
 

1 

و اثر آن بر سینتیک تبخیر  HLLW( در  ZMHبررسی زیرکونیم مولیبدات  هیدراته )

HLLW 

INC29-1291 

1، محمد صمدفام1زهرا فرحزادی
،
 2،پریسا ظاهری 2فاضل ضحاکی فر 

 ، تهران، ایران.8639-11365شریف، صندوق پستی  . دانشکده مهندسی انرژی، دانشگاه صنعتی1

ای، صندوق پستی ای، پژوهشگاه علوم و فنون هسته. گروه تبدیل شیمیایی و ساخت سوخت، پژوهشکده چرخه سوخت هسته2

 ، تهران، ایران 11365-8486

 چکیده:

دات در تجهیزات شود. این جام، موجب مشکل انسداد در تجهیزات میHLLWهای تشکیل جامدات در محلول

شود. نتایج نشان داد که بیشترین مقدار رسوبات محلول ها و کاهش انتقال حرارت میرسوب کرده، باعث گرفتگی لوله

HLLW زیرکونیم و مولیبدن هستند که تشکیل ،( هیدرات مولیبدات زیرکونیومZMH با فرمول )

O2H.22(OH)7O2ZrMo شده غیر سازیدهند. هدف از پژوهش حاضر، تاثیر این رسوبات بر تبخیر پسماند شبیهمی

های تبخیر از آنجایی حائز اهمیت است که جهت پرتوز،ا طبق ترکیب درصد پسماند راکتور بوشهر است. اهمیت فرایند

نجام گیرد. در ابتدای فرایند در شیشه نیاز است در ابتدا فرایند کلسیناسیون عناصر ا HLLWهای تثبیت پسماند

گیرد. با توجه به اینکه نسبت این دو عنصر، طبق ترکیب درصد پسماند کلسیناسیون، تبخیر پسماند مایع صورت می

تغییر داده  3و  5/1، 0های وزنی  زیرکونیم به مولیبدن در نسبت نسبت است، جهت بررسی این اثر 5/1راکتور بوشهر 

 HLLWسازی شده ه رسوبات زیرکونیم و مولیبدن تاثیر ناچیزی بر روند تبخیر محلول شبیهشد. نتایج نشان داد ک
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Abstract: 
Formation of solids in HLLW solutions causes equipment problems. These solids are 

deposited in the equipment, causing clogging of pipes and reducing heat transfer. The results 

showed that the most amount of HLLW solution deposits are zirconium and molybdenum, 

which form zirconium molybdate hydrate (ZMH) with the formula ZrMo2O7(OH)2.2H2O. The 

aim of the current research is the effect of these sediments on the evaporation of simulated non-

radioactive waste according to the percentage composition of Bushehr reactor waste. The 

importance of evaporation processes is important since in order to stabilize HLLW residues in 

glass, it is necessary to perform the calcination process of the elements first. At the beginning of 

the calcination process, evaporation of the liquid waste takes place. Considering that the ratio of 

these two elements is 1.5 according to the composition of Bushehr reactor waste, in order to 

investigate this effect, the ratio of zirconium to molybdenum was changed in weight ratios of 0, 

1.5 and 3. The results showed that zirconium and molybdenum deposits had a negligible effect 

on the evaporation process of the simulated HLLW solution. 

Keywords: Evaporation, Simulated high-level liquid waste, Hydrated zirconium 

molybdate, Sediment. 
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 مقدمه. 1
 

هوای مصورف شوده راکتورهوای  ودرت و راکتورهوای تحقیقواتی سووخت HLWیکی از منابع اصلی تولید پسماندهای 

باشوند. در حوال بوازفرآوری مویهای کارخانه HLWشده، منبع اصلی دیگر تولید های مصرفباشد. به غیر از سوختمی

 تا 1مگنوکس  از راکتورهای توانهستند که می برداریبهره حال در ایهسته راکتورهای انواع از ایگسترده حاضر طیف

و راکتورهای آب تحوت  4آب جوشان)شامل راکتورهای  3سبک آب راکتورهای، 2گاز با شوندهپیشرفته خنک راکتورهای

 راکتوور نهایوت در و 6بوالا دما راکتورهای، CANDU نوع و سنگین آب یا دارای کندکننده گرافیتراکتورهای ، (5فشار

از نووع راکتورهوای آب سوبک  بورداری بهوره حوال راکتورهای در بیشتر آینده در اگرچه نام برد. 7سریع زاینده )بریدر(

 ها نیز باید به شکل جامد تثبیتآن و شوندمی پدیدار راکتور دیگر انواع از پسماندهای از اما همچنان برخی، خواهند بود

 .شوند

 جزئی( آکتینیدهای شکافت، محصولات (عناصر پرتوزا  از ایپیچیده ترکیب از ، 8بالا سطح پرتوزایی با پسماندهای مایع

 عمور بوا دختور محصوولات عمر طولانی )و یا با پرتوزا هایهسته حاوی ،مواد این است. شده تشکیل غیرپرتوزا عناصر و

 [1]برسد. سال هاتا میلیون هزاران از بیش به تواندمی عمرشاننیمه که باشندطولانی( می

زن در مخوا ،یوکبا روش تبخیر تغلیظ شده و به صورت محلول اسید نیتر ،عموما پسماندهای مایع با پرتوزایی سطح بالا

کوه ز اسوت در ذخیره پسوماندهای موایع همیشوه نیوا .شونداستیل ضدزنگ مقاوم در برابر درجه حرارت بالا ذخیره می

ب گواز مواردی مانند نظارت کافی به جهت اطمینان از برداشت حرارت واپاشی توسط سیستم سرمایش، آموایش مناسو

موان چنود زسازی مایع بورای مودت که ذخیرهحالیخروجی  و سیستم تعمیر و نگهداری تانک نیز در دسترس باشد. در

ثبیت مواد سیستم جایگزین بر اساس جامدسازی و ت دهه ایمن و  ابل  بول است، لازم است که ذخیره مایع توسط یک

 توزا در طولانی مدت جایگزین شود.پر

انورژی اتموی  المللویها جهت ذخیره و دفع در گزارشی از آژانس بوینیافته و مناسب بودن آنخصوصیات پسماند شکل

شووند. موواد ها برای دفع نهایی، مناسوب تلقوی مویها و سرامیک. با توجه به دانش موجود، شیشه[3]بررسی شده است

 شوند.به عنوان محصولات مو ت در نظر گرفته می 9شدهتکلیس

سماند پموسوم به  به شکل جامد ،انتشار است ابلهای در فرآیند تثبیت پسماند پرتوزا، پسماند که معمولاً حاوی آلاینده

د دفوع پسومان یافته این امکان را فراهم آورده تا جابجایی، انبوارش وشود. خصوصیات پسماند شکلیافته تبدیل میشکل

 یابد.زیست کاهش میهای پرتوزا به محیططور ایمن و مناسب انجام شود. بدین ترتیب خطر رهاسازی  هستهپرتوزا به

اری ناصر، پایودپذیری بالا، محبوس کردن تعداد زیادی از عهای پرتوزا در ماتریس شیشه به خاطر انعطافتثبیت پسماند

ز یافته شوکل یافتوه یکوی اکننده و حجم کم پسماند شکلهای یونیزهیافته در برابر خوردگی و تابشبالای پسماند شکل

 باشد.ای  بل از دفع میهای هستهسازی پسماندتحرکهای مهم بیگزینه

                                                           
1 Magnox 
2 Advanced gas cooled reactor (AGR) 
3 Light water cooled reactors 
4 Boiling water reactor (BWR) 
5 Pressurized-Water Reactor (PWR) 
6 High temperature reactors (HTRs) 
7 Fast breeder reactors (FBRs) 
8 High level liquid wastes )HLLW( 
9 Calcines 
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ای  ابل انجام است. در فرآیند تثبیوت در ای و فرآیند دو مرحلهتثبیت در شیشه معمولاً به دو صورت فرآیند یک مرحله

-و به داخل ذوب شده مخلوط  های ایجادکننده شیشهافزودنیشده همراه پسماندهای مایع تغلیظای، شیشه یک مرحله

یابود کوه افتد، که با تکلیس و ذوب شدن شیشه ادامه میجا فرآیند تبخیر بیشتر اتفاق میشود که در آنتغذیه می 1کن

تغلویظ شوده بوه داخول پسوماند ای، افتد. در فرآیند تثبیت در شیشوه دو مرحلوهمستقیماً در داخل ذوب کن اتفاق می

ایجادکننده شیشه همراه بوا پسوماند تکلویس شوده بوه داخول های شود بعد از تکلیس، افزودنیکننده تغذیه میتکلیس

مزایوای اصولی  .ضوروری اسوت پسوماند کلسینه کردن تثبیت در شیشه، ایدومرحله در فرایند .شودکن تغذیه میذوب

ها و تبدیل تقریباً کامول پسوماند توجه حجم پسماند، حذف آب، تجزیه نمکفرایندهای کلسیناسیون شامل کاهش  ابل

 باشد.ل اکسیدی )که حلالیت بسیار کمی در آب دارد( میبه شک

بتودای کووره ا. در [4]تهوا اسوها، کلسیناسیون در کوره دوار، دارای مزایای گوناگون نسبت به سایر کورهمطابق بررسی

ق طبو شوود. یمدوار، پسماند مایع وارد شده و پس از تبخیر کامل، پودر حاصل شده مسیر کوره را طی کرده و کلسینه 

 هکومشوخ  شود  ،اسوتانجوام شده در اسید ایهستهسوخت  انحلالمطالعاتی که در زمینه تشکیل رسوبات جامد در 

بووا فرمووول  (ZMH) ومیوورکونیز بووداتیمول دراتیووجاموود هسووتند کووه بووه عنوووان ه یدو جووزا اصوولزیرکووونیم و مولیبوودن 

O2H.22(OH)7O2ZrMo 5] هسوتند ییبالا یچسبندگ تیخاص یشکافت دارا یبه عنوان محصولات اصلکه  ،اندشده ییشناسا ,

 دشوو یلوله م یمنجر به انتقال حرارت کمتر و گرفتگ دهیپد نیازیرا  ،مشکل جدی در روند فرایند است. این مسئله [6

سوازی در بررسی نرخ تبخیور پسوماند شبیه ،ر نسبت به هماثر نسبت این دو عنص ،. به همین دلایل در این پژوهش[7]

 .بررسی شد HLLWشده 

(. لوذا C° 200ها، دمای ابتدای کووره کمتور از دموای کلسیناسویون اسوت )کمتور ازبندی دمایی کورهبا توجه به ناحیه

موورد  شود توا زمواندرجه  بررسی  C° 200 ضروری است سینتیک تبخیر پسماند در ابتدای کوره در دماهای کمتر از

یک  ،شهرراکتور بو با توجه به ترکیب درصد پسماند در این تحقیق محاسبه شود. ،نیاز تبخیر و اندازه ناحیه تبخیر کوره

 انجام گرفت. بر روی آن تهیه شده و مطالعات سینتیکی HLLW شدهسازیشبیهمایع پسماند نمونه 
 

 

 . روش کار 

 .  مواد و تجهیزات1.2

دازه )خریداری شوده از شورکت بهوداد(، جهوت انو 97-12-1103-44از آون آزمایشگاهی مدل  ،هاآزمایشجهت انجام 

 استفاده شد. (BEL)خریداری شده از شرکت  M254Aiمدل یجیتالی د یشگاهیآزمااز ترازو  ،گیری وزن

ایتوریم نیتورات، سدیم مولیبدات، نئودمیم اکسوید، آهن نیترات، منگنز نیترات،  ،سدیم نیترات ها ازجهت انجام آزمایش

زیرکوونیم بواریم نیتورات، کوروم نیتورات،   Merck,شده از شورکتسترانسیم نیترات، سزیم نیترات، نیکل نیترات تهیها

شوده از لانتوانیم اکسوید تهیوه  SIGMA-ALDRICH,از شورکت شدهپرازئودمیم نیترات تهیهسریم نیترات، نیترات، 

 ستفاده گردید.ا CDHشرکت 

  

 ها.  شیوه انجام آزمایش2.2

آهن نیترات، منگنوز نیتورات، سودیم مولیبودات، نئوودمیم  ،سدیم نیتراتشده مواد شامل سازیبرای تهیه محلول شبیه

اکسید، ایتریم نیترات، استرانسیم نیترات، سزیم نیترات، نیکل نیترات، باریم نیترات، کروم نیتورات، زیرکوونیم نیتورات، 

 mol/L 1 در محلوول ،1شوده در جودول ارائوهطبوق ترکیوب درصود لانتانیم اکسید  و سریم نیترات، پرازئودمیم نیترات

و محلول یکنواختی به دست آمود. طبوق ایون   رار داده شد دستگاه اولتراسونیکاسید حل گردیده و سپس در نیتریک

                                                           
1  Melter 
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تغییور  0و  3های بعدی این نسبت بوه است که در آزمایش 5/1نسبت غلظت عنصر زیرکونیم به مولیبدن حدود  ،جدول

 داده شد. 

سوپس و  شوده در یوک بشور مودرخ ریختوه شودهسازیمحلول شبیهاز  mL30ها، در هر آزمایش جهت انجام آزمایش

هوای بار بشر از آون خارخ شده و پارامترهر ده د یقه یک ،سینتیک تبخیرجهت بررسی  دماسنج داخل بشر  رار گرفت.

 گیری گردید.دما، جرم و حجم محلول اندازه

 . بحث و نتایج:3

مواد حول نشوده  ای ابدی شیافزا تیفراتر از حلال یونیکه غلظت  افتدیاتفاق م یزمان HLLWجامد در محلول  لیتشک

در  ومیورکونیو ز بودنیمول ،محصوولات شوکافت نیواکونش بوهمچنین  .[5] شود لیتشک ییایمیواکنش ش کیتوسط 

 .[6]شود می (ZMH) ومیرکونیز بداتیمول دراتیهکه موجب ایجاد  ،[10] دهد یداغ رخ م کیترین دیمحلول اس

 وم،یورکونیکند. آنها خاطرنشان کردنود کوه ز یم وبرس ZMHبا  میکه تلور افتندیدر Fukaseو  Kubotaهمچنین 

  .[11]ت در محلوول اسو Zr/Moنسبت  ریرسوبات تحت تأث زانیو م کنندیبالا رسوب م تهیدیدر اس میو تلور بدنیمول

در بنابراین میزان این نسبت دارای اهمیت فراوانی در کل فرایند پسمانداری )از جمله مرحله تبخیر پسماند مایع( است. 

 نیتضوم یمسوائل بورا نیتریاز جود یکویبه  ،یاسوخت هسته یبازفرآور نهیدر زم میزان رسوباتحال حاضر، کنترل 

اثر نسبت این دو عنصر نسبت به هم بررسی  ،هااز این رو در این بررسی  .[5] شده است لیتبد منیا یبازفرآور اتیعمل

  گردید.

کوه  انجام شد  XRF با آنالیز یابیبه مشخصه HLLWشده سازیرسوبات ناشی از محلول شبیه ،جهت بررسی این اثر

 ارائه شده است. 1نتایج آن در جدول 

 .XRFنتایج آنالیز . 1جدول 

Concentration Analyze 

1.19 wt % 2SiO 

6.42 wt % 3SO 

300 ppm O2K 

0.22 wt % CaO 

0.19 wt % 2TiO 

0.13 wt % MnO 

1.39 wt % 3O2Fe 

0.19 wt % NiO 

600 ppm ZnO 

26.86 wt % 2ZrO 

0.20 wt % 2HfO 

38.14 wt % 3MoO 

23.35 wt % BaO 

 

ن مقدار رسووبات مربووط ینشان داد که بیشتر HLLWشده سازیاز رسوبات محلول شبیه  XRFنتایج مشخصه یابی 

اسوت،  5/1بنابراین این رسوب تشکیل شده است. با توجه به اینکه نسبت ایون دو عنصور  .استبه مولیبدن و زیرکونیم 

کوه نتوایج در  تغییور داده شود 3و  5/1، 0های وزنوی  زیرکوونیم بوه مولیبودن در نسوبت نسبت ،این اثر بررسیجهت 

  ابل مشاهده است. 4تا  1های شکل

و ایون بوه  باشودمویزمان برای تمامی دماها کاملا همووار -منحنی جرماست، نشان داده شده  1طور که در شکل همان

زموان _حنوی جورم. در من[12]وجود آمده در توزین اسوت شدن و پایین بودن نوسان بهعلت طولانی بودن زمان خشک
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ناحیوه پلاتوو  ،شوودیک ناحیه کاهشی با شیب زیاد و یک ناحیه پلاتو وجود دارد که هرچوه دموای آزموایش بیشوتر می

مربوط به تبخیر آب با یمانوده از رسووبات اسوت  ،محلول بوده و ناحیه دوم 1مربوط به تبخیر ،یابد. ناحیه اولکاهش می

 .[14, 13]شود نامیده می 2کردنناحیه خشک ،که ناحیه دوم

طبوق ایون  ای بر روند تبخیور محلوول نودارد.دهد که غلظت زیرکونیم به مولیبدن تاثیر  ابل ملاحظهنشان می 1شکل 

ک ز مقودار نمواباشد که ناشی ها فقط در وزن اولیه میباشد و تفاوت آنروند تغییرات تبخیر مشابه یکدیگر می ،منحنی

کواهش  ،کردن( اسوتد یقه که شروع ناحیه پلاتو ) ناحیوه خشوک 160موجود در محلول است. به طور مثال در زمان 

 ،لیلوی بوردرصد است کوه خوود د 73و  74، 77ترتیب  به 3و  5/1، 0ها با نسبت زیرکونیم به مولیبدن جرم در محلول

ا در ندارد زیر ها تاثیر چندانیدهد که غلظت نمکناچیز بودن اثر تغییر نسبت این دو عنصر است.  این مسئله نشان می

 ها رسوب کرده و تاثیر چندانی در روند تبخیر ندارند.های اولیه تبخیر نمکزمان

 2نتوایج شوکل  با استفاده از یک دماسنج در داخل محلول انجام شود. ،هاتمامی آزمایشگیری دمای محلول برای اندازه

ه بخوش رسد و سپس روند تقریبوا ثوابتی را )کود یقه به دمای مشخصی می 20نشان داد، دمای محلول در مدت زمان 

در  امه داشوته ومحلول است ادتا زمانی که نمونه به صورت  ،کند. این روند ثابتای از فرایند تبخیر است( طی میعمده

غییورات دموا در محودوده ت ،2یابد. با توجه به شکل دما به طور ناگهانی افزایش می ،نهایت به دلیل خمیری شدن نمونه

یری در نسوبت زیرکوونیم بوه مولیبودن تواث ،دهودباشد که نشان میهای متفاوت زیرکونیم به مولیبدن مشابه میغلظت

 دمای محلول نداشته است.

 
  

 

 

داده شده اسوت.  نشان 3که نتایج آن در شکل  ،گردیدزمان، نرخ تغییرات انتقال جرم تعیین -با استفاده از منحنی جرم

آون  یط بوه دموایافزایش دمای ناگهانی محلول از دمای مح ،شود که به دلیلدر ابتدا تغییرات نرخ انتقال جرم زیاد می

بت مایع زیرا نس ؛یابدبه مرور تغییرات نرخ انتفال جرم کاهش می ،یابدکه دما افزایش میرغم اینعلی ،باشد. در ادامهمی

تر هوای موایع از محلوول سوختشود، سطح تماس مایع با هوا کم شوده و جودا شودن مولکولموجود در محلول کم می

که  های ابتدایینرخ تغییرات انتقال جرم در زمان ،3. مطابق شکل [15] شودشود و در نهایت تغییرات نرخ کمتر میمی

 0 /2061و  4620/0. ، /217به ترتیوب  3و  5/1، 0ها با نسبت زیرکونیم به مولیبدن در در محلول بیترین مقدار را دارد

 ه است.تاثیر ناچیزی بر نرخ تغییر جرم داشت ،دهد تغییر نسبت این  دو عنصرکه نشان می ،استگرم بر د یقه 
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بر تغییر جرم محلول  اثر غلظت زیرکونیم به مولیبدن .1شکل 

 .با زمان HLLWشده سازیپسماند شبیه

 

بر تغییر دمای محلول  اثر غلظت زیرکونیم به مولیبدن .2شکل 

 .با زمان HLLWشده سازیپسماند شبیه
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از  =1.5Zr/Mo گرم بر د یقوه، 22/1تا  02/1از   =0Zr/Moمحدوده تغییرات چگالی در غلظت  ،4با توجه به شکل 

در غلظوت  طوابق انتظواراست که مگرم بر د یقه  34/1تا  08/1از  =3Zr/Moو در غلظت گرم بر د یقه  36/1تا  06/1

Zr/Mo=0  در این غلظت یون زیرکونیم حذف گردید. است زیراکمتر  محدوده تغییرات چگالی 

 

 
 

 

 

 
 گیری:. نتیجه4

در ابتودای  در ابتدا فراینود کلسیناسویون عناصور انجوام گیورد.نیاز است  ،در شیشه HLLWهای پسماند جهت تثبیت

از ایون رو دسوتیابی بوه رونود تغییورات نورخ تبخیور پسوماند  .گیردفرایند کلسیناسیون، تبخیر پسماند مایع صورت می

HLLW ها نشان داد محلول باشد. بررسیئز اهمیت میحاHLLW باعوث دهود کوه رسووب تشوکیل می ،در تجهیوزات

، زیرکوونیم و HLLWشود. نتایج نشان داد بیشترین مقدار رسووبات محلوول ها و کاهش انتقال حرارت میگرفتگی لوله

در ایون دهنود. می O2H.22(OH)7O2ZrMoبا فرمول  (ZMH) ومیرکونیز بداتیمول دراتیهمولیبدن هستند که تشکیل 

 شده غیر پرتووزا طبوق ترکیوب درصود پسوماند راکتوور بوشوهرسازیبر تبخیر پسماند شبیه ،تاثیر این رسوباتپژوهش 

  .بررسی شد

 نسوبت اثر ،است، جهت بررسی این 5/1طبق ترکیب درصد پسماند راکتور بوشهر  ،با توجه به اینکه نسبت این دو عنصر

. نتایج نشان داد که رسوبات زیرکونیم و مولیبودن تغییر داده شد 3و  5/1، 0های وزنی  زیرکونیم به مولیبدن در نسبت

نورخ تغییورات انتقوال جورم در  ،اند به طووری کوهداشته HLLWسازی شده تاثیر ناچیزی بر روند تبخیر محلول شبیه

 0 /2061و  2046/0. ، /217بوه ترتیوب  3و  5/1، 0ها با نسبت زیرکوونیم بوه مولیبودن در در محلول یهای ابتدایزمان

 دهد تغییر نسبت این  دو عنصر تاثیر ناچیزی بر نرخ تغییر جرم داشته است.که نشان می ،استد یقه 
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