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  )20/3/1394مقاله پذیرش تاریخ    -11/11/1393مقاله  دریافتتاریخ (

  
  چکیده
ب سنگین مورد بررسی قرار گرفت. براي این منظور در مراحل آ غنی سازي تولید و در فرایند میتریتیو آب تغلیظ تحقیق،در این 

ب سنگین در مجتمع آب سنگین اراك نمونه برداري و فعالیت ویژه تریتیوم با استفاده از شمارنده سوسوزن آ مختلف تغلیظ
تقطیر آزوتروپ بعنوان یک روش آماده سازي نمونه جهت تمیز سازي قبل  .گردید بر مبناي بتاي گسیل شده اندازه گیري (LSC1)مایع

فعالیت   نمونه برداري تحت شرایط خاص و مواظبت هاي ویژه انجام شد. مورد استفاده و  مقدار تریتیوم در اب سنگین از اندازه گیري
. تعیین گردید %80/99% و50/77%، 20/58%، 16/56%، 20/35%، 50/13، %35/0سنگین  آب نايغ رصدتریتیوم در نمونه هاي با دویژه 

 فعالیت ویژه  بین 853/0. ضریب همبستگی تغییر میکند TU2واحد  19/52 ± 01/1 تا86/14± 80/0مقادیر به دست در این تحقیق از
%، یک انحراف از خط راست مشاهده شد که 8/99در نمونه آب سنگین با غلظت  .بدست آمدغناي آب سنگین  درجهترتیتیوم و 

 گردید.  (R2)موجب کاهش ضریب همبستگی 

 ب سنگینآ ،زوتروپآتقطیر ، LSC  ،T2O :هاي کلیدي واژه
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  مقدمه .1
ب سخت با آب سنگین به نظر میرسد که آدر فرایند تولید  

H2فرمول شیمیایی 
18O  و اب تریتیومی با  20با جرم مولی

در  نیز تغلیظ گردد.  22و جرم مولی  3H2Oفرمول شیمیایی 
ب سخت در آبررسی هاي انجام شده مشخص شد که مقدار 

به صورت یک تابع نمایی از نوع  D2Oطول فرایند تولید 
همبستگی نمودار این  1شکل در  اشباع افزایش پیدا میکند

ب آ نجایی میزان ناخالصی درآاز  ].1[ نشان داده شده است
ب سنگین از آسنگین از نقطه نظر بحرانی شدن راکتور هاي 

اهمیت زیادي برخوردار است میبایست مطالعات دقیقی در 
 ید. راکتور هايآب سنگین به عمل آمورد تولیدات مجتمع 

سنگین با سوخت اورانیوم طبیعی با بیش از یک درصد  آب
 تریتیومسنگین هرگز بحرانی نمیشوند.  آبناخالصی در غناي 

)T  3)یاHژن با عدد  ، یکی از ایزوتوپ هاي ناپایدار هیدرو
سال می  32/12است. نیمه عمر این رادیو ایزوتوپ  3جرمی 

 توسط فیزیکدانانی به نام هاي 1934در سال  باشد. تریتیوم
زمانی که دوتریوم را   5و هارتک 4، اولیفانت3ارنست رادرفورد

با دوترون (هسته اتم دوتریوم) هاي داراي انرژي بالا بمباران 
نشان دادند   7و گرس 6ویلارد فرانک لیبی کردند، کشف شد.

اثر اندرکنش که تریتیوم در آب طبیعی وجود دارد و احتمالا بر 
بین پرتوهاي کیهانی و نیتروژن موجود در اتمسفر تولید می 

همچنین تریتیوم به طور مؤثر از طریق واکنش بین . ]2[ شود
6Li  ،و نوترون هاي حاصل از شکافت هسته اي در رآکتور

اگرچه تریتیوم . می شودتولید   6Li(n,α)T واکنش مطابق
گر واکنش می دهد، درست شبیه هیدروژن معمولی با مواد دی

اختلاف ف زیاد بین جرمشان، گهگاهی موجب ولی اختلا
                                                           
3- Ernest Rutherford 
4- M.L. Oliphant 
5- Paul  Harteck 
6- Willard Frank Libby 
7- Aristid V. Grosse 

شیمیایی ترکیب هایشان می شود.   محسوسی در ویژگی هاي
نوان کمتر از تریتیوم نسبت به دوتریوم، به ع از اینرو، معمولاً

با داغ   شود. استفاده می ردیاب در واکنش هاي شیمیایی
کردن مخلوط دوتریوم و تریتیوم در دما و فشار معین، واکنش 

 این فرآیند نوترون هاي گداخت گرماهسته اي رخ می دهد.
که در حال حاضر به عنوان  تولید میکندMeV3/14با انرژي 

چشمه نوترونهاي تک انرژي در مطالعات هسته اي مورد 
  .گیرد میاستفاده قرار 

  
 سطح زیر پیک بر حسب نسبت  شمارشنمودار تغییر .1شکل

D/H 1[ هاي آب سنگین نمونه[   
  

انجام این واکنش در ساخت سلاح هاي شکافت هسته اي 
بتا (انرژي  گسیلتریتیوم با  ].4-3[ پیشرفته ضروري می باشد

 3He) به keV 6/18انرژي واپاشی ،keV7/5 متوسط ذرات بتا
تبدیل می شودکه به آسانی آشکار می شود یا می تواند علت 
فلوئورسانس بعضی از ترکیبات دیگر شود. تریتیوم به عنوان 

در ) T2Oیا HTO(داریک عنصر ردیاب به شکل آب تریتیوم 
تحقیقات زیست شناسی نیز مورد استفاده قرار می گیرد. و 
همچنین در کپسول هاي پوشیده شده با یک ترکیب 

y = 1869.5ln(x) + 103201
R² = 0.9979
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ئورسانس دار، لومینسانس و روشنایی را جدا از منبع فلو
الکتریکی، فراهم می کند. براي نمونه از آن در هشدار دهنده 
هاي خروج اضطراري، خود افروز باند پرواز فرودگاه، پرتو 

میگردد نوري استفاده  هاي افکن هاي معبر هلیکوپترها و قلم
زآنجا که ا .]5-4[ در هدایت ترافیک ها، به کار می رود و

تریتیوم تابشِ با انرژي خیلی کم ساطع می کند و پس از وارد 
شدن به بدن به سرعت بدن را ترك می کند، یکی از 

. گاهی ]8-6رادیونوکلئیدهاي کم خطر به حساب می آید[
که معادل یک اتم تریتیوم به  TUغلظت تریتیوم بر حسب 

دقیقه در واپاشی بر  17/7اتم هیدروژن، یا معادل  1018ازاي 
 باشدمی Bq/l 118/0، و یا هم ارز معمولی هر کیلوگرم از آب

تریتیوم در آب آشامیدنی  ویژه فعالیت حد اکثر. بیان میگردد
 منفیتریتیوم با واپاشی بتا ].6[باشدBq/l100نباید بیشتر از 

که داراي سطح مقطع گیراندازي بالا در  تبدیل میشود 3Heبه
بارن براي نوترونهاي حرارتی است. از اینرو،   5500حدود 

تعیین درجه غلظت تریتیوم در رآکتورهاي آب سنگین، مجتمع 
هاي تولید آب سنگین و در رآکتورهایی که از آب سنگین به 
عنوان خنک کننده و کند کننده نوترون ها استفاده می شود، 

هم می باشد. در طول فرآیند تولید آب سنگین وبهره خیلی م
برداري رآکتورهاي آب سنگین، درجه غلظت تریتیوم افزایش 

به حساب می آید. مقدار  می یابد که یک سم براي راکتور
به نوع رآکتور دارد،  بستگی یتیوم آزاد شده در هوا و آبتر

نیز  اگرچه حتی در میان رآکتورهاي با طراحی کلی شبیه به هم
این آزاد سازي و پخش شدن تا اندازه اي تغییر می کند. در 

تریتیومی که در  (PWRs8)رآکتورهاي با آب تحت فشار 
محیط آزاد می شود بیشتر بر اثر اندر کنش نوترون ها با لیتیوم 

براي رآکتورهاي آب  در ضمن چنین مشکلیو بور است. 

                                                           
8- Pressure Water Reactor 

ه مدار اولیه آب اینکه بور یا لیتیوم ب دلیلبه (BWRs9) جوشان 
تریتیوم به مقدار زیادي بر ]. 6اضافه نمی شود، وجود ندارد [

اثر شکافت سه گانه در میله هاي سوخت رآکتورهاي آب 
که از اورانیوم غنی  تحت فشار و هم رآکتورهاي آب جوشان

  تولید می شود. جهت کنترل حجم و  شده استفاده میگردد نیز
در رآکتورهاي آب تحت کاهش رآکتیویته، آب خنک کننده 

قشار دائما تصفیه شیمیایی می شوند. بعضی از پاره هاي 
شکافت که به داخل آب خنک کننده مدار اولیه نشت می کنند 

شوند. با وجود ب از رزین هاي تبادل یونی حذف میبا عبور آ
این، این فرآیند بر روي آب تریتیوم دار که از نظر شیمیایی 

نیروگاه هاي  ].10-7گذارد [شبیه به آب است، تأثیر نمی 
آب دوره بهره برداري هم در اتمسفر و هم در هسته اي در 

- در صنایع هسته ].12- 9کنند[، تریتیوم آزاد میهاي زیر زمینی

ازي، مقدار حد ایمن درجه غلظت اي، بعد از تصفیه و رقیق س
تریتیوم آزاد شده در محیط زیست به صورت دوره اي ، 

تعیین و  (NRC10)و ایمنی هسته اي  مقرراتتوسط کمیسیون 
  گزارش می شود. 

  روش کار  .2
هفت نمونه آب سنگین با درصد  براي این تحقیق در ابتدا

، %20/58%، 16/56%، 20/35%، 5/13%، 35/0هاي مختلف غنا
در مراحل % از مجتمع آب سنگین اراك 80/99% و 50/77

مختلف تولید تهیه گردید. درصد غناي نمونه ها با استفاده از 
سنگین اراك تعیین  آبزمایشگاه مجتمع آدر  FT-IR11روش 

-با کاغذ صافی وات ز نمونه هاامیلی لیتر از هرکدام  250شد.
نیون ها و آبه منظور عاري کردن نمونه ها از . گردیدمن فیلتر 

فیلتر از آب  mL 100کاتیون ها و سایر ناخالصی احتمالی 

                                                           
9 - Boiler Water Reactor 
10-  Nuclear Regularity Commission  
11- Fourier Transformation- Infrared method 
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به خاطر تشکیل  )NaOH(گرم سود  5/0برداشته و  شده
و...که رسوب  CaOH ،MgOHهیدروکسیدهاي فلزي نظیرِ 

. این عمل در ضمن مانع خروج گردیدگردند اضافه می
صورت گاز شده ورادیو ایزوتوپ ایزوتوپ هاي هیدروژن ب

تخریب  برد. به منظورهاي دیگر، مثل ید و کربن را از بین می
به  )KMnO4(گرم پرمنگنات پتاسیم  1/0هاي آلی مولکول 

دقیقه  20علت اینکه اکسنده قوي است اضافه کرده و به مدت 
سیکلوهگزان (عامل ایجاد  ml 10با همزن، مخلوط می شود.

 75آزتروپ در آب) به آن اضافه گردیده و سپس در دماي 
آزتروپ جمع  مخزن تا نمونه در میشود درجه سانتیگراد تقطیر

نمایش  .2در شکل ازوتروپ شماتیکی از دستگاه تقطیرشود. 
و  داشتهبر  ml 20از نمونه آب تقطیر شده،  داده شده است.

از آن را بر داشته و داخل  ml 10. گرددمیدر دماي اتاق خنک 
Vialو با   (ظرف) ریختهml 10 کوکتیلUltima Gold   

.  داده میشوددقیقه به شدت تکان  15و به مدت  مخلوط نموده
راندمان انتقال انرژي از رادیو اکتیو  به منظور حد اکثر کردن

گسیلنده بتا به حلال و سپس فلؤرفور(عامل ایجاد 
. داده میشودیک ساعت در یخچال قرار )به مدت فلؤرسانس
دقیقه، با شمارنده  120به مدت   هر نمونه از در نهایت

طیف نگاري انجام  و سطح خالص زیر ) LSC(سوسوزن مایع
طیف ها توسط دو دستگاه شمارنده  پیک تعیین گردید.

   12تجاري مالیسا استار کانتر با نام (LSC)سوسوزن مایع 

یک حفاظ سربی که در ST003-2مدل  سامالیساخت شرکت 
قرار داشتند و به طور همزمان آشکار  cm 10به ضخامت

براي اطمینان از  .سازي فوتون را انجام می دادند، ثبت شد
عدم حضور ناخالصی هاي آلی و معدنی در نمونه ها که 
 موجب خاموش سازي می شوند، بعد از اینکه تمام نمونه

آزتروپ جمع شدند،  مخزنهاي آب سنگین تقطیر شدند و در 
                                                           
12 - Malisa Star Counter 

الی  190مرئی (در ناحیه تا  طیف جذبی در ناحیه ماوراء بنفش
ساخت  UV-2100مدل UV-Visنانومتر) توسط دستگاه  1100

گرفته شد  و  براي   UV-1200، مدل SHIMADZOشرکت 
تمیز سازي مواد آلی موجود در نمونه ها با  صحت حصول از

  ساخت LS50Bمدل   13لومینسنس اسپکترمتردستگاه  یک

همه مواد  ، طیف فلورسانسی ثبت شد.PerKin Elmerشرکت 
و معرف هاي مورد استفاده در این کار با درصد خلوص بالا و 

شیشه اي لمان می باشند. ظروف آساخت شرکت مرك 
شسته شده اند. مواد و معرف هاي  بدون یونآزمایشگاه با آب 

پتاسیم پرمنگنات،  مورد استفاده در این تحقیق شاملشیمیایی 
سود، استون، متانول، سیکلوهگزان، اسید سولفوریک و آب 

زدوده بودند. کوکتیل مورد استفاده با مارك تجاري یون 
Ultima Gold آلکیلفنول با حلال نفتالین، - مبتنی بر اتوکسیلیت

   ازشرکتکه فشار بخار خیلی پایین و نقطه اشتعال بالا دارد 

PerKin Elmer   تهیه گردید. براي نمونه .براي نمونه درشکل
%  و طیف  8/99طیف فلوئورسانس اب سنگین با غناي  3و 2

  مشاهده میگردد. جذبی در ناحیه فرابنفش درنمونه تقطیرشده
  

  تحلیل داده هامحاسبات عددي وتجزیه و .3
 ، استفاده از  نمونه با  یک از ، براي هرACفعالیت تریتیومِ

  .]13-12د[ )محاسبه میگرد1رابطه (

AC= �����∈ × � × � × ���� )1( 
براي هر نمونه  )cps14(آهنگ شمارش  Raکه در این رابطه، 

شاهد یا بلانک  نمونه )cpsآهنگ شمارش ( Rbآب سنگین، 
به ترتیب ثابت  tو  l (مقدار تریتیوم در آن ناچیز می باشد)، 

واپاشی تریتیوم و مدت زمان تا اندازه گیري (بر حسب روز) 
، حجم نمونه (بر حسب میلی لیتر) می باشد. براي Vاست و 

                                                           
13-  Luminescence Spectrophotometer  
14 - Count per second 
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) 2غلظت تریتیوم از رابطه ( ucC(AC)تعیین عدم قطعیت
  گردد.استفاده می

  
تقطیر آزتروپ .2شکل   شماتیکی از سیستم 

  
  
  
  
  

  
ی نمونه آب  .3شکل ورسانسی در ناحیه مرئ طیف فلوئ

با درجه خلوص   %99.8سنگین 

  

ء بنفش. 4شکل ماورا ی،  - طیف جذبی در ناحیه  مرئ
  نمونه تقطیر شده

  

���(��) =  ����� + ����� × � × � ×  ����  )2( 
  

 tbزمان اندازه گیري هر نمونه آب سنگین و  taدر رابطه فوق، 
زمان اندازه گیري نمونه شاهد یا بلانک بر حسب ثانیه می 

 محاسبه پارامترهاي راندمان شمارش به منظور باشند. 

(ε) وفاکتور تصحیح بازده(F) در روابط فوق و عدم قطعیت 
  میباست لحاظ گردد.)4) و (3روابط (انها 

ϵ =  ����� − R�A����  )3( 
  
 

استاندارد تریتیوم ) نمونه cps، آهنگ شمارش (RDWTSکه 
فعالیت نمونه استاندارد  S-1 ،(ADWTSتقطیر شده بر حسب (

زمان اندازه گیري  Bq ،tDWTSتریتیوم تقطیر شده بر حسب 
 s ،(u(ADWTS)نمونه استاندارد تریتیوم تقطیر شده بر حسب (

عدم قطعیت فعالیت نمونه استاندارد تریتیوم تقطیر شده بر 
راندمان شمارش و عدم قطعیت مقادیر  باشند.می Bq حسب

محاسبه  003/0و  107/2آن مطابق روابط فوق به ترتیب برابر 
) بدست می 5از رابطه ( (F). فاکتور تصحیح بازده ]12[شدند 

  آید:
)5(  � =  ����� − ��� × �����  

فعالیت نمونه استاندارد تریتیوم قبل  ARWTSکه در این رابطه، 
. با توجه به محاسبات  ]14[می باشد Bqاز تقطیر بر حسب 

 .شد 986/0صورت گرفته، مقدار فاکتور تصحیح برابر 
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  (MDA15) کمترین فعالیت قابل اندازه گیري تریتیوم. 1.3
معمولا به منظور تمیز دادن اندازه گیري از پس زمینه      

  .]15[ ) تعیین می شود6استفاده می شود که به کمک رابطه (

)6(  ��� =  2.71 + 3.29��� × �� × �1 + ������ × �� × � × � × ����  

  که در رابطه بالا، پارامترها قبلا تعریف شده اند. 
 ضریب شایستگی .2.3

یکی از مهمترین ارقام شایستگی روش اندازه گیري       
نشان دهنده  می باشد که به طور مرسوم (FOM16)تریتیوم 

این پارامتر توسط  اینبرتري نسبت سیگنال به نویز است، که 
محاسبات  جینتا قیدر این تحق ) محاسبه می شود.7رابطه (

 یمنته 29/3به مقدار   یستگیشا انجام شده در مورد ضریب
  ].17- 16شد [ 
  نیتریتیوم در آب سنگ ژهیو تی. نتایج اندازه گیري فعال1جدول

D2O 
(%)  AC(Bq/l)  

Ucc(AC) 
×1000  TU  

Ucc 
)TU(  

Tritium 
standard 

water 
(DWS) 

15/1661  36/88  55/14077  19/21  

35/0  75/1  66/4  86/14  78/6  

50/13  81/2  69/4  81/23  63/7  

20/35  66/3  73/4  99/30  63/7  

16/56  52/4  77/4  32/38  63/7  

20/58  98/4  79/4  18/42  63/7  

50/77  16/6  84/4  19/52  47/8  

80/99  26/5 80/4 59/44 63/7 

  
  

)7(  ��� = ���� 

                                                           
15 - Minimum Detectable Activity 
16 - Figure Of Merit 

  نتایج و بحث .4
به منظور تشخیص کفایت فرآیند تمیز سازي، از نمونه با 

% طیف جذبی و فلوئورسانسی گرفته 99.80درجه خلوص 
در  nm250شد. طیف فلوئورسانسی با طول موج تحریکی 

ثبت شد. نتیجه  nm 800تا  nm400گستره طول موج هاي 
نمایش  3% در شکل80/99 غنايلومینسانس در نمونه با درجه 

 مشاهده میشود 4همان طوریکه در شکل  داده شده است.
لومینسانس بعد از تقطیر و تمیز سازي تقریبا صفر است، 
بنابراین تقطیر آزتروپ منجر به حذف تمام مواد مزاحم در 

تریتیوم و  ویژه نتایج فعالیت گردیده استآنالیز تریتیوم 
ده است. ارائه ش 2و  1به ترتیب در جداول  MDAمحاسبه 

آب  فرایند تولیددر  T2Oتغییرات مقدار روند خطی از  5شکل
این مطلب است که در مویدداده ها را نشان میدهد. سنگین 

نیز افزایش پیدا T2Oطول فرایند غنی سازي آب سنگین مقدار 
   .میکند

  
گیري  . مقادیر محاسبه شده کمترین فعالیت قابل اندازه2جدول

   (MDA) تریتیوم
غناي آب سنگین درصد 

(%)  MDA (Bq/ml) 

چشمه استاندارد تریتیوم 
  در آب

0122/0  

35/0  0014/0  
50/13  0022/0  
20/35  0029/0  
16/56  0029/0  
20/58  0029/0  
50/77  0032/0  
80/99 0029/0  
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محصول  تریتیوم اندازه گیري شده در فعالیت ویژه متوسط مقدار
حدود که بدست امد  Bq/l26/5 مجتمع آب سنگین اراك،  نهایی

طبیعی می باشد. مقدار تریتیوم  بآن در آ برابر بیشتر از مقدار 13
است در حالی که، مقدار اندازه گیري  TU 5/3در آب طبیعی تقریبا

 TU 45تریتیوم در این نمونه آب سنگین تقریبا فعالیت ویژه شده
، NIPDWR17می باشد. از آنجایی که مطابق با ضوابط و مقررات 

 pCi/Lبیشترین میزان آلودگی مجاز تریتیوم در آب آشامیدنی، 
هست، لذا،  pCi/l23/3معادل  TU1و اینکه  ]16[است 20000

طبق نتایج حاصله، مقدار تریتیوم موجود در مجتمع آب سنگین 
، NIPDWRاراك در حال حاضر کمتر از مقدار تعیین شده توسط 

ادیه اروپا بوده و و اتح (NRC)نظام ایمنی هسته اي آمریکا 
  ژیکی براي محیط زیست ندارد. خطرات رادیولو

 در رآکتور هاي آب سنگین توجه به غلظت تریتیوم از اهم
مسائل است به طوري که تغییر آن در طول بهره برداري 

 رآکتور به عنوان سم رآکتور عمل می کند.

  

  
تریتیوم در آب سنگین بر  فعالیت ویژهنمودار  .5شکل

  آب سنگین غنايحسب 
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ABSTRACT  
 

In this research, we investigated the concentration of tritiated water in heavy water enrichment in 
production process. For this purpose sampling were taken in different stage of heavy water 
enrichment process in Arak Heavy Water Plant. Tritium concentration was measured using Liquid 
Scintillation Counter (LSC) based on β-decay of tritium isotope. Azeotropic distillation was applied 
as a sample preparation method to clean up of samples before measurement of tritium concentration 
in heavy water. In the specific condition and special care out prepared different samples of heavy 
water. Tritium specific activity determined in heavy water enrichment 0.35%, 13.5%, 35.20%, 
56.16%, 58.20%, 77.5% and 99.8%.  The obtained specific activity varied from 14.86 ± 0.80 to 
52.19 ± 1.01 TU in the samples. Coefficient correlation between tritium specific activity and 
enrichment degree of D2O obtained 0.853. In the case of heavy water with 99.8% enrichment of 
D2O a deviation was observed from direct line which cause to decrease of R2 

  
Keywords:  LSC, T2O, Azeotropic distillation, heavy water 
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