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در  گامــا  رادیولیــز  فرآینــد  مدل ســازی 
راکتورهــای هســته ای آب ســبک و آب ســنگین

چكيده

ــيژن و  ــم و اکس ــدروژن، دوتری ــد هي ــع تولي ــز منب ــادی، رادیولي ــات ع ــول عملي ــی در ط ــده آب ــده و کندکنن ــای خنک کنن در رآکتوره
ــا  ــده ی ــات خورن ــد ترکيب ــی تولي ــرای پيش بين ــی ب ــدگاه ایمن ــز از دی ــده رادیولي ــازی پدی ــم( پراکســاید اســت. مدل س هيدروژن)دوتری
قابــل  انفجــار مهــم اســت. در ایــن مطالعــه مــدل رادیوليــز گامــا بــرای آب ســبک و آب ســنگين توســعه داده شــد و ode15s به عنــوان 
ــر دوز  ــر از 5% را نشــان می دهــد. اث ــار ســنجی مــدل توســعه داده شــده خطــای کمت ــج اعتب حلگــر مناســب مــدل انتخــاب شــد. نتای
جذبــی در محــدوده 0/5 تــا  100، دمــا ) در محــدوده 20 تــا oC 70( و هم چنيــن اثــر غلظــت اوليــه هيدروژن)دوتریــم( )در محــدوده 
ــر آب ســبک  ــا ب ــز گام ــج نشــان داد کــه رادیولي ــت. نتای ــرار گرف ــرای آب ســبک و آب ســنگين مــورد بررســی ق ــا ppb 50( ب ــر ت صف
ــم( پراکســاید  ــات اکســنده اکســيژن و هيدروژن)دوتری ــرات غلظــت ترکيب ــرخ تغيي ــرات بيشــتری دارد و ن ــه آب ســنگين اث نســبت ب
کمتــر از نــرخ تغييــرات غلظــت هيــدروژن )دوتریــم( اســت. بيشــترین تفــاوت بيــن غلظــت نهایــی هيــدروژن و دوتریــم در دوز جذبــی 
Gy/S 10 می باشــد کــه غلظــت هيــدروژن توليــدی 3/5 برابــر بيشــتر از دوتریــم توليــدی ناشــی از رادیوليــز اســت. بــا افزایــش دمــا از 

20 تــا oC 70 ، مقــدار غلظــت ترکيبــات توليــدی پایــدار از رادیوليــز بــه ميــزان حداکثــر 70% در مــورد هيــدروژن و حداکثــر 50% در 
مــورد دوتریــم کاهــش می یابــد. بــا افرایــش غلظــت هيــدروژن )دوتریــم( اوليــه همــواره غلظــت اجــزای اکســنده )اکســيژن، هيــدروژن)/

دوتریــم( پراکســاید( کاهــش می یابــد. امــا نمــودار هيــدروژن )دوتریــم( توليــدی دارای یــک حــد بهينــه )ppb 20 در مــورد هيــدروژن 
و ppb 10 در مــورد دوتریــم می باشــد. بنابرایــن بــا کنتــرل ميــزان دوز جذبــی، دمــا و غلظــت اوليــه هيــدروژن بــر روی مقــدار بهينــه 

ــرد. ــری ک ــم( جلوگي ــدروژن )دوتری ــار هي ــن انفج ــيدکننده ها و هم چني ــد اکس ــی از تولي ــی ناش ــوان از خوردگ می ت
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مقدمه

رادیوليــز آب، تجزیــه مولكول هــای آب توســط تابــش 
ــن  ــوه ای ــری بالق ــه واکنش پذی ــا توجــه ب یون ســاز اســت. ب

محصــولات اوليــه، رادیوليــز آب در مطالعــات بســياری 
از حوزه هــا، از جملــه راکتورهــای هســته ای، ســوخت 
ــوژی  ــن و ميكروبيول ــه زمي ــخ اولي ــی، تاری هســته ای مصرف
مــورد توجــه اســت. به منظــور درک اهميــت رادیوليــز آب در 
ایــن حوزه هــا و ســایر حوزه هــا، تعييــن دقيــق نــرخ توليــد 
شــيميایی به وســيله رادیوليــز امــری حياتــی اســت ]1 و 2[. 



25مدل سازی فرایند رادیولیز ...                                                                     آرمین طاهری و همکاران

ــی در طــول  در راکتورهــای خنک کننــده و کندکننــده آب
عمليــات عــادی، رادیوليــز منبــع توليــد هيــدروژن، 
دوتریــم و اکســيژن اســت. در طــی یــک حادثــه هســته ای، 
ــا  ــدروژن )و ی ــری از هي ــم دیگ ــع مه ــه مناب ــی ک در حال
ــد از طریــق  ــم( وجــود دارد، اکســيژن تنهــا می توان دوتری
رادیوليــز یــا تمــاس مســتقيم بــا هــوا در دســترس باشــد. 
در هــوای اشباع شــده بــا بخــار آب در فشــار اتــاق و زمانــی 
ــی  ــم( از 4% حجم ــا دوتری ــدروژن )و ی ــت هي ــه غلظ ک
ــک  ــد، ی ــاوز می کن ــه(  تج ــه کاران ــن محافظ ــک تخمي ) ی
ــكيل  ــد تش ــيژن می توان ــا اکس ــراق ب ــل احت ــوط قاب مخل
شــود. باوجــود بحــث بــر روی رادیوليــز آب ســبک، 
مشــاهدات بــرای آب ســنگين نيــز به طــور مشــابهی 
ــيميایی  ــی ش ــر G )بازده ــه مقادی ــز اینك ــتند به ج هس
واکنــش( متفــاوت هســتند. از منظــر تأکيــد بــر اهميــت 
پدیــده رادیوليــز در بحــث ایمنــی قابــل ذکــر اســت که در 
برخــی از حــوادث هســته ای کــه در گذشــته رخ داده انــد، 
فرآیندهــای شــيميایی از جملــه رادیوليــز منجــر بــه 
انفجــار هيــدروژن، آتش ســوزی و در نتيجــه پخــش مــواد 
پرتــوزا شده اســت. ایــن مســئله موجــب نگرانــی در مــورد 
ــل  ــری مای ــت. حادثه ت ــته ای شده اس ــرژی هس ــی ان ایمن
آیلنــد   اوليــن حادثــه بــود کــه نگرانــی عمومــی را افزایــش 
داد. پــس از بررســی حــوادث هســته ای، در حالــی کــه بــه 
ــای  ــی از واکنش ه ــدروژن ناش ــد هي ــيد تولي ــر می رس نظ
آب – فلــز )اکسيداســيون( به خوبــی درک شده اســت، 
ــی  ــدت ناش ــد م ــای بلن ــورد پيامده ــی در م نگرانی های
ــد  ــد بای ــر واح ــوص اگ ــود دارد، به خص ــز وج از رادیولي
ــرد ]4- ــرار گي ــی ق ــط آب ــی در محي ــدت طولان ــرای م ب

ــا  ــریع( ب ــرون س ــا نوت ــا ی ــش )گام ــش تاب 1[. برهم کن
ــوع و  ــه ن ــه ب ــر دارد ک ــيميایی را در ب ــرات ش آب، تغيي
شــدت منبــع تابــش و شــرایط فيزیكــی و شــيميایی آب 
ــی  ــه اصل ــا در دو مرحل ــن برهم کنش ه ــت. ای ــته اس وابس
ــه منبــع تابــش و شــرایط دمایــی،  انجــام می شــود کــه ب
فشــاری و pH  بســتگی دارد. در مرحلــه اول، تابش هــا 
ــه  ــكال اولي ــای رادی ــداری از یون ه ــال ناپای ــای فع گونه ه
( توليــد  aqe − بــا طــول عمــر کمتــر از µs 0/1 )ماننــد H و 
ــدی اســت  ــز فرآین ــر، رادیولي ــارت دیگ ــه عب ــد. ب می کنن

کــه در آن تابــش یونيــزه، ماننــد تابــش گامــا یــا نوتــرون، 
ــود.  ــر می ش ــاده منج ــای آزاد در م ــد رادیكال ه ــه تولي ب
ــيميایی  ــرات ش ــد تغيي ــای آزاد می توانن ــن رادیكال ه ای
ــرای بيــان ميــزان  و فيزیكــی را در مــاده ایجــاد کننــد. ب
 G ضریــب  از  رادیوليــز،  در  آزاد  رادیكال هــای  توليــد 
ــی  ــر G تابع ــه، مقادی ــن مرحل ــود. در ای ــتفاده می ش اس
ــز  ــرای محصــولات رادیولي ــا ب ــش و دم ــع تاب ــوع منب از ن
اوليــه را توصيــف می کننــد. رادیوليــز توســط مقــدار 
ــوان  ــه به عن ــود، ک ــن می ش ــر G تعيي ــا مقادی ــش ب تاب
ــه در  ــكيل یافت ــای تش ــا رادیكال ه ــا ی ــداد مولكول ه تع
هــر eV 100 انــرژی جــذب شــده تعریــف می شــود. 
ــز  ــرد رادیولي ــا عملك ــی ی ــوان کارای ــر به عن ــن پارامت ای
واکنــش  بعــد،  مرحلــه  در  می شــود.  شــناخته  نيــز 
ــدار  ــای پای ــر و گونه ه ــا یكدیگ ــه ب ــای اولي ــن گونه ه بي
ــيژن  ــده و اکس ــل کاهن ــوان عام ــدروژن به عن ــد هي مانن
و پراکســيد هيــدروژن به عنــوان عامــل اکســيدکننده، 
ــز  ــز آب ني ــق رادیولي ــازوکار های دقي ــود. س ــام می ش انج
ــا  ــا ب ــای آزاد رادیكال ه ــه واکنش ه ــتند و ب ــده هس پيچي
ذرات آب و همچنيــن واکنش هــای تبــادل پروتونيــک 

بيــن یون هــا و ذرات آب بســتگی دارد ]5-7[. 

تحقيقاتــی دربــاره توليــد گونه هــای پایــدار فرآینــد 
ــدروژن،  ــيد هي ــيژن و پراکس ــدروژن، اکس ــز، هي رادیولي
ــو  ــت ]12-8[. ارش ــده اس ــام ش ــی انج ــورت تجرب به ص
ــه  ــک دامن ــص در ی ــز آب خال ــرای رادیولي ــدل ب ــک م ی
گســترده از pH، نــرخ دوز جــذب شــده و غلظــت پيشــنهاد 
ــرخ  ــرای ثابــت ن ــر بهينــه شــده ب ــد. آن هــا از مقادی کردن
ــود  ــدل خ ــد و م ــتفاده کردن ــيميایی اس ــای ش واکنش ه
را بــا مقایســه غلظــت H2  ،O2 و H2O2 بــا مقادیــر تجربــی 
ــی  ــيل خوردگ ــور O2 و H2O2 پتانس ــد. حض ــد کردن تأیي
ــرات مضــر در  ــن اث ــد. ای ــش می ده ــی را افزای ــط آب محي
محيط هایــی بــا pH پایيــن و بســته بــه شــرایط عملياتــی 
تشــدید می شــوند ]7[. در ایــن رابطــه ســویاتلا-وویجيک، 
از روش ترکيبــی بــرای مدل ســازی عوامــل اکســيدکننده 
ماننــد O2،ا H2O2، اســتفاده کــرد و تأثيــر تابــش نوتــرون و 
ــه شــده را مــورد  گامــا در محيط هــای قليایــی و هيدروژن
ــد  ــان می ده ــازی نش ــج شبيه س ــرار داد. نتای ــی ق بررس
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1. Segregated

قليایــی در سيســتم  H2 و محلــول  کــه ترکيــب گاز 
غلظــت  مؤثــری  به طــور  می توانــد  خنک کننــده 
ــای هســته ای  ــز در راکتوره ــات اکســنده از رادیولي ترکيب
را کاهــش دهــد ]10[. مــارکاد و همكارانــش بــه بررســی 
ــبک  ــز آب س ــر رادیولي ــزی +Ni و ++Ni ب ــون فل ــر ی تأثي
پرداختنــد و آزمایش هــای گســترده ای در محيط هــای 
نمكــی مختلــف تــا دمــای C° 300 انجــام دادنــد و 
پارامترهــای ســينتيكی آرنيــوس بــرای واکنــش یون هــای 
نيــكل بــا گونه هــای ناشــی از رادیوليــز را به صــورت 
تعييــن کردنــد ]13[. شــادمان و همــكاران  تجربــی 
مــدل ســينتيكی بــرای بررســی توليــد گاز دوتریــم و گاز 
ــد.  اکســيژن ناشــی از رادیوليــز آب ســنگين توســعه دادن
ــم 1  ــدا از ه ــدل ج ــی و م ــدل تجمع ــان از م ــن محقق ای
ــاز گاز  ــم در ف ــرای مدل ســازی توليــد اکســيژن و دوتری ب
فشــارنده اســتفاده کردنــد و نشــان دادنــد در مــدل جــدا از 
هــم  مقــدار غلظــت دوتریــم و اکســيژن توليدی بيشــتر از 

ــت ]14[. ــی اس ــدل تجمع م

اکثــر تحقيقــات انجــام شــده در مــورد رادیوليــز، محــدود 
بــه بررســی پدیــده رادیوليــز در آب ســبک و برهــم 
از  می شــود.  آن  بــه  مربــوط  شــيميایی  کنش هــای 
ــی، یكــی از پدیده هــای مهــم کــه در بحــث ایمنــی  طرف
ــز  ــای آب ســنگين ني ــورد راکتوره مطــرح می شــود در م
ــی  ــول اساس ــا اص ــت ت ــاز اس ــن ني ــت. بنابرای ــرح اس مط
ــم  ــد دوتری ــه تولي ــه ب ــا آنجــا ک ــز آب ســنگين، ت رادیولي
و اکســيژن مربــوط می شــود، بررســی شــود و ســعی 
شــود ایــن مفاهيــم هــم در شــرایط عملياتــی مختلــف بــه 
ــده رادیوليــز  راکتورهــا اعمــال گــردد. شــبيه ســازی پدی
ــد.  ــک می کن ــده کم ــن پدی ــرات ای ــر اث ــم بهت ــه فه ب
اگرچــه دانــش جامــع از شــيمی تشعشــع آب مهــم اســت. 
ــازده محصــولات اوليــه رادیوليــز آب  پارامترهــای مهــم، ب
ــتند.  ــا هس ــن آن ه ــای بي ــرعت واکنش ه ــای س و ثابت ه
چنيــن اطلاعاتــی در عمــل بــرای آب ســبک تقریبــاً کامل 
ــده در  ــوان خنک کنن ــنگين به عن ــرای آب س ــا ب ــت ام اس

ــت.  ــل نيس ــنگين، کام ــای آب س راکتوره

ــع آوری  ــا جم ــت ب ــده اس ــلاش ش ــه ت ــن مطالع در ای

ــز در  ــده رادیولي ــنگين، پدی ــه آب س ــوط ب ــات مرب اطلاع
ــن  ــود. ای ــه ش ــبک مقایس ــز آب س ــده رادیولي ــا پدی آن ب
ــت. از  ــده اس ــام ش ــا انج ــش گام ــورد تاب ــه در م مقایس
آنجایــی کــه آب ســبک یــا ســنگين در مدارهــای مختلــف 
ــد  ــه می کن ــی را تجرب ــی متفاوت ــرایط عمليات ــور، ش راکت
ــر  ــن اث ــا و هم چني ــی، دم ــر دوز جذب ــه اث ــن مطالع در ای
ــكاری  ــوان راه ــم( به عن ــدروژن )دوتری ــه هي ــت اولي غلظ
بــرای کنتــرل رادیوليــز، مدل ســازی شــده اســت. در ایــن 
ــرای  ــر رادیوليــز ب مطالعــه ضمــن توســعه مــدل حاکــم ب
ــای تجــاری،  ــرم افزاره ــدل به جــای اســتفاده از ن حــل م

ــه شــده اســت.  روش حــل مناســب و دســترس ارائ

توصیف مدل 

در ایــن بخــش ابتــدا معــادلات حاکــم بــر پدیــده رادیوليــز 
آورده شــده اســت، ســپس پارامترهــای مــدل ذکــر شــده 
اســت. در انتهــای ایــن بخــش نيــز بــه روش حــل مــدل 

پرداختــه شــده اســت. 
معادلات حاکم 

در یــک محلــول تــک فــازی هماننــد سيســتم کنــد کننده 
ــای  ــت گونه ه ــار، غلظ ــت فش ــنگين تح ــور آب س رآکت
از  مجموعــه ای  به عنــوان  زمــان  طــول  در  رادیوليــز 
ــان  ــر بي ــورت زی ــی به ص ــيل غيرخط ــادلات دیفرانس مع

می شــوند:

( ) ( ) , ,

,

l m i ji
mRi i lm l i ij i j

jl m i

dC G T T D k C C k C C
dt

γ γρ ν ν
→

= + −∑ ∑

)1(
کــه در رابطــه فــوق )Gi )T نشــان دهنــده G-Value بــرای 
ــته آب  ــد ρ)T( ،mol/J دانس ــا واح ــای T ب ــه i در دم گون
 Gy/S)J/kgs( دوز جذبــی برحســب DRا،kg/L برحســب
می باشــد. بالانویــس γ مربــوط بــه تابــش گامــا می باشــد. 
ــه  ــه منجــر ب ــی ک ــام واکنش های  تم

,
lm l m

l mi

k C C∑ ــرم  ت
توليــد گونــه i می شــود را در نظــر می گيــرد. به طــور 
ij تمــام واکنش هایــی کــه منجــر  i j

j
k C C∑ مشــابه تــرم 

 ,l m
iν ــد.  ــاظ می کن ــود را لح ــه i می ش ــرف گون ــه مص ب
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در   i جــزء  اســتوکيومتری  ضریــب  دهنــده  نشــان 
ضریــب  دهنــده  نشــان   ,i j

iν و  توليــد  واکنش هــای 
اســتوکيومتری جــزء i در واکنش هــای مصــرف می باشــد. 
ــه  ــه، ب ــرط اولي ــوان ش ــزاء به عن ــه اج ــای اولي غلظت ه
معادلــه فــوق داده می شــود. تعــداد 12 معادله دیفرانســيل 
معمولــی به صــورت دســتگاه معــادلات دیفرانســيل در 
ــز  ــی از رادیولي ــه ناش ــر گون ــرای ه ــد. ب ــه ش ــر گرفت نظ
ــن گونه هــا شــامل  ــه شــد. ای ــه در نظــر گرفت یــک معادل
و   O2D2

OD2،ا.
OD2،ا-

-O،ا.OD،ا-OD،ا.
،ا+D،ا.D،اO2،ا-O،ا2  D2

ــرای آب  ــن گونه هــا ب ــرای آب ســنگين و معــادل ای eaq ب
-

ســبک می باشــند.

پارامترهای مدل 

ــز  ــرای رادیولي ــای در نظــر گرفته شــده ب ــداد واکنش ه تع
در طــرح کلــی واکنــش متفــاوت اســت. ایبــی و همــكاران 
از 40 واکنــش بيــن 13 گونــه اســتفاده کردنــد درحالی کــه 
گــوردن و همــكاران از 18 واکنــش بيــن 10 گونه اســتفاده 
ــد ]2[. در ایــن جــا ثوابــت واکنش هــای رادیوليــز و  کردن
ــرای آب  ــی از مرجــع ]5[ ب ــای تعادل ــن واکنش ه هم چني
ســبک در محــدوده 20 تــا C° 350 آورده شــده اســت. در 
جــدول 1 ليســت واکنش هــای برگشــت ناپذیــر رادیوليــز 

بــه همــراه ثوابــت واکنــش ذکــر شــده اســت. 

جدول 1 واکنش های برگشت ناپذیر رادیوليز برای آب سبک ]5[.

ثابت واکنش* )M-1s-1(واکنششماره 

1
.

aq

.

aq 2e e H 2OH-
- -

+ ® +

2 4 2 7 312.281 3.768 10 / 6.673 10 / 1.075 10 / (10 T T T− × − × − ×  
برای دمای کمتر مساوی K 423/15 و
 4 7 247.532 4.920 10 / 1.036 10 /10 T T− + × − ×

423/15 K برای دمای بيشتر از

22H H H+ → ( )122.7 10 exp 1867.5 / T× −

32

.

2

.
OH OH H O+ →

3 5 2 7 38.054 2.193 10 /T 7.395 10 /T 6.87 10 /T (1 0 + × − × + ×

4
.

aq 2e H H OH
−

−+ → + 
( )131.14 10 exp 1795.7 / T× −

5
.. .

aqe OH OH
−

−+ → 
3 4 213.123 1.023 10 /T 7.634 10 /T (10 − × + ×

6
.

2H OH H O+ →( )114.26 10 exp 1091.9 / T× −

7
. .

aq 2 2e H O OH OH
−

−+ → +( )122.52 10 exp 1401.5 / T× −  

8aq 2

. .

2e O O
− −

+ →( )122.52 10 exp 1401.5 / T× −

9
. .

aq 2 2 2e O H O 2OH
− −

−+ → +( )122.46 10 exp 1563.6 / T× −

10
. .

aq 2 2e HO HO
−

−+ →( )122.46 10 exp 1563.6 / T× −

11
. .

2 2 2H H O H O OH+ → +( )111.79 10 exp 2533.6 / T× −  

12
. .

2 2H O HO+ →
2 5 210.704 2.84 10 /T 1.369 10 /T10 + × − ×

13
.

2 2 2

.
HO OH H+ →( )125.17 10 exp 1824.2 / T× −

14
.

2 2H O HO
−

−+ →
( )125.17 10 exp 1824.2 / T× −

15
. .

2 2 2 2H O OH HO H O+ → +( )97.68 10 exp 1661.4 / T× −
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جدول 1 واکنش های برگشت ناپذیر رادیوليز برای آب سبک ]5[.

ثابت واکنش* )M-1s-1(واکنششماره 

16. .

2 2OH O OH O
−

−+ → +( )118.77 10 exp 1306.2 / T× −

17
.

2 2

.

2HO OH O H O+ → +( )111.29 10 exp 799.2 / T× −

18
.

2 2 2 22HO O H O→ +( )92.78 10 exp 2416.4 / T× −

19
. .

2 2 2 2 2 2HO O H O O H O OH
−

−+ + → + +( )92.63 10 exp 974.3 / T× −

* در این جدول دما برحسب کلوین می باشد.

در جــدول 2 ثوابــت تعــادل مربــوط بــه گونه هــای 
مختلــف آورده شــده اســت.

در جــدول 3 ثوابــت واکنش هــای تعادلــی رادیوليــز بــرای 
آب ســبک آورده شــده اســت. لازم بــه ذکــر اســت در ایــن 

PKi-10 می باشــد.
eq برابــر بــا Ki

eq جــدول مقــدار

ــی  ــای تعادل ــت واکنش ه ــدول 5، ثواب ــدول 4 و ج در ج
در  اســت.  آورده شــده  آب ســنگين  بــرای  رادیوليــز 
بــه محدودیــت  توجــه  بــا  مدل ســازی آب ســنگين 
اطلاعــات، بــرای ســایر واکنش هــا از اطلاعــات آب ســبک 

مذکــور در جــداول 1 تــا 3 اســتفاده می شــود.

جدول 2 مقادیر ثابت تعادل اجزا مختلف برحسب واحدهای مولار* ]5[.
PKiنام گونه شيمياییردیف

eq

1H2O
2 4 2 7 3 10 416.690 4.262 10 2.071 10 5.594 10 7.161 10T T T T− − − −− × + × − × + ×

2H2O2
2 4 2 7 3 10 412.383 3.020 10 1.70 10 5.151 10 6.96 10T T T T− − − −− × + × − × + ×

3OH2 4 2 7 3 10 412.383 3.020 10 1.70 10 5.151 10 6.96 10T T T T− − − −− × + × − × + ×

4HO2
3 5 2 9 34.943 6.23 10 4.125 10 8.182 10T T T− − −− × + × − ×

5H2 4 2 7 3 10 410.551 4.43 10 1.902 10 4.661 10 5.98 10T T T T− − − −− × + × − × + ×

*در این جدول دما برحسب oC می باشد.
جدول 3 واکنش های تعادلی رادیوليز برای آب سبک ]5[.

)M-1s-1( ثابت واکنش واکنش ردیف* 
4 6 2 9 3 11 420.934 1.236 10 /T 6.364 10 /T 1.475 10 /T 1.237 10 /T10 − × + × − × + × 2OH H OH− ++ → 20

2H O

4 6 2 9 3 11 420.934 1.236 10 /T 6.364 10 /T 1.475 10 /T 1.237 10 /T10 eqK− × + × − × + × × 
  2H O OH H− +→ + 21

3 6 2 8 316.410 4.888 10 /T 1.622 10 /T 2.004 10 /T10 − × + × − × 2 2 2HO H OH− ++ → 22

2 2H

3 6 2 8 316.410 4.888 10 /T 1.622 10 /T 2.004 10 /T10 eq
OK− × + × − × × 

  2 2 2H O HO H− +→ + 23

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 − × + × − × 2 2 2 2H O OH HO H O− −+ → + 24

2 2 2H O H

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 /eq eq
OK K− × + × − × × 

  2 2 2 2HO H O H O OH− −+ → + 25

3 6 2 8 316.410 4.888 10 /T 1.622 10 /T 2.004 10 /T10 − × + × − × .
O OHH + −+ → 26

ÿ
OH

3 2 316.410 4.888 10 /T 1.622e6/T 2.004e8/T10 eqK− × + − × 
 

.
OH OH + −→ +  27
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ادامه جدول 3
)M-1s-1( **ثابت واکنش واکنش ردیف* 

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 − × + × − ×
.

2OH OH O H O− −+ → + 28

ÿ
2H O

OH

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 /eq eqK K− × + × − × × 
 

.

2H O O OH OH− −+ → + 29

3 6 2 8 316.410 4.888 10 /T 1.622 10 /T 2.004 10 /T10 − × + × − × . .

2 2O HOH
−

++ → 30

ÿ

2HO

3 6 2 8 316.410 4.888 10 /T 1.622 10 /T 2.004 10 /T10 eqK− × + × − × × 
 

. .

2 2HO O H
−

+→ + 31

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 − × + × − ×
. .

2 2 2HO OH O H O
−

−+ → + 32

ÿ
2

2
H O

HO

3 5 2 8 313.339 2.22 10 /T 7.333 10 /T 1.065 10 /T10 /eq eqK K− × + × − × × 
 

. .

2 2 2O H O HO OH
−

−+ → + 33

4 7 2 9 3 11 439.127 3.888 10 /T 2.054 10 /T 4.899 10 /T 4.376 10 /T10 − × + × − × + ×
.

aqe HH
−

++ →  34

H

4 7 2 9 3 11 439.127 3.888 10 /T 2.054 10 /T 4.899 10 /T 4.376 10 /T10 eqK− × + × − × + × × 
 



.

aqH e H
−

+→ + 35

4 7 2 9 3 11 422.970 1.971 10 /T 1.137 10 /T 2.991 10 /T 2.803 10 /T10 − × + × − × + ×
.

aq 2OH e H OH
−

−+ → + 36

2H O H

4 7 2 9 3 11 422.970 1.971 10 /T 1.137 10 /T 2.991 10 /T 2.803 10 /T10 /eq eqK K− × + × − × + × × 
 



.

aq 2e H O OHH
−

−+ → + 37

3 5 29.408 2.827 10 /T 3.792 10 /T10 − × − ×
.

2 2H O HH OH+ → + 38

4 7 2 9 3 11 411.556 3.2546 10 /T 1.8623 10 /T 4.5543 10 /T 4.1364 10 /T10− + × − × + × − ×
.

2 2H H OOH H+ → + 39
*چون این واکنش ادامه جدول 1 هستند، شماره ردیف ادامه از 20 شروع شده است. 

**واکنش های 21، 23، 27، 31 و 35 مرتبه اول هستند و ثابت واکنش آن ها 1/2 می باشد. 

جدول 4 واکنش های برگشت ناپذیر رادیوليز برای آب سنگين ]6[.
ثابت واکنش** )M-1s-1(واکنشردیف*

D 1
. .

aq aq 2e e 2ODD
− −

−+ → +( )( )131.08 10 exp 19500 / 8.314 T× − ×

D 3
. .

2 2OD OD D O+ →( )( )111.16 10 exp 7200 / 8.314 T× − ×

D 6
.

2D OD D O+ →( )( )112.89 10 exp 7600 / 8.314 T× − ×

D 7
. .

aq 2 2e D O OD OD
−

−+ → +( )( )127.09 10 exp 16000 / 8.314 T× − ×

D 8
. .

aq 2 2e O O
− −

+ →( )( )124.79 10 exp 14000 / 8.314 T× − ×

D 11
.

2 2 2D D O D O OD+ → +( )( )101.88 10 exp 16200 / 8.314 T× − ×

D 12
.

2 2D O DO+ →( )( )116.41 10 exp 10400 / 8.314 T× − ×

 D 15
. .

2 2 2 2D O OD DO D O+ → +( )( )95.42 10 exp 15700 / 8.314 T× − ×

* علامت D نشان دهنده واکنش در آب سنگين به جای واکنش متناظر در آب سبک می باشد. 
* * در این جدول دما برحسب کلوین می باشد. 
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جدول 5 واکنش های تعادلی رادیوليز برای آب سنگين ]6[.

)M-1s-1( ثابت واکنش واکنش ردیف* 
( )( )128.91 10 exp 11700 / 8.314 T× − × 2O D OD D− ++ → D 20

( )( )121.20 10 exp 11800 / 8.314 T× − × .

aqe DD
−

++ →  D 34

( )( )141.40 10 exp 38500 / 8.314 T× − ×
.

aq 2OD e D OD
−

−+ → + D 36
*چون این واکنش ادامه جدول 4 هستند، شماره ردیف از 20 شروع شده است.

ــف  ــای مختل ــرای گونه ه ــا ب ــش گام ــرای تاب G-Value ب

ــه ترتيــب در  ــرای آب ســبک ب ــا ب برحســب تابعــی از دم
ــت. ــده اس ــدول 7 داده ش ــدول 6 و ج ج

.]5[ * 350 oC برای تابش گاما برای آب سبک در دمای 20 تا G-Value 6 جدول

) G-Value گونه ردیف  )#/100 eV

1
.

aqe
−

3 6 2 8 32.641 4.162 10 9.093 10 4.717 10T T T− − −+ × + × − ×

2H2
4 6 2 8 30.419 8.721 10 4.971 10 1.503 10T T T− − −+ × − × + ×

3OH2 5 2 8 32.531 1.134 10 1.269 10 3.513 10T T T− − −+ × − × + ×

4H+3 6 2 8 32.641 4.162 10 9.093 10 4.717 10T T T− − −+ × + × − ×

5.
H

3 5 2 8 30.556 2.198 10 1.184 10 5.223 10T T T− − −+ × − × + ×

6H2O2
30.752 1.620 10 T−− ×

جدول G-Value 7 برای تابش گاما برای آب سنگين ]15[.

G-Value (μ mol/J)گونه ردیف 

1
.

aqe
−

40.304 2.66 10−+ ×

2D2
40.037 0.8 10 T−+ ×

3.
OD

40.271 8.77 10 T−+ ×

4D+40.304 2.66 10 T−+ ×

5.
D

40.031 1.2 10 T−+ ×

6D2O2
40.069 1.65 10 T−− ×

* در این جدول دما برحسب oC می باشد.

روش حل

ــتگاه  ــل دس ــرای ح ــه از روش ode15s ب ــن مطالع در ای
معــادلات ODE ســينتيكی اســتفاده شــد. بســته بــه نــوع 
معــادلات کــه اصطلاحــاً بــه آن هــا ســخت1 و غير ســخت2  
ــی  ــا در MATLAB کم ــل آن ه ــود، روش ح ــه می ش گفت

متفــاوت خواهــد بــود. اصطــلاح ســخت  بــرای آن دســته 
ــل  ــال در مقاب ــرای مث ــه ب ــی رود ک ــه کار م ــی ب از معادلات
متغيــر مســتقلی همچــون t چنــد متغيــر وابســته ماننــد  
ــتقات  ــدازه مش ــه ان ــه ای ک ــود دارد، به گون x و y و… وج

1. Stiff
2. Stiffness
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ــور  ــر مســتقل به ط ــه متغي ــای وابســته نســبت ب متغيره
ــن صــورت  ــر ای ــاوت اســت. در غي ــل ملاحظــه ای متف قاب
معادلــه غيــر ســخت ناميــده می شــود. همچنيــن معــادلات 
دیفرانســيلی  معــادلات  از  دســته  آن  شــامل  ســخت 
ــددی  ــبات ع ــا روش محاس ــا ب ــل آن ه ــه ح ــوند ک می ش
ــيار  ــا، بس ــل آن ه ــا راه ح ــوده و تنه ــرا نب ــدار و همگ پای
ــر در  ــد. اگ ــددی می باش ــردن گام در روش ع ــک ک کوچ
ــث  ــه باع ــود دارد ک ــری وج ــيلی، متغي ــه دیفرانس معادل
تغييــرات بســيار زیــاد در جــواب مســئله می شــود، 
ایــن دســته را جــز معــادلات غيــر ســخت طبقــه بنــدی 
ــا توجــه  ــه ســينتيكی ب ــد. در مســئله حــل معادل می کنن
ــزرگ و  ــا بســيار ب ــت برخــی واکنش ه ــه ثواب ــن ک ــه ای ب
ــخت  ــوع س ــئله از ن ــتند مس ــک هس ــيار کوچ ــی بس برخ
می باشــد کــه محققــان زیــادی بــرای حــل ایــن معــادلات 
تــلاش کردنــد کــه روش هــای بر پایــه روش Gear مناســب 
کننده هــای  حــل  از   .]16-18[ شــد  داده  تشــخيص 
معــادلات  حــل  جهــت  می تــوان   MATLAB® ODE

حل کننده هــای  همــه  کــرد.  اســتفاده  دیفرانســيل 
MATLAB® ODE  می تواننــد سيســتم هایی از معــادلات 

 mass matrix را حــل کننــد، یــا مســائلی کــه شــامل یــک
ــت  ــابهی جه ــی از روش مش ــا همگ ــتند. حل کننده ه هس
ــلًا  ــد. مث ــتفاده می کنن ــيل اس ــادلات دیفرانس ــل مع ح
ــر ســخت  ــادلات غي ــت مع ــوارد جه ــر م از ode45 در اکث
اســتفاده می شــود. جهــت حــل معــادلات ســخت از 
ode23s ،ode23s ،ode15t و ode23tb اســتفاده می شــود. 

ــخت،  ــادلات س ــل مع ــت ح ــا جه ــن روش ه ــان ای از مي
حــل  یــک   ode15s اســت.  مناســب تر   ode15s روش 
کننــده مرتبــه متغيــر اســت کــه دقــت به مراتــب بهتــری 
ــم  ــد. الگوریت ــا می باش ــل کننده ه ــایر ح ــه س ــبت ب نس
ــرای  ــراری ب ــری و تك ــای جب ــب روش ه ode15s از ترکي

ــک روش  ــدا، ی ــد. ابت ــن حــل ODE اســتفاده می کن تعيي
جبــری )روش بــزرگ( بــرای تخميــن اوليــه حــل اســتفاده 
ــی  ــه زمان ــر اســاس تقســيم منطق ــن روش ب می شــود. ای
مــورد نظــر بــه بخش هــای کوچک تــر اســت و بــرای هــر 
بخــش، یــک تخميــن اوليــه از حــل را محاســبه می کنــد. 
بــرای  کوچــک(  )روش  تكــراری  روش  یــک  ســپس، 

ــن روش  ــی حــل اســتفاده می شــود. ای ــود دقــت نهای بهب
ــادی و  ــيل ع ــادلات دیفرانس ــتفاده از مع ــا اس ــراری، ب تك
تخميــن اوليــه حاصــل از روش جبــری، مقادیــر جدیــدی 
از حــل را محاســبه می کنــد. ســپس، بــا مقایســه مقادیــر 
ــی، خطــای تخميــن را  ــا تخميــن قبل ــه دســت آمــده ب ب
ــن  ــد. ای ــود می بخش ــن را بهب ــد و تخمي ــبه می کن محاس
ــه  ــر ادام ــورد نظ ــت م ــيدن به دق ــا رس ــراری ت ــد تك رون
ــرای  ــم ode15s از روش هــای تطبيقــی ب ــد. الگوریت می یاب
ــا  ــه ایــن معنــی کــه ب کنتــرل خطــا اســتفاده می کنــد. ب
توجــه بــه خطــای تخميــن، انــدازه گام زمانــی را تنظيــم 
می کنــد. در صورتــی کــه خطــا بــزرگ باشــد، گام زمانــی 
ــد. در  ــه دســت آی ــا دقــت بيشــتری ب ــد ت کاهــش می یاب
ــش  ــی افزای ــد، گام زمان ــا کوچــک باش ــه خط ــی ک صورت
می یابــد تــا زمــان اجــرای الگوریتــم کاهــش یابــد ] 19[.

بحث و نتایج

در ایــن بخــش ابتــدا مــدل توســعه داده شــده بــرای آب 
ــالات  ــود در مق ــای موج ــا داده ه ــنگين ب ــبک و آب س س
ــی  ــزان دوز جذب ــر مي اعتبارســنجی می شــود و ســپس اث
گامــا، دمــا و مقــدار غلظــت اوليــه هيدروژن)دوتریــم( در 
ــد  ــرار خواه ــی ق ــورد بررس ــنگين م ــبک و آب س آب س

ــت.  گرف
اعتبار سنجی مدل توسعه داده شده 

ــرای رادیوليــز گامــا  در مرجــع ]7[، تعــداد 32 واکنــش ب
آب ســبک در دمــای C° 25 در نظــر گرفتــه اســت. ایــن 
واکنش هــا بــه همــراه ثوابــت واکنــش در جــدول 8 نشــان 
ــدول 8  ــش ج ــای واکن ــر ثابت ه ــت. مقادی ــده اس داده ش

بــا مقادیــر جــدول 1 تطابــق دارد. 

ــنجی  ــار س ــن اعتب ــا در ای ــرای گام ــی ب ــدار دوز جذب مق
ــه ورودی  ــای اولي ــا Gy/S 0/77می باشــد. غلظت ه ــر ب براب
ایــن اعتبارســنجی در جــدول 9 آورده شــده اســت. غلظت 
ــده اند  ــر نش ــدول ذک ــه در ج ــی ک ــایر گونه های ــه س اولي

برابــر صفــر در نظــر گرفتــه شــده اســت.

1-الف  شكل  در  شده  داده  توسعه  کد  از  حاصل  نتایج 
مدل سازی مرجع ]7[ در شكل 1-ب زیر آورده شده است.
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جدول 8 واکنش های برگشت ناپذیر و تعادلی رادیوليز برای آب سبک از مرجع ]7[.

)M-1s-1( ثابت واکنش واکنش شماره واکنش

3/74×107
.

2 2H OH H H O+ → + 1

5×109 . .

2 2OH HO HO OH− −+ → + 2

3/8×107
. .

2 2 2 2H O OH HO H O+ → + 3

9/96×109 . . .

2 2OH O HO OH
−

−+ → + 4

7/1×109
. .

2 2 2OH HO H O O+ → + 5

5/3×109
. .

2 2OH OH H O+ → 6

3×1010
. .

aqe OH OH
−

−+ → 7

2×1010
.

2 2H O HO+ → 8

2×1010 .

2 2H O HO
−

−+ → 9

2×1010
.

2 2 2H HO H O+ → 10

3/44×107
.

2 2 2H H O OH H O+ → + 11

7×109
.

2OH H H O+ → 12

7/9×109
. .

aq 2 2e O O
− −

+ → 13

1/94×1010
. .

aq 2 2e O HO OH
− −

− −+ → + 14

1/3×1010 . .

aq 2 2e HO HO
−

−+ → 15

2/0×1010
.

aq 2e H H OH
−

−+ → + 16

2/5×1010 . .

aq 2 2e H O OH OH
−

−+ → + 17

1/14×1010 . .

aqe H OH H
−

++ → +  18

2/3×1010
. .

aq aq 2e e H 2OH
− −

−+ → + 19

5/6×109 . .

2 2 2 2HO O HO O
−

−+ → + 20

9/5×107
.

2 2 2 22HO H O O→ + 21

8/1×105
. .

2 2 2 2 2HO H O O H O OH+ → + + 22

3/7 . .

2 2HO H O
−

+→ + 23
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7×105 . .

2 2H O HO
−

+ + → 24

4/5×1010 2 2 2H O H HO+ −→ + 25

0/0356 2 2 2H O H HO+ −→ + 26

2×1010 2 2 2H HO H O+ −+ → 27

1/4×1011 2H OH H O+ −+ → 28

2/5×5- 10 2H O H OH+ −→ + 29

1/8×107 .

aq 2H OH e H O
−

−+ → + 30

0/3
. .

2 2 2 2O O O  OH  HO
− −

− −+ → + + 31

16
. .

2 2 2 2H O O O  OH  OH
−

−+ → + + 32

جدول 9 غلظت های اوليه اجزا در اعتبار سنجی مدل رادیوليز ]7[.
غلظت )mol/L( گونه شيمياییردیف

17/8×-4 10
21×-7 10
30
47/8×-4 10
52/87×-3 10

شکل 1 مقایسه نتایج مدل سازی کد توسعه داده شده با نتایج مدل مرجع ]7[.

مشــاهده می شــود کــه نتایــج بــا دقــت خوبــی )کمتــر از 
5٪ خطــا( بــر هــم منطبــق می باشــند. بــا توجــه بــه ایــن 
ــع  ــود مرج ــای خ ــنجی از واکنش ه ــن اعتبارس ــه در ای ک
ــل متفــاوت  ]7[ اســتفاده شــده اســت، تنهــا روش ح

می باشــد، ایــن نتيجــه حاصــل می شــود کــه حلگــر 
ــد.  ــر می باش ــتفاده معتب ــورد اس م

اثر دوز جذبی گاما

مطابق جدول 6 و جدول 7 مقادیر G برای تابش 
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اســت.  متفــاوت  ســنگين  آب  و  ســبک  آب  گامــا 
ــرای آب  ــر G ب ــع نشــان می دهــد مقادی بررســی های مناب
ســنگين اندکــی کمتــر اســت از آب ســبک اســت ]2 و 4[. 
در شــكل 2 پروفایــل غلظــت ســه جــزء توليــدی پایــدار 
هيــدروژن، اکســيژن و هيــدروژن پراکســاید در آب ســبک 
ــی  ــات در آب ســنگين در دوز جذب ــن ترکيب و متناظــر ای
یكســان نشــان داده شــده اســت. مطابــق شــكل مشــاهده 
می شــود کــه غلظت هــای اجــزاء بــا زمــان افزایشــی 
ــن مشــاهده  ــدار برســد. هم چني ــدار پای ــه مق ــا ب اســت ت
ــه آب  ــبت ب ــبک نس ــر آب س ــا ب ــز گام ــود رادیولي می ش
ســنگين اثــرات بيشــتری دارد. غلظــت نهایــی هيــدروژن 
ــر  ــدود 3 براب ــی Gy/S 10، ح ــبک در دوز جذب در آب س
بيشــتر نســبت بــه دوتریــم در آب ســنگين اســت. مطابــق 
ــرم  ــد ت ــتر باش ــی بيش ــه دوز جذب ــر چ ــه 1 ه ــا معادل ب
ایــن  Gi( رشــد می کنــد. 

γ(ا)T(اρا)T(ا)Di
γ( اول معادلــه 

ــر  ــودن مقادی ــر ب ــل کمت ــه دلي ــت ب ــن اس ــاوت ممك تف
ــای  ــا و گونه ه ــداد رادیكال ه ــش تع ــه کاه G و در نتيج
ــش بيــن  ــاوت در واکن فعــال توليــدی و هم چنيــن تف
ــق  ــيميایی طب ــای ش ــا گونه ه ــا ب ــا و رادیكال ه رادیكال ه

ــاوت اســت.  ــا 5 متف جــدول 1 ت

در شــكل 3 اثــر دوز جذبــی گامــا بــر مقــدار غلظــت حالت 
پایــدار هيــدروژن )دوتریــم(، اکســيژن و هيدروژن)دوتریم( 
پراکســاید نشــان داده شــده اســت. مطابق شــكل مشــاهده 

ــزای  ــرای اج ــی ب ــت نهای ــرات غلظ ــيب تغيي ــود ش می ش
موجــود در آب ســبک بيشــتر از آب ســنگين اســت. 
شــكل 3 نشــان می دهــد هرچــه دوز جذبــی گامــا بيشــتر 
ــنگين  ــبک و س ــت در آب س ــر غلظ ــاوت مقادی ــد تف باش
ــی  ــاوت بيــن غلظــت نهای بيشــتر می شــود. بيشــترین تف
هيــدروژن و دوتریــم در دوز جذبــی Gy/S 100 می باشــد 
کــه غلظــت هيــدروژن توليــدی 3/5 برابــر بيشــتر از 
دوتریــم توليــدی ناشــی از رادیوليــز اســت. افزایــش 
ــدروژن  ــد هي ــر تولي ــتری ب ــر بيش ــی اث ــزان دوز جذب مي
ــدروژن  ــيژن و هي ــات اکس ــه ترکيب ــبت ب ــم( نس )دوتری
ــود  ــاهده می ش ــن مش ــاید دارد. همچني ــم( پراکس )دوتری
ــه آب ســنگين بيشــتر  ــری آب ســبک نســبت ب تأثيرپذی

اســت.
اثر دما

ــز در آب  ــاوت رادیولي ــر تف ــا ب ــر دم ــی اث ــور بررس به منظ
ســبک و ســنگين، در شــكل 4 اثــر تغييــرات دمــا در دوز 
ــلًا در  ــت. قب ــده اس ــی ش ــالا )Gy/S 50( بررس ــی ب جذب
ــی  ــر چــه دوز جذب ــه ه ــود ک شــكل 3 مشــاهده شــده ب
بيشــتر باشــد تفــاوت اثــرات رادیوليــز گامــا در آب ســبک 
ــا  ــد ب ــان می ده ــكل 4 نش ــت. ش ــتر اس ــنگين بيش و س
ــی  ــورد بررس ــای م ــت گونه ه ــر غلظ ــا مقادی ــش دم افزای

ــد. ــش می یاب ــنگين کاه ــبک و آب س در آب س

شکل 2 مقایسه پروفایل غلظت هيدروژن )دوتریم(، اکسيژن، هيدروژن )دوتریم( پراکساید در دوز جذبی برابر با Gy/S 10، دمای C° 25 و 
pH برابر با 7 )الف: آب سبک، ب: آب سنگين(.
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شکل 3 نمودار تغييرات غلظت حالت پایدار هيدروژن )دوتریم(، اکسيژن، هيدروژن )دوتریم( پراکساید بر اساس دوز جذبی گاما در دمای 
C° 25 و pH برابر با 7.

شکل 4 الف- نمودار تغييرات غلظت حالت پایدار هيدروژن )دوتریم(، ب- اکسيژن، هيدروژن )دوتریم( پراکساید برحسب دما در دوز 
جذبی برابر با 50 و pH برابر با 7.

ــه  ــا دمــا ب ــر G موجــود در جــدول 6 و جــدول 7 ب مقادی
ــا  ــب دم ــه از روی ضرای ــد ک ــر می کن ــی تغيي ــدار کم مق
ــر  ــن اث ــت. بنابرای ــكار اس ــدول آش ــن ج ــادلات ای در مع
ــه 1  افزایــش دمــا را بایــد در ترم هــای دوم و ســوم معادل
کــه مربــوط بــه توليــد یــا از بيــن رفتــن در اثــر واکنــش 
شــيمایی بيــن گونه هــا می باشــد، جســتجو کــرد. افزایــش 
دمــا ثابــت ســرعت واکنش هایــی کــه منجــر بــه توليــد و 
ــق  ــد. مطاب ــش می ده ــدار را افزای ــای پای ــرف گونه ه مص
ــود  ــتدلال نم ــوان اس ــا 5 می ت ــداول 1 ت ــكل 4 و ج ش
در مجمــوع افزایــش دمــا، ســرعت واکنش هایــی کــه 

ــدار می شــود را بيشــتر  ــای پای ــه مصــرف گونه ه منجــر ب
ــد.  ــش می ده افزای

در شــكل 5 نمــودار درصــد تغييــرات غلظــت حالــت 
پایــدار نســبت بــه دمــای اوليــه oC 20، نشــان داده 
شــده اســت. مطابــق بــا شــكل 5، نــرخ تغييــرات غلظــت 
برحســب دمــا در مــورد آب ســنگين کمتــر از آب ســبک 
اســت. بــا افزایــش دمــا از oC 20 تــا oC 70، مقــدار غلظــت 
ترکيبــات توليــدی پایــدار از رادیوليــز بــه ميــزان حداکثــر 
70٪ در مــورد هيــدروژن و حداکثــر 50٪ در مــورد دوتریم 

ــد.  ــش می یاب کاه
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ــات اکســنده اکســيژن و هيــدروژن  ــرات ترکيب ــرخ تغيي ن
ــدروژن  ــرات هي ــرخ تغيي ــر از ن ــم( پراکســاید کمت )دوتری
)دوتریــم( اســت. بنابرایــن افزایــش دمــا می توانــد ســبب 
ــش  ــه کاه ــنده و در نتيج ــات اکس ــد ترکيب ــش تولي کاه
خوردگــی محيــط و هم چنيــن کاهــش توليــد هيــدروژن 
ــود  ــی ش ــزان ایمن ــش مي ــه افزای ــم( و در نتيج )و دوتری
ــز  ــری از رادیولي ــت جلوگي ــكار جه ــک راه ــوان ی و به عن

پيشــنهاد می گــردد.

 20 °C شکل 5 نمودار درصد تغييرات غلظت حالت پایدار هيدروژن )دوتریم(، اکسيژن، هيدروژن )دوتریم( پراکساید نسبت به دمای اوليه
بر اساس دما در دوز جذبی برابر با Gy/S 50 و pH برابر با 7.

اثر غلظت اولیه هیدروژن )دوتریم(

مدارهــای  در  رادیوليــز  کنتــرل  روش هــای  از  یكــی 
هيــدروژن  غلظــت  کنتــرل  هســته ای  راکتورهــای 
محلــول در آب در ابتــدای شــروع رادیوليــز اســت. در 
ــر  ــم( ب ــدروژن )دوتری ــه هي ــت اولي ــر غلظ ــكل 6 اث ش
ــم(  ــيژن، هيدروژن)دوتری ــم(، اکس ــد هيدروژن)دوتری تولي

پراکســاید نشــان داده شــده اســت.  

شکل 6 نمودار تغييرات غلظت حالت پایدار هيدروژن)دوتریم(، اکسيژن، هيدروژن)دوتریم( پراکساید برحسب غلظت اوليه هيدروژن)/دوتریم( 
در دوز جذبی گاما برابر با Gy/S 50، دمای C° 25 و pH برابر با 7.
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مطابــق ایــن شــكل، بــا افزایــش غلظــت هيــدروژن 
اکســنده  اجــزای  غلظــت  همــواره  اوليــه  )دوتریــم( 
کاهــش  پراکســاید(  هيدروژن)/دوتریــم(  )اکســيژن، 
می یابــد. امــا نمــودار هيــدروژن )دوتریــم( توليــدی 
ــبک  ــورد آب س ــد. در م ــه می باش ــد بهين ــک ح دارای ی
ــا افزایــش غلظــت هيــدروژن اوليــه تــا ppb 20 )شــكل  ب
ــت  ــش غلظ ــا افزای ــنگين ب ــورد آب س ــف( و در م 6-ال
مقــدار  6-ب(  )شــكل   10  ppb تــا  اوليــه  هيــدروژن 
دوتریــم توليــدی کاهــش می یابــد و پــس ازآن رونــد 
افزایشــی دارد. ایــن مقــدار هيــدروژن )دوتریــم( توليــدی 
در فــاز مایــع بــر اســاس نــوع راکتــور مــورد اســتفاده در 
ــاز گاز  ــت در ف ــن اس ــدار اول ممك ــف م ــزات مختل تجهي
قــرار گيــرد. صورتــی کــه غلظــت هيدروژن)/دوتریــم( در 
ــی  ــرایط عمليات ــه ش ــی بســته ب ــط از غلظــت بحران محي
بيشــتر شــود باعــث انفجــار می شــود. بنابرایــن بــا کنتــرل 
غلظــت اوليــه هيــدروژن بــر روی مقــدار بهينــه می تــوان 
از خوردگــی ناشــی از توليــد اکســيدکننده ها و هم چنيــن 

ــرد. ــری ک ــم( جلوگي ــار هيدروژن)دوتری انفج

نتیجه گیری

در رآکتورهــای خنک کننــده و کنــد کننــده آبــی در 
طــول عمليــات عــادی، رادیوليــز منبــع توليــد هيــدروژن، 
دوتریــم و اکســيژن اســت. در طــی یــک حادثــه هســته ای، 
ــا  ــدروژن )و ی ــری از هي ــم دیگ ــع مه ــه مناب ــی ک در حال
ــد از طریــق  ــم( وجــود دارد، اکســيژن تنهــا می توان دوتری
رادیوليــز یــا تمــاس مســتقيم بــا هــوا در دســترس 
ــز،  ــورد رادیولي ــات انجــام شــده در م ــر تحقيق باشــد. اکث
ــبک و  ــز در آب س ــده رادیولي ــی پدی ــه بررس ــدود ب مح
ــود. از  ــه آن می ش ــوط ب ــيميایی مرب ــای ش برهم کنش ه
ــی  ــه در بحــث ایمن ــم ک ــای مه ــی از پدیده ه ــی یك طرف
ــز  ــای آب ســنگين ني ــورد راکتوره مطــرح می شــود در م
ــی  ــول اساس ــا اص ــت ت ــاز اس ــن ني ــت. بنابرای ــرح اس مط
ــم  ــد دوتری ــه تولي ــه ب ــا آنجــا ک ــز آب ســنگين، ت رادیولي
و اکســيژن مربــوط می شــود، بررســی شــود و ســعی 
ــف  ــی مختل ــرایط عمليات ــم در ش ــم ه ــن مفاهي ــود ای ش
بــه راکتورهــا اعمــال گــردد. در ایــن مطالعــه تــلاش شــده 

اســت بــا جمــع آوری اطلاعــات مربــوط بــه آب ســنگين، 
ــبک  ــز آب س ــده رادیولي ــا پدی ــز در آن ب ــده رادیولي پدی
مقایســه شــود. ایــن مقایســه در مــورد تابــش گامــا انجــام 
ــنگين در  ــا س ــبک ی ــه آب س ــی ک ــت. از آنجای ــده اس ش
مدارهــای مختلــف راکتــور، شــرایط عملياتــی متفاوتــی را 
تجربــه می کنــد در ایــن مطالعــه اثــر دوز جذبــی، دمــا و 
هم چنيــن اثــر غلظــت اوليــه هيدروژن)دوتریــم( به عنــوان 
راهــكاری بــرای کنتــرل رادیوليــز، مدل ســازی شــده 
اســت. در ایــن بخــش ابتــدا مــدل توســعه داده شــده برای 
آب ســبک و آب ســنگين بــا داده هــای موجــود در مقــالات 
ــی  ــزان دوز جذب ــر مي اعتبارســنجی می شــود و ســپس اث
گامــا، دمــا و مقــدار غلظــت اوليــه هيدروژن)دوتریــم( در 
ــت و  ــرار گرف ــورد بررســی ق ــنگين م آب ســبک و آب س

نتایــج زیــر حاصــل گردیــد:
ــه آب ســنگين  ــر آب ســبک نســبت ب • رادیوليــز گامــا ب
ــت  ــن غلظ ــاوت بي ــترین تف ــتری دارد. بيش ــرات بيش اث
 100 Gy/S ــی ــم در دوز جذب ــدروژن و دوتری ــی هي نهای
می باشــد کــه غلظــت هيــدروژن توليــدی 3/5 برابــر 
ــت.  ــز اس ــی از رادیولي ــدی ناش ــم تولي ــتر از دوتری بيش

• بــا افزایــش دمــا از 20 تــا C° 70 ، مقــدار غلظــت 
ترکيبــات توليــدی پایــدار از رادیوليــز بــه ميــزان حداکثــر 
مــورد  در  و حداکثــر %50  هيــدروژن  مــورد  در   %70
ــد ســبب  ــا می توان ــد. افزایــش دم ــم کاهــش می یاب دوتری
ــش  ــه کاه ــنده و در نتيج ــات اکس ــد ترکيب ــش تولي کاه
خوردگــی محيــط و هم چنيــن کاهــش توليــد هيــدروژن 
ــود  ــی ش ــزان ایمن ــش مي ــه افزای ــم( و در نتيج )و دوتری
ــز  ــری از رادیولي ــت جلوگي ــكار جه ــک راه ــوان ی و به عن

پيشــنهاد می گــردد.
ــدروژن  ــت هي ــش غلظ ــا افرای ــكل، ب ــن ش ــق ای • مطاب
اکســنده  اجــزای  غلظــت  همــواره  اوليــه  )دوتریــم( 
کاهــش  پراکســاید(  هيدروژن)/دوتریــم(  )اکســيژن، 
می یابــد. امــا نمــودار هيــدروژن )دوتریــم( توليــدی دارای 
 10 ppb 20 در مــورد هيــدروژن و ppb ( یــک حــد بهينــه
در مــورد دوتریــم( می باشــد. بنابرایــن بــا کنتــرل غلظــت 
اوليــه هيــدروژن بــر روی مقــدار بهينــه می تــوان از 
ــن  ــيدکننده ها و هم چني ــد اکس ــی از تولي ــی ناش خوردگ
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انفجار هيدروژن)دوتریم( جلوگيری کرد. 

تأثيــرات  تأثيــر قليایــت محيــط و بررســی  بررســی 
ناخالصی هــای موجــود در آب بــر رادیوليــز، از جملــه 

کارهــای  به عنــوان  می تــوان  کــه  اســت  کارهایــی 
پيشــنهادی آتــی بــه آن اشــاره کــرد. 
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Introduction
Radiolysis of water is the decomposition of 
water molecules by ionizing radiation. In order 
to understand the importance of water radiolysis, 
precise determination of the chemical production 
rate through radiolysis is vital [1, 2]. In water-cooled 
and moderated reactors during normal operation, 
radiolysis is the source of hydrogen, deuterium, and 
oxygen production. During a nuclear accident, while 
there are other important sources of hydrogen (and/
or deuterium), oxygen can only be available through 
radiolysis or direct contact with air. In air saturated 
with water vapor at room pressure and when the 
concentration of hydrogen (and/or deuterium) exceeds 
4% by volume (a conservative estimate), a flammable 
mixture with oxygen can be formed. The interaction of 
radiation (gamma or fast neutrons) with water involves 
chemical changes that depend on the type and intensity 
of the radiation source, as well as the physical and 
chemical conditions of water [3-7]. 
Research on the production of stable species in the 
radiolysis process, such as hydrogen, oxygen, and 
hydrogen peroxide, has been conducted experimentally. 
Most of the research conducted on radiolysis is limited 
to the investigation of radiolysis phenomena in light 
water and the associated chemical interactions. On the 
other hand, one of the important phenomena discussed 
in terms of safety is related to heavy water reactors. 
Therefore, it is necessary to examine the fundamental 
principles of radiolysis of heavy water, especially 
regarding the production of deuterium and oxygen, 

and attempt to apply these concepts to reactors 
under various operational conditions. Simulating the 
radiolysis phenomenon helps to better understand the 
effects of this phenomenon.
In this study, an effort has been made to compare 
the radiolysis phenomenon in heavy water with the 
radiolysis phenomenon in light water by collecting 
relevant information on heavy water. This comparison 
has been performed for gamma radiation. Since light 
or heavy water experiences different operational 
conditions in various reactor circuits, in this study, 
the effects of absorbed dose rate, temperature, and 
the initial concentration of hydrogen (deuterium) as 
a means of controlling radiolysis have been modeled. 
In this study, while developing a governing model for 
radiolysis to solve the model, an appropriate solution 
method has been provided instead of using commercial 
software.

Governing Equations
In a single-phase solution, such as the heavy water 
coolant system in a pressurized heavy water reactor, 
the concentrations of radiolysis species over time are 
expressed as a set of nonlinear differential equations 
as follows:

,

,,( ) ( )
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γ γρ ν ν
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n the above equation, the variables and parameters 
used are as follows:
Ci: Concentration of species i (mol/L)
t: Time (s)
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Gi (T): G-value for species i at temperature T (mol/J)
ρ(T): Density of water as a function of temperature T 
(kg/L)
DR

γ: Absorbed γ dose rate (Gy/s or J/kg·s)
νi

l,m: Stoichiometric coefficient of species i in the 
production reaction of species I from consumption of 
species l and m.
kij: Rate constant for the consumption reaction of 
species i and j (L/mol·s)

Model Parameters
The reaction rate constants for radiolysis reactions, 
as well as the equilibrium reactions, are taken from 
reference [8] for light water and reference [9] for 
heavy water.

Solution Method
In this study, the ode15s solver was used to solve the 
system of kinetic ODE equations. In solving kinetic 
equation problems, considering that the rate constants 
for some reactions are very large while others are very 
small, the problem falls into the category of stiffness. 
Many researchers have made efforts to solve these 
equations, and methods based on the Gear method 
have been identified as suitable approaches. Among 
these methods, ode15s is more suitable for solving stiff 
equations. Moreover, ode15s is a variable-order solver 
that provides significantly better accuracy compared to 
other solvers [10].

Results and Discussion 
In this section, first, the developed model is validated 
using available data from relevant articles for both 
light water and heavy water. Then, the effects of 
gamma absorbed dose rate, temperature, and initial 
concentration of hydrogen (deuterium) in light water 
and heavy water will be investigated.

Validation of the Developed Model
In reference [11], a total of 32 reactions for gamma 
radiolysis of light water at 25 oC are considered. 
The absorbed dose rate for gamma radiation in this 
validation is 0.77 Gy/s. The simulation results show 
good agreement with less than 5% error.

Effect of Gamma Absorbed Dose Rate
Fig. 1 illustrates the effect of gamma absorbed dose 
rate on the final concentration of stable hydrogen 
(deuterium), oxygen, and hydrogen (deuterium) 
peroxide. As observed in the figure, the slope of 
concentration changes for the components present in 
light water is greater than that of heavy water. 
Fig. 1 demonstrates that as the gamma absorbed 
dose increases, the difference in concentration 
values between light and heavy water becomes more 
pronounced. The greatest difference between the final 
concentrations of hydrogen and deuterium occurs at 

a dose rate of 100 Gy/s, where the concentration of 
hydrogen produced is 3.5 times higher than that of 
deuterium resulting from radiolysis. Increasing the 
absorbed dose has a greater impact on the production 
of hydrogen (deuterium) compared to the formation of 
oxygen and hydrogen (deuterium) peroxide. 

Fig. 1 Concentration changes of stable hydrogen (deuterium), 
oxygen, and hydrogen (deuterium) peroxide as a function of 
gamma absorbed dose at a temperature of 25 oC and pH.
Effect of Temperature
Fig. 2 presents the percentage changes in the concentration 
of stable species relative to the initial temperature of 
20 oC. According to Fig. 2, the rate of concentration 
changes with respect to temperature is lower for heavy 
water compared to light water. As the temperature 
increases from 20 oC to 70 oC, the concentration of stable 
compounds produced from radiolysis decreases by a 
maximum of 70% for hydrogen and 50% for deuterium. 
The rate of change for oxidizing compounds, oxygen, 
and hydrogen (deuterium) peroxide is lower than that 
of hydrogen (deuterium). Therefore, increasing the 
temperature can lead to a reduction in the production of 
oxidized compounds, resulting in decreased corrosion in 
the environment. Additionally, it reduces the production 
of hydrogen (and deuterium), thus increasing safety 
levels. As a preventive measure against radiolysis, it is 
recommended to raise the temperature as a solution.

Fig. 2 The effect of initial temperature on the percentage 
changes in the concentration of stable hydrogen (deuterium), 
oxygen, and hydrogen (deuterium) peroxide at an absorbed 
dose of 50 gy/s and pH 7.
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Effect of Initial Hydrogen (Deuterium) Concentration
One of the methods for controlling radiolysis in nuclear 
reactor circuits is by controlling the concentration of 
hydrogen dissolved in water at the start of radiolysis. 
Figure 3 illustrates the effect of the initial hydrogen 
concentration on the production of hydrogen, 
oxygen, and hydrogen peroxide. According to this 
figure, increasing the initial hydrogen concentration 
consistently reduces the concentration of oxidizing 
components (oxygen, hydrogen peroxide). However, 
the graph for the produced hydrogen exhibits an 
optimal limit. For light water, increasing the initial 
hydrogen concentration up to 20 ppb (Fig. 3) leads 
to a decrease in the amount of produced hydrogen, 
followed by an increasing trend. Similarly in the 
case of heavy water, increasing the initial hydrogen 
concentration up to 10 ppb results in a decrease in the 
produced deuterium, followed by an increasing trend. 
This amount of hydrogen (deuterium) produced in the 
liquid phase may exist in the gas phase, depending on 
the type of reactor used in different circuit equipment. 
If the concentration of hydrogen (deuterium) in the 
environment exceeds the critical concentration, an 
explosion can occur depending on the operational 
conditions. Therefore, by controlling the initial 
hydrogen concentration to an optimal value, corrosion 
resulting from the production of oxidizing agents and 
hydrogen (deuterium) explosion can be prevented.

Fig. 3 Variation in the concentration of stable hydrogen, 
oxygen, and hydrogen peroxide as a function of initial 
hydrogen concentration at a gamma absorbed dose of 50 
gy/s, temperature of 25 oC, and pH of 7.

Conclusions
This study focused on the effects of gamma absorbed 
dose, temperature, and initial hydrogen (deuterium) 
concentration on radiolysis control. The model was 
validated using data from literature for light and heavy 
water. The results showed that gamma radiolysis 
has a stronger impact on light water. Increasing the 
temperature from 20 oC to 70 oC resulted in a maximum 

reduction of 70% in stable radiolysis products for 
hydrogen and 50% for deuterium. Higher temperatures 
decreased the production of oxidizing agents, reducing 
corrosion and increasing safety. Additionally, increasing 
the initial hydrogen (deuterium) concentration led to a 
decrease in oxidizing components. However, there was 
an optimal limit, where further increases resulted in 
an upward trend in hydrogen production. Controlling 
the initial hydrogen concentration within the optimal 
range can prevent corrosion and hydrogen (deuterium) 
explosions.
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