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 انای ایرکنفرانس هسته ششمینبیست و 
گاه  -۱۳۹۸اسفندماه  ۸و۷  تهران- ه نصیرالدین طوسیصنعتی خواجدانش

به  منطقه سمنان جاذب طبیعی کلینوپتیلولیت درسزیم  مطالعه رفتار جذب و بارگذاری

 ((RSM پاسخ سطح طراحی آزمایش روش

 (2) سپهریان، حمید– (1)صمد فام، محمد – (2)*علی هی،لیدال -(1) فاطمه اسفندیاری،

 ایمهندسی انرژی، گروه هستهدانشکده صنعتی شریف، دانشگاه 1
 ایمواد و سوخت هستهپژوهشکده ای ، سازمان انرژی اتمی ایران، پژوهشگاه علوم و فنون هسته2

 چکيده:
یکی از  عمر بالانیمهو  به دلیل داشتن خاصیت پرتوزایی پرتوزای هادر پساب موجود های پرتوزایهستهیکی از  137-سزیم

زئولیت  درهای آبی سزیم از محلول و بارگذاری در این مطالعه فرآیند جذب .گرددمحیطی محسوب میمخاطرات زیست

 و میزان جاذب (ppm 110-30) ، غلظت اولیه سزیم(2-10) محلول pHتأثیر پارامترهای  .مورد بررسی قرار گرفت کلینوپتیلولیت
(g 06/0-02/0)  طراحی آزمایش روشتوسط  سزیمجذب بر روی بازده RSM  با سزیم  100%حذف  ،س نتایجاسا بر .شدمطالعه

های هدبررسی دافراهم شد. همچنین  ،جاذب g 06/0 با و ppm 55غلظت اولیه سزیم ،  pH=6در شرایط  mg/g 3/18ظرفیت جذب 
 مدل فروندلیچ نشان داد. باخوبی  انطباقجذب سزیم تعادلی 

 ایزوترم جذب ؛RSMروش کلینوپتیلولیت؛ جاذب پسماند پرتوزا، سزیم؛  :کلمات کليدي 
 

 مقدمه :

با کند. ای در تأمین انرژی کشورهای مختلف خصوصاً کشورهای پیشرفته ایفا میای نقش عمدهانرژی هستهاکنون هم

های ای، مشکل اساسی در خصوص این نوع انرژی، پسماندهای حاصل از فعالیتهای فراوان انرژی هستهوجود مزیت

ای از قوانین است. بنابراین مدیریت ایمن ا پیچیده و تابع مجموعهنهباشد که تکنولوژی نگهداری و دفع آای میهسته

های آینده بسیار حائز اهمیت کنونی و نسل بشر لامتیبه منظور حفاظت از محیط زیست و حفظ سپسماندهای پرتوزا 

 یهاهسته و حذف یجداساز ،یاهسته یاز پسماندها یادیحجم ز دیو تول یاهسته یانرژ یریاز زمان به کارگ [.1] است

آنها  یبالا تیو سم یریپذانحلال ،یعمر طولانمهیپسماندها به سبب ن نیاز ا 137-میون سزچ یمهم و خطرناک یپرتوزا

 ،شیآما یبر رو یادیز قاتیکه تحق یابه گونه ،عرصه را به خود جلب نموده است نیاز پژوهشگران ا یاریتوجه بس

فرآیندهای آمایش  انیم در .کم، متوسط و بالا انجام شده است سطح ییبا پرتوزا یآنها از پسماندها یو جداساز حذف

را با به حداقل  ی مایعپرتوزا یو دفع پسماندها تیو تثب شیآما یهانهیهز یجذب به طور قابل توجه ندیفرآپسماند، 

برای حذف  معدنیهای متفاوتی از نوع طبیعی، سنتزی، آلی و تاکنون جاذب .[2] دهدیرساندن حجم پسماند، کاهش م
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سنتز  (MHPVA)و همکاران از جاذب  1کیمکنیان. اندآبی مورد استفاده قرار گرفتهپسماند های از محلول های پرتوزاهسته

گمویر لان مدل ایزوترمدر این پژوهش استفاده کردند.  های آبیمحلول از شده با ترکیبات هگزاسیانوفرات برای حذف سزیم

درصد  96حدود الاجذب سزیم نشان داد. نتایج راندمان حذف بسیار ب بهتری را نسبت به مدل ایزوترم فروندلیچ در انطباق

 .[3] دهندرا نشان می

 پارامترهای برای حذف سزیم از دریاچه نمک سالین استفاده کردند. سپس( AHLS/KCoFCو همکاران از جاذب ) 2یانگ

نگمویر لاتطابق خوبی با مدل این فرآیند های تعادلی . دادهقرار دادندبررسی مورد را عملیاتی بر روی فرآیند جذب مختلف 

عملکرد  هندهنشان دبدست آمده آمد. نتایج  گرم بر گرم بدستمیلی 75/36 این جاذب داشت و ماکزیمم ظرفیت جذب

 [.4] باشدمیدرصد  33/97 بازده جذب بابرای حذف سزیم از دریاچه شور  این جاذب خوب

کاتیونی معدنی با ساختار آلومینیوسیلیکاتی هستند که  ایتبادلگرهترین ها یکی از مهمزئولیتهای مختلف، در میان جاذب

در این مطالعه  .اندقرار گرفتهاستفاده مورد ای از پسماندهای هسته های پرتوزاهستهبه طور موثر برای حذف انتخابی 

. شدگرفته  بکارند های پسماجهت حذف سزیم از محلولبه عنوان جاذب طبیعی منطقه سمنان زئولیت کلینوپتیلولیت 

 شود.افت مییهای رسوبی که منشاء آتشفشانی دارند، ترین زئولیت طبیعی است که غالباً در سنگکلینوپتیلولیت فراوان

ی ثبیت این هستهتبهینه بارگذاری سزیم در جاذب طبیعی کلینوپتیلولیت برای بهینه سازی همچنین در ادامه کار از نتایج 

  پرتوزا در زئولیت بارگذاری شده استفاده خواهد شد.

غلظت  ،اولیه محلول pHهایی مانند اثر عاملعملکرد جذب سزیم توسط زئولیت طبیعی )کلینوپتیلولیت(، جهت بررسی 

طالعه ممورد  (RSM) طراحی آزمایش پاسخ سطحدر  CCDاولیه یون سزیم در محلول و میزان جاذب با استفاده از روش 

و  کلینوپتیلولیت مورد مطالعه قرار گرفتب بر روی جاذسزیم های جذب چنین ایزوترمهمدر این مطالعه گرفت. قرار 

  تعیین شد.توسط جاذب طبیعی کلینوپتیلولیت سزیم ظرفیت جذب 

 روش کار :

 مواد و تجهیزات :

 منانس، زئولیت کلینوپتیلولیت منطقه %5/99، سدیم کلرید %99مواد شیمیایی مورد استفاده شامل سزیم نیترات 

 رفته اربه ک ییایمیمواد ش هیکل ها از آب دوبار تقطیر استفاده شد.بوده و در تمام آزمایش میکرومتر 150تا  75 با ابعاد مش 

از  به جز سزیم نیترات کهتهیه شد ( Darmstad )آلمان، ی و از شرکت مركشگاهیآزما لوصخ دارایها شآزمای در

(Sigma Aldrich,USA.تامین شده است ) 

                                                 
1 Yun Kon Kim 
2 Yang 
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های حاوی سزیم با دستگاه آنالیز نمونهو استفاده شد ( Metrohm 691مدل ) PH-Meter دستگاهاز   pHتعیینبرای 

 انجام گرفت.( Varian model 20مدل )( AASجذب اتمی )اسپکترومتری 

 ل انجام کار:مراح

 .[5] ( انجام گرفتRSMایجاد شده توسط روش پاسخ سطح ) CCDها براساس طرح عاملی انجام آزمایش

( و میزان جاذب ppm 30 ،50 ،70 ،90 ،110(، غلظت اولیه یون سزیم )10، 8، 6، 4، 2اولیه محلول ) pHپارامترهای اثر 

(g 02/0 ،03/0 ،04/0 ،05/0 ،06/0 )قرار گرفت.  مورد بررسی ظرفیت جذب جاذب بر روی درصد جذب سزیم و

 ( ارائه شده است.1در جدول ) CCDای طراحی شده توسط روش هآزمایش
 CCDروش شده در هاي طراحی آزمایش(: 1جدول)

 15 14 13 12 11 10 9 8 *7 6 5 4 3 2 1 پارامتر

pH 2 6 8 10 8 6 6 4 4 8 8 4 4 6 6 

Cs 70 30 50 70 90 70 70 50 90 50 90 50 90 70 110 

Clino 04/0 04/0 03/0 04/0 05/0 06/0 04/0 05/0 05/0 05/0 03/0 03/0 03/0 02/0 04/0 

R 8/60 0/91 2/79 3/87 2/85 5/96 1/79 3/81 5/69 3/98 2/66 3/66 6/57 8/63 2/67 

q 3/21 7/13 4/26 6/30 7/30 5/22 7/27 3/16 0/25 7/19 5/40 1/22 6/34 7/44 2/35 
 گزارش شده( آزمایش 6میانگین ) آزمایش تکراری در نقطه مرکزی پارامترهای مورد مطالعه 6* 

سازی شد. سپس زئولیت کلینوپتیلولیت تهیه شده از منطقه سمنان آمادههای جذب به روش ناپیوسته، برای انجام آزمایش

پلی اتیلنی ریخته شد درون یک ظرف سزیملیتر محلول میلی 20 میزان مشخصی از آن بابر اساس جدول طراحی ازمایش 

ساعت قرار گرفت. سپس جاذب توسط کاغذ صافی از  3به مدت  rpm 180و داخل شیکر با دمای محیط با سرعت 

سزیم و درصد جذب  جذب اتمی سنجیده شد.محلول جدا شده و غلظت یون سزیم باقیمانده در آن، توسط دستگاه 

 : ندشد تعیین( 2( و )1های )معادلهاز  با استفادهبه ترتیب  زئولیتظرفیت جذب 

(1)             𝑅 = (
𝐶𝑖−𝐶𝑓

𝐶𝑖
) × 100 

(2)               𝑞 = (𝐶𝑖 − 𝐶𝑓) ×
𝑣

𝑚
 

غلظت محلول سزیم پس  mg/L( ،fC(غلظت اولیه محلول سزیم  iC ،)mg/g( ظرفیت جذب جاذب qصد جذب، در Rکه 

 باشند.می (g)جرم جاذب و  (mL)حجم محلول به ترتیب  mو  V و (mg/L)از تماس با جاذب 

 نتایج :

 ( نشان داده شده است.1و مرجع در شکل )ایکس مربوط به کلینوپتیلولیت طبیعی  الگوی پراش اشعه
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  JCPDS#25-1349  طبیعی و مرجعالگوهای پراش اشعه ایکس کلینوپتیلولیت  (:1شکل شماره )

 CCDبررسی نتایج طراحی آزمایش 

نتایج  ANOVAآنالیز واریانس ( ارائه شده است. 1زمایش در جدول )های انجام شده به روش طراحی آایشنتایج آزم

شود ( ارائه شده است. همانطور که مشاهده می2بدست آمده برای درصد حذف و ظرفیت جذب سزیم در جدول )

بر اساس نتایج دارند. و ظرفیت جذب جذب  درصدو مقدار جاذب بیشترین تاثیر را روی سزیم پارامترهای غلظت اولیه 

های آماری به دست آمده مدل به طور کامل دقت مدل درجه دوم تایید شده و با توجه به داده ANOVAآنالیز واریانس 

بر اساس نتایج آنالیز شوند. معنی دار نبوده و از مدل حذف می 05/0 کمتر از P-valueپارامترهای مدل با دار است. معنی

به صورت معادله و ظرفیت جذب به ترتیب های درصد جذب برای پاسخبدست آمده اصلاح شده واریانس، سطح پاسخ 

 داده شده است.نشان  (4و ) (3)

Removal (%)= +78.35+6.70×A-5.89×B+8.14×C+1.39×AC-1.44×A²                            (3معادله )

Log₁₀ (q)= +1.44+0.0395×A+0.0990×B-0.0699×C-0.0096×A²-0.0260×B²+0.0141×C²   (4معادله )

بر مدل آن منفی  ریثدهنده تانشان منفی تبر مدل و علام ریمتغ مثبت رثا دهپارامترها نشان دهن جلوی در مثبت تعلام

 [.5است ]
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 (ANOVA) انسیوارآنالیز (: نتایج 2جدول شماره )

p-value  prob>F F value Mean Square Df Sum of Squares 
Source 

Q R q R q R q R q R 

< 0.0001 < 0.0001 311.79 84.57 0.0321 267.82 9 9 0.2886 2410.37 Model 

< 0.0001 < 0.0001 242.50 226.89 0.0249 718.51 1 1 0.0249 718.51 A-pH 

< 0.0001 < 0.0001 1523.83 174.98 0.1567 554.13 1 1 0.1567 554.13 B-Cs 

< 0.0001 < 0.0001 760.18 334.57 0.0782 1059.50 1 1 0.0782 1059.50 C-Clino 

0.9357 0.2887 0.0068 1.26 7.E-07 3.98 1 1 7E-07 3.98 AB 

0.4228 0.0523 0.6984 4.85 0.0001 15.35 1 1 0.0001 15.35 AC 

0.9941 0.5442 0.0001 0.3942 5.8E-09 1.25 1 1 6E-09 1.25 BC 

0.0008 0.0021 22.61 17.00 0.0023 53.83 1 1 0.0023 53.83 A² 

< 0.0001 0.6052 165.05 0.2849 0.0170 0.9022 1 1 0.0170 0.9022 B² 

< 0.0001 0.8625 48.44 0.0316 0.0050 0.1000 1 1 0.0050 0.1000 C² 

    0.0001 3.17 10 10 0.0010 31.67 Residual 

0.0005 0.0006 39.01 36.44 0.0002 6.16 5 5 0.0010 30.82 Lack of Fit 

    5.1E-06 0.1692 5 5 0.0000 0.8459 Pure Error 

      19 19 0.2896 2442.04 Cor Total 

               
 نمودار مطابقت بین مدل آماری و نتایج آزمایشگاهی (:2شکل شماره )

 

 

( ارائه شده است. همچنین 2در شکل ) های مورد مطالعهپاسخ نمودار مطابقت بین مدل پیشنهادی با نتایج آزمایشگاهی برای

در شکل درصد حذف و ظرفیت جذب زئولیت بر  pH=8در بعدی تاثیر پارامترهای مقدار جاذب و غلظت اولیه نمودار سه

شود افزایش غلظت سزیم منجر به کاهش درصد حذف و افزایش ( نشان داده شده است. همانطور که ملاحظه می3)

شرایط  ن افزایش وزن جاذب افزایش درصد حذف و کاهش ظرفیت جذب را به دنبال دارد.گردد. همچنیظرفیت جذب می

های بدست توسط مدلکلینوپتیلولیت بهینه برای رسیدن به بیشترین درصد جذب سزیم و بیشترین ظرفیت جذب زئولیت 

 .شدبا آزمایش در شرایط واقعی تایید ( 3نیز در جدول )تعیین و نتیجه آن  qو  Rبرای آمده 

 

 ظرفیت جذب سزیم درصد حذف سزیم
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 بررسی ایزوترم جذب سزیم

 شوندهجذب غلظت ماده نیرابطه ب کنندهفیجذب و توص یهاسیستم یعامل مهم در طراح کیعنوان بهی جذب هازوترمیا

 زوترمیا یهاجذب از مدل ندیفرآ یاضیر یسازمدل یمطالعه، برا نی. در اندیآیجاذب به حساب م کیجذب  تیو ظرف

 .[6] استفاده شد (6)معادله  چیو فروندل (5)معادله  ریجذب لانگمو

                                                        (5معادله )
1

qe
=

1

qm
+ (

1

KLqm
) (

1

ce
) 

log qe = logKF +
1

n
log ce (                                                                                  6معادله )  

غلظت  eC، جرم جذب شونده در واحد جرم جاذبحداکثر  mqو  شونده در واحد جرم جاذبجرم جذب  eqکه در آن 

 باشند.ثابت فروندلیچ می FKثابت لانگمویر و  LK، تعادلی جذب شونده

( نیز نتایج 4های تعادلی تطابق خوبی با مدل فروندلیچ دارند. در شکل )(( داده4براساس نتایج ایزوترم جذب )جدول )
های ایزوترم مورد بررسی ارائه شده است. به همراه مدل کلینوپتیلولیتهای تعادلی جذب سزیم با زئولیت مربوط به داده

های سزیم، مقدار جذب افزایش یافته و در نهایت به یک مقدار ایش غلظت یونشود که با افزبا توجه به نتایج مشاهده می
از سزیم است. افزایش کند میزان جذب  کلینوپتیلولیت های جاذبدهنده اشباع شدن سایترسد که این امر نشانثابت می

های غلیظ محلول های سزیم درهای جذب در دسترس و کاهش تحرك یونهای بالاتر به علت کاهش سایتدر غلظت
 [.7های رقیق است ]در مقایسه با محلول

                  
 بعدی تاثیر مقدار جاذب و غلظت اولیه بر درصد حذف و ظرفیت جذب سزیمنمودار سه (:3شکل شماره )

 (: شرایط بهینه جذب سزیم توسط زئولیت کلینوپتیلولیت3جدول )

pH 
 Csغلظت اوليه 

 ليتر(گرم/)ميلی

 مقدار جاذب
 )گرم(

 ظرفيت جذب سزیم درصد جذب سزیم
 آزمایش مدل آزمایش مدل

6 55 06/0 100 8/99 5/18 3/18 
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 (: بررسی ایزوترم جذب سزیم توسط زئولیت کلینوپتیلولیت4جدول )

 ایزوترم  مدل فروندلیچ  مدل لانگمویر
2R

 
)1-(mg.gmax q )1-(L.mgL K  2R n )M.Lm-.mg1-(mg.gF K  

 پارامترهاي ایزوترم
90/0 67/41 18/0  99/0 48/2 07/9  

 
 کلینوپتیلولیتجاذب  یبر رو سزیمجذب  زوترمینمودار ا (:4شکل شماره )

 گيري:بحث ونتيجه

 کلینوپتیلولیتزئولیت سزیم توسط در تحلیل فرایند جذب  CCDها نشان داد که استفاده از روش طراحی آزمایش بررسی

و ظرفیت جذب  سزیم بارگذاریبرای درصد مناسب مدل ریاضی  باشد. با استفاده از روش طراحی آزمایشمیبسیار مؤثر 

همچنین بررسی کند. شرایط بهینه فرآیند را به خوبی فراهم میارائه شد که تعیین شرایط آزمایشی مورد مطالعه  جاذب در

از نتایج بهینه جذب  های تعادلی با مدل فروندلیچ بود.دادهدهنده تطابق خوب ایزوترم جذب سزیم توسط این جاذب نشان

ی پرتوزا در زئولیت بارگذاری شده و بارگذاری سزیم در جاذب طبیعی کلینوپتیلولیت برای بهینه سازی تثبیت این هسته

 استفاده خواهد شد. 
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