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 تیتانیای اصلاح شده های آبی توسط نانوجداسازی اورانیوم از محلول
 

  (2)طاهر یوسفی،  (1)علیموسویان، محمد –(2) *عفت ،ایروانی-(1)مقداد ،مرتضائی

  مهندسی شیمی ، گروهفنی دانشکده ،تهران دانشگاه1 

 ایسوخت هسته مواد و ، پژوهشکدهایعلوم و فنون هسته پژوهشگاه2

 

 :دهيچک

در . چرخه مصـر  بـازدردد از پسماندها جـدا شـده و بـه باید این عنصر ارزشمند، اورانیوممنابع محدود با توجه به  

ه در یـ  سیسـتن ناپیوسـته بـه عنـوا  تیتینیای اصلاح شدهای آبی توسط نانواین پژوهش استخراج اورانیوم از محلول

هـای ترربـی تبـاب  . دادهررسی شد، دما و زما  تماس بیو  اورانیوم همحلول، میزا  جاذب، غلظت اولی pHتابعی از 

 بررسـی ترمودینـامیکیهمچنـین کننـد. خوبی با مدل ایزوترم لانگمویر داشت و از مدل سینتیکی درجه دوم پیروی می

   .باشدخودی و درماده میبهنشا  داد فرآیند جذب خود
 

    تیتانیا، اورانیومفلزات سنگین، جذب سبحی، نانو  :کلمات کليدي

 

 :مقدمه -1

شــود، اورانیــوم تولیـد مـی یاهسته یدرصد کل توا  مصرفی جها  از انرژ شانزدهاز آنرا که امروزه حدود 

، مصـر  یاهسته یهاو افزایش نیروداه یاهسته یدارد. به علت توسعه تکنولوژ یدر تولید انرژ مهمی نقـش

کـه  آیـدمختلف چرخه سوخت، پسماند اورانیوم به وجود می یهاسمتق این مـاده افـزایش یافتـه اسـت. در

رای بـ یهای متعددجاذب .]1[ باید این عنصر ارزشمند از پسماندها جـدا شـده و بـه چرخه مصر  بازدردد

 هـایدلیل وجود درصد بالای اتنبه  تیتانیاکه در این میا  نانو اندمورد استفاده قرار درفتهحذ  فلزات سنگین 

هـا، دارای ها بـه انـدازه اتنموجود در سبح، نسبت بالای سبح ذرات به حرن واحـد و نزدیکـی انـدازه دانـه

، کـارایی NPA1نانو تیتانیا توسـط سبح پس از اصلاح  ژوهشدر این پ .]2[  ستار بفردی صهای منحویژدی

مقـدار  ،pHرهای عملیـاتی شـامل اثر پارامت .قرار درفت مبالعهمورد های آبی ب اورانیوم از محلولذآ  در ج

های آبی مورد بررسی قـرار یند جذب اورانیوم از محلولآغلظت اولیه محلول و دما بر فر زما  تماس، جاذب،

و سینتی  جذب نظیر  رادوشکوییج-دوبینینو  های ایزوترمی نظیر لانگمویر، فرندلیچدرفته و پارامترهای مدل

علاوه بـر ایـن پارامترهـای ترمودینـامیکی  دردد.ای تعیین میذ درو  ذرهشبه درجه اول، شبه درجه دوم و نفو

 دردد.فرآیند شامل تغییرات آنتالپی، آنتروپی و انرژی آزاد دیبس تعیین می

 

                                                 
1 Amino trimethylen phophonic acid  
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  روش کار -2

 مواد و تجهيزات مورد استفاده -2-1    

 08)% ، پـودر نانوتیتانیـاAldrichشـرکت  درصد وزنی( از 05) NPA شامل مواد استفاده شده در این تحقی     

، اورانیوم نیترات شش آبه (روتایل 28آناتاز و  % 2 3 22
6UO NO H O اسید و سـدین  ، آب مقبر، نیتری

متـر، همـز  مغناسیسـی، pHمل نیـز شـا در این تحقیـ  ترهیزات استفاده شدههمچنین باشد. میهیدروکسید 

 باشد.میو شیکر  ، سانتریفیوژکوره
 

 تيتانيااصلاح سطح نانوروش  -2-2

 آ پودر نانوتیتانیـا بـه  g  4/5و سپس کردهآب مقبر حل  mL 05 را در (NPA)مول از اصلاح کننده میلی ی 

فـاز یسـی، هـن زده شـد. ساعت در دمای محیط به وسیله همز  مغناس h24 به مدت  مخلوط حاصل اضافه و

 h24 ی مرسـوب بـه دسـت آمـده بـه مـدت نمونه وشو داده وسانتریفیوژ با آب مقبر شستجدا شده  جامد

 .]3[ شدخش   کورهدر  C ° 00ساعت در دمای
 

  هاي جذب آزمایش -2-3

ر  ظـ در mg L 05-1 یو  فلزی بـا غلظـت محلول mL 20 به جاذب g 50/5 های جذب،برای انرام آزمایش

پس از جداسازی جاذب با استفاده از سـانتریفیوژ،  .داده شدقرار داخل شیکر  h  3اضافه و به مدت اتیلنی پلی

و  1هـای سب  معادله  تعیین و ظرفیت و درصد جذب ICPبا استفاده از آنالیز  یو  فلزیغلظت اولیه و نهایی 

 .شدندمحاسبه  2
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بـه ترتیـب غلظـت  tCو  t ،OCدر زمـا   mg g-1ی جذب شده در واحد جرم جاذب بر حسب میزا  ماده 

جرم جـاذب  mو  mLحرن محلول بر حسب  mg L ،v-1بر حسب  برای یو  فلزی tدر زما   و غلظت اولیه

   باشد.می mgبر حسب 

هـای مختلـف از غلظـت pHبـرای تنظـین  .بررسی شـد 8تا  3ی اورانیوم در محدوده بر میزا  جذب pHاثر 

 استفاده شد. هیدروکسید سدین نیتری  اسید و 

بـا  تعـادلی. زما  شدانرام  g  4/5تا g  51/5اوتآزمایش جذب در مقادیر متف برای یافتن مقدار جاذب بهینه،

 تعیین دردید.  min  255تا min  0یدر بازهانرام آزمایش 
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  mg L-1تـا mg L 15-1 یو دما، میزا  جذب اورانیـوم در محـدوده فلز بررسی اثر غلظت اولیه برایهمچنین 

 .  دیری شداندازه C° 00و  C° 20،C ° 45و در سه دمای 455

ای اسـتفاده ی دوم و نفـوذ درو  ذرهی اول، شبه مرتبـهرسی سینتی  جذب سبحی از مدل شبه مرتبهبرای بر

 اند.مشخص شده 0و  4، 3های شد که به ترتیب با معادله

(3)                                                                                          1 –        t e eq q exp lnq K t             
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 ای به ترتیب، دوم و نفوذ درو  ذرهثابت میزا  جداسازی مدل سینتیکی شبه مرتبه اول idK و 1K، 2K ضرایب
جذب شده  یبه ترتیب مقدار ماده eq و tq .باشندمی min 1-mg g-5.0 و  min ، 1-min 1-g mg-1های  با واحد

  .است g mg-1 حسبمرتبط با ضخامت لایه مرزی بر ثابت  C و g mg-1و در تعادل بر حسب  tدر زما  
که به استفاده شده است  جییرادوشکو-نینیو دوب چیفرندل ر،یلانگمو هایهمچنین برای بررسی ایزوترم از مدل

 اند.ا  داده شدهنش 9و  8، 6های معادله ترتیب با

(6 )                                                                                                     1   
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ی جذب شونده برروی جاذب در تعـادل و مـاکزیمن ظرفیـت به ترتیب مقدار ماده mqو  eq ،هادر این معادله 

غلظت تعادلی ماده جذب شـونده در محلـول بـر حسـب  L mg، eC-1جداسازی ماده جذب شونده بر حسب 
1-L mg  وLK باشـد و ضریب لانگمویر است که واحد آ  عکس واحد غلظـت مـیLR ی نـو  نشـا  دهنـده

 nباشد و است که مرتبط با ظرفیت جذب می  n-mg 1-g nmg L  ثابت فرندلیچ بر حسب FK.باشدایزوترم می

دمای مبل  بر  Tو  K 1-J mol-1 ثابت عمومی دازها بر حسب Rدر این روابط  ثابت بدو  بعد فرندلیچ است.

بوده و  J  2mol-2ضریب فعالیت است که واحد آ   Kرادوشکوییج،  -ل دوبینینباشد. در مدحسب کلوین می

 mol J-1پتانسـیل پولـانی اسـت کـه بـر حسـب   باشـد ومی (E)مرتبط با متوسط انرژی آزاد جذب سبحی 

 .محاسبه شده است 13و  12معادلات  پارامترهای ترمودینامیکی جذب بر اساس همچنین .باشدمی
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(12)                                                                                                 ln
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S H
K

R RT
                

(13    )                                                                                                  G H T S            

LK 1 ثابت ایزوترم لانگمویر بر حسب-mol L
   .باشدمی   K 1-mol jK-1 ثابت عمومی دازها بر حسب Rو  

 

 جینتا -3

 pHبررسی اثر  -3-1

جهت اشغال  اورانیومهای در محلول و رقابت آ  با یو    هایور یو به دلیل حض ،پایین یهاpHدر 

یابد. و کاهش این رقابت، درصد جذب افزایش می pH با افزایش. باشدسبح جاذب، درصد جذب پایین می

 در [.4]یابد بالا کاهش می هایpH های فلزی درظرفیت جذب به دلیل رسوب یو ، 6از  بیشهای pH در

pH  درها ی آزمایش. ادامه(1 )شکل آمدظرفیت جذب به دست  یبیشینه، 6برابر با pH  .بهینه انرام شدند 

 

  بررسی اثر ميزان جاذب -3-2

 اورانیومهای فعال برای جذب یو  به علت افزایش تعداد سایتدرصد جذب  ،با افزایش میزا  جاذب

به  ،(2شکل ) اورانیوم ندارد یو تاثیر چندانی در میزا  جذب  g 1/5 از بعد افزایش اینیابد. افزایش می

  .یافتانرام  جاذب g  1/5ا استفاده ازها بی آزمایشهمین دلیل ادامه

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 
 بر جذب pH تاثیر ( 1) شکل                                 بر جذب میزا  جاذب تاثیر( 2) شکل

 

 و بررسی سينتيک جذب سطحیتاثير زمان تماس  -3-3

و بیش از  بودهبسیار بالا  ذبسرعت ج ،های فعال جاذببه دلیل خالی بود  اکثر سایت ابتدایی، min 15 در

های فعال جایگاهتدریری افتد، ولی با دذشت زما  و اشغال اتفاق می آغازینجذب در هما  دقای   80%
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رسد. با توجه به نتایج به دست آمده پس از ادل میو نهایتا به تع یافتهروی جاذب، سرعت جذب کاهش 

که  دفت توا ، افزایش زما  تاثیر چشمگیری بر میزا  جذب نداشته و در این زما  میmin 35دذشت حدود 

 فرآیند جذب به تعادل رسیده است.

رام و ان Matlabافزار های ترربی توسط نرمهای سینتیکی، برازش غیر خبی دادهبه منظور بررسی مدل

2همچنین  مقایسه مقادیر ظرفیت جذب و اند.شده ارائه (1)های سینتیکی محاسبه شده در جدول پارامتر
R  

 تری دارد.ی دوم مبابقت بیشهای ترربی با مدل شبه مرتبهدهد که دادهنشا  می
 

 های سینتیکی جذب اورانیومپارامتر (1)جدول 

 ایدرو  ذره نفوذ شبه مرتبه دوم ی اولشبه مرتبه مدل

 eq 1K هاثابت
2R 

eq 

 

1K 
 

2R C idK 

 
2R 

 

 79/5 181/5 17/15 99/5 /5637 28/12 87/5 26/5 9/11 مقادیر

 

 تاثير غلظت اوليه و بررسی ایزوترم جذب -3-4

یش های فعال جاذب افزابا افزایش غلظت اورانیوم، به تدریج ظرفیت جذب به دلیل دسترسی بیشتر جایگاه

های فعال افزایش ظرفیت جذب به علت اشبا  شد  جایگاه L mg 355-1 از های بالاتریابد. در غلظتمی

 .شودباعث افزایش ظرفیت جذب می نیز ماند. افزایش دماو تقریبا ثابت می شدهبسیار کن 

برازش بهتری با  نسبت به دو مدل دیگر لانگمویرمدل ایزوترم ( 2ی )جدول های ایزوترمپارامتربر اساس  

  .باشدجذب این فلز روی جاذب به صورت ت  لایه می توا  دفت، بنابراین میهای تعادلی داردداده

 
جذب فلز اورانیوم در دماهای متفاوتلانگمویر برای های ایزوترم پارامتر (2)جدول   

 1-(mg g mq )1-(L mg LK LR 2R( (C°دما )

20 42/17 1382/5 419/5-5348/5 979/5 

45 32/19 1361/5 423/5-5304/5 9818/5 

00 50/21 1201/5 444/5-5384/5 9700/5 

 

 

 هاي ترمودیناميکیتاثير دما و تعيين پارامتر -3-5



 

 

 

 

 

24th Iranian Nuclear Conference 12-11Feb 2018 University of Isfahan                                                                6   
 

 بیست و چهارمین کنفرانس هسته ای ایران

گاه اصفهان -اسفندماه 3و  2 :P                      دانش 9901  

 -اسفندماه 2و  0

گاه اصف               هاندانش
         

مثبت بود   .دهددرماده بود  فرآیند جذب را نشا  می ،(-Kj mol 6608/2-1) منفی بود  تغییرات آنتالپی

 C° 20 (1-Kj molدر  و منفی بود  تغییرات انرژی آزاد (K1-Kj mol 577626/5-1) آنتروپیتغییرات 

-بهتر در سبح تماس جاذب و یو  فلزی و خودنظمی بیشدر تمابل به بینیز به ترتیب بیا  (-7984/20

 .(3 )جدول باشدخودی بود  فرآیند جذب می

 
 ( پارامترهای ترمودینامیکی جذب اورانیوم توسط نانوتیتانیای اصلاح شده3جدول )

 

)1-(kJ mol °HΔ 
 

)1-K 1-ΔS° (kJ mol 
)1-ΔG (kJ mol 

°C  00 °C  45 °C  20 

6608/2- 577626/5  1272/28-  9628/26-  7984/20-  

 

 

  بحث ونتيجه گيري -4

جاذبی موثر و کـارا بـرای اسـتخراج  NPAنانوتیتانیای اصلاح شده با  بر اساس نتایج حاصل از پروژه حاضر، 

لظت اولیـه فلـز، دمـا و زمـا  ، میزا  جاذب، غمحلول pHهای باشد. اثر پارامتری آبی میهااورانیوم از محلول

های ترربی تباب  خـوبی بـا مـدل ایزوتـرم لـانگمویر به دست آمد. داده 6برابر بهینه  pHررسی شد. تماس ب

رآینـد جـذب مچنین بررسی ترمودینامیکی نشـا  داد فهکنند. داشت و از مدل سینتیکی درجه دوم پیروی می

 .باشدخودی و درماده میبهخود
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