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 دارشده در ستون بستر ثابت مطالعه جذب توریم از محلول آبی با گرافن اکسید عامل
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  ، تهران، ایران8486-11365پستی ای، صندوق ای، پژوهشگاه علوم و فنون هستهپژوهشکده چرخه سوخت هسته

 چکیده:

در ایــن پژوهــش، توانایــی جذب توریم توســط جــاذب گرافن اکسید عاملدارشده درون ســتون بســتر ثابــت 

متر( و غلظت سانتی 8تا  2لیتر بر دقیقه(، ارتفاع بستر جاذب )میلی 10تا  1بررســی شــد. اثر پارامترهای دبی جریان )

گرم بر لیتر( بر منحنی شکست بررسی گردید. با افزایش دبی و کاهش ارتفاع بستر جاذب، میلی 500تا  50محلول ) اولیه

گردد. کاهــش در دبــی جریـان ورودی و افزایش ارتفاع یافته و ستون زودتر اشباع میزمان شکست منحنی کاهش

های اتصـال بـرای کنش بهتـر و دسترسـی بیشـتر بـه جایگاههمبستر، از طریـق افزایـش زمـان اقامـت بـرای نفـوذ یـا بر

 500تــا  50جذب یـون، موجـب بهبــود عملکــرد ســتون شــد. نتایــج نشــان داد کــه افزایــش غلظــت از 

داد های آزمایشگاهی با مدل توماس نشان گردد.  برازش دادهگرم بر لیتر موجب کاهش زمان شکست منحنی میمیلی

ای ها دارد. نتایـج ایـن پژوهش نشـان داد کـه جـاذب گرافن اکسید عاملدارشده گزینــهکه این مدل تطابق خوبی با داده

 هــای آبــی در حالـت پیوسـته است.مناســب بــرای جــذب توریم از محلــول

 جذب؛ توریم؛ ستون بستر ثابت؛ گرافن اکسید عاملدارشده.ها: واژهکلید

Study thorium adsorption from aqueous solution with functionalized 

graphene oxide in fixed-bed column 
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Abstract: 
In this research, thorium adsorption ability was investigated by functionalized graphene oxide 

adsorbent in fixed-bed column. The effect of flow rate (1 to 10 mL/min), the height of the 

adsorbent bed (2 to 8 cm) and the initial concentration of solution (50 to 500 mg/L) parameters 

on the breakthrough curve was investigated. By increasing the flow rate and decreasing the height 

of the adsorbent bed, the breaking time of the curve decreases and the column becomes saturated 

sooner. The reduction in the inlet flow rate and the increase in the height of the bed, by increasing 

the residence time for better penetration or interaction and more access to the connection sites for 

ion adsorption, led to the improvement of the column performance. The results showed that 

increasing the concentration from 50 to 500 mg/L decreases the curve breaking time. Fitting the 

experimental data with the Thomas model showed that this model has a good match with the data. 

The results of this research showed that functionalized graphene oxide adsorbent is a suitable 

option for thorium adsorption from aqueous solutions in continuous mode.  
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 مقدمه. 1

ب اهای زیرزمینی، سطحی و پسهای فلزات سنگین در آبکاتیونزیست در عصر حاضر حضور های محیطیکی از نگرانی

های و باید با استفاده از روش شدهها به بدن انسان باعث ایجاد عوارض گوناگون صنایع مختلف است. ورود این کاتیون

تی دوچندان ها حذف شوند. در میان فلزات سنگین، فلزات سنگین پرتوزا دارای اهمیباصرفه از پسبهمتداول و مقرون

اند. فرایندهای استخراج ( از این دستهIVگران قرار دارند. فلزاتی مانند اورانیم و توریم )بوده و در کانون توجه پژوهش

کنند. ایجاد میپساب حجم زیادی  هرسالهآرایی سنگ معدن و سایر صنایع مشابه از معادن، واحدهای کانه این فلزات

زیست و هم ها هم به جهت حفظ سلامت محیطی آنضرورت تصفیهها پسابغلظت نسبتاً بالای توریم و اورانیم در این 

ای را روشن ی سوخت هستهی مجدد در چرخهبه جهت ضرورت بازیابی توریم و اورانیم موجود در آن برای استفاده

گذاری های تبخیر، رسوبو پرتوزا شامل یکی و یا ترکیبی از روشهای متداول برای حذف فلزات سنگین روش سازد. می

ی الکتروشیمیایی، تبادل یون، استخراج حلالی، اسمز معکوس و فرایندهای غشایی شیمیایی، جذب سطحی، تصفیه

ها انتخاب ز آنها و یا ترکیبی ابه شرایط، هر یک از این روش با توجهها مزایا و معایبی دارند و هستند. هریک از این روش

پذیری و قابل احیاء بودن بیشتر ، جذب سطحی به دلیل اقتصادی بودن، انعطافذکرشدههای در میان روش .[1]شود می

پذیری، زمان تعادل و احیای دوباره جاذب، بستگی نتخابها، ااست که در این فرایند، بازده جذب یون شدهواقع موردتوجه

 های جاذب دارد.به ویژگی

ها دارد. این جاذب فرم یک نوع جاذب است که قابلیت بسیار خوبی برای حذف فلزات سنگین از پساب اکسیدگرافن 

که روش شیمیایی به دلیل سادگی،  شدهیمعرفهای مختلفی روش اکسید. برای ساخت گرافن [2]گرافن است  دشدهیاکس

 عاملی یهاگروه. در این روش [4, 3]است  موردتوجه، و بازده تولید بالا قابلیت تکرارپذیری، قابلیت افزایش مقیاس

 یطدر مح یتبه گراف یکننده قویدبا افزودن عوامل اکس یلیککربوکس یدو اس یدروکسیل، هیمانند اپوکس داریژناکس

شده موجب افزایش فاصله بین صفحات گرافیت های عاملی تشکیلشوند. گروهیدی بر روی سطح گرافیت ایجاد میاس

دارای بار منفی شده و که این پدیده نیز ضمن افزایش  یتگراف صفحات، یداسیوناکس یندفرآ یدر طگردند. همچنین می

 یگزینجا راحتیبهتوان یرا م عاملی یهاگروه یرسا شود.یم یآب یهادر محلول اکسیدگرافن  یتباعث تثبفاصله صفحات، 

بر  یتبا موفقینی آم یدهایو اس آروماتیکو  یفاتیکآل ینیآم یها. گروهگرافن اکسید نموددار یژناکس عاملی یهاگروه

 .کندیم اکسید را تسهیلدار کردن گرافن عامل ینی،آم عاملیگروه  یک. وجود [6, 5]اند گرافن اکسید نشانده شده یرو

 است. شدهاستفادهاکسید دار کردن گرافن در پژوهش حاضر از  ماده آمینومتیل فسفنیک اسید برای عامل

 شدهدادهدر مطالعات قبلی، قابلیت استفاده از جاذب گرافن اکسید عاملدارشده برای جذب توریم در حالت ناپیوسته نشان 

 ها در سیستم پیوسته )ستون بستر ثابت( است. ، هدف نهایی از مطالعات جذب، استفاده از آنحالنیباا. [7] است

بر عملکرد ستون بستر ثابت حاوی گرافن  ی توریمهادبی و ارتفاع بستر سیال و غلظت اولیه یونهدف از پژوهش حاضر بررسی اثرات 

 است. قرارگرفته موردبررسیعوامل ذکرشده  تأثیراز مدل توماس، اکسید عاملدارشده است. در این تحقیق، با استفاده 

 ها. مواد و روش2

 مواد آزمایشگاهی. 1.2

و استرانسیم نیترات، نیتریک اسید،  Scharlouپتاسیم پرمنگنات، سدیم نیترات، و آمینومتیل فسفنیک اسید از شرکت 

سید و هیدروکلریک  سید، هیدروژن پراک ستیک ا سید، ا سید، هیدرویدیک ا سدیم هیدروک سید،  سولفوریک ا گرافیت، 

سی شرکت ا صی از توریم نیترات در آب . همچنین محلول یونندتهیه گردید Merckد از  شخ های توریم با حل مقدار م
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مول بر لیتر  1/0مول بر لیتر یا سدیم هیدروکسید  1/0است. اسیدیته اولیه محلول توسط اسید نیتریک  شدههیتهمقطر 

 .نددر این پژوهش با خلوص آزمایشگاهی بود شدهاستفادهتنظیم گردید. تمامی مواد آزمایشگاهی 

 نحوه ساخت جاذب. 2.2

صلاحدر این پژوهش روش هامرز  ست: در این روش  شدهانتخاب برای تولید اکسید گرافن شدها گرم پودر گرافیت با  2ا

سولفوریک اسید در درون ظرف آزمایشگاهی حاوی همزن مغناطیسی ریخته و در  لیترمیلی 50گرم سدیم نیترات با  2

سانتی سی قرار گرفت. در ادامه هم یبر روگراد دمای زیر ده درجه  گرم  6ساعت  2 زمانمدتطی  آرامیبهزن مغناطی

 C35°و به حمام دیگری در دمای شده خارجپتاسیم پرمنگنات، به مخلوط اضافه گردید. سپس مخلوط از حمام آب یخ 

دقیقه در حمامی با  20ســازی به مدت دقیقه در دما همزده شــد و در ادامه پس از رقیق 60منتقل گردیده و به مدت 

قرار گرفت تا صفحات گرافیت اکسید تشکیل شود. سپس جهت تکمیل اکسیداسیون به آن  گرادسانتیدرجه  98دمای 

 درنهایتو آب مقطر شستشو داده شد.  %5با هیدروکلریک اسید  شدهتهیهاکسید گرافن  اضافه گردید. %30 اکسیژنهآب

 .[8] گراد در آون خشک گردیددرجه سانتی 60در دمای  ماندهباقیجامد 

، مقداری از آن در آب مقطر تحت آلتراسونیک و همزن حل گردید، سپس به محلول اکسیددار کردن گرافن جهت عامل

شد در حمام روغن  سیکل تبرید منتقل  ضافه گردید، محلول به بالن  سید ا سفونیک ا  40به مدت  C80°آمینو متیل ف

شد تا پیوند عامل به گرافن  سب همزده  سیدساعت با دور منا سوب  اک شود. ر صلانجام  پس از جدا کردن با  شدهحا

 سانتریفیوژ و چندین بار شستشو با آب مقطر در آون خشک گردید.

 هاشیوه انجام آزمایش. 3.2

ستر ثابت با قطر داخلی آزمایش ستون ب صی از جاذب پر مترسانتی 8و ارتفاع  2/1ها در یک  شخ سط مقدار م ی، که تو

شده بود انجام گرفت. محلول خوراک حاوی توریم توسط یک پمپ پریستالتیک از قسمت پایین ستون پمپاژ شد. نمونه 

ی پلاسمای جفت شده -اتمی سنج نشرهای مشخصی گرفته شد و غلظت توریم با آنالیز طیفخروجی از ستون در زمان

 گیری شد.ه( انداز220( )واریان لیبرتی ICP-AESالقایی )

 شودبیان می موردنظربر اساس تابعی از زمان در شرایط  C tC/0 رسم صورتبهب توریم برای جذ موردنظررفتار ستون 

است. زمان شکست و شکل منحنی شکست،  و غلظت اولیه یون فلزی ستون غلظت یون خروجی از 0C و  tC  که در آن

. سرعت و مکانیسم واقعی فرایند جذب سطحی، طبیعت تعادل در جذب استمیزان کارآمدی ستون جذب دهنده نشان

سیال و غلظت حل سرعت  ستر ثابت، سطحی،  ستون ب شکل منحنی یک  ستشونده در  زمان نقطه  معمولاً. اثرگذار ا

سی شدت جریان  ستر، افزایش اندازه ذرات جاذب، افزایش  ست با کاهش ارتفاع ب ستر و افزایش غلظت اولیه شک ال در ب

شونده در خوراک کاهش می ست را زمانی در نظر می .یابدحل  شک ست که زمان  سبت غلظت لازم به ذکر ا گیرند که ن

شد.5خروجی به غلظت اولیه به  سیده با صد ر سبت به  در ستون 80زمانی که این ن سد نیز آن را زمان تخلیه  صد بر در

و  tC، غلظت نهایی 0Cبا غلظت اولیه )ورودی(  tott زمانمدتدر  totq(mg)  شدهجذبهای مجموع مقدار یون نامند.می

 آید:می به دستبا استفاده از رابطه زیر  Q(mL/min)دبی جریان 

𝑞𝑡𝑜𝑡 =
𝑄

1000
∫ 𝐶𝑎𝑑𝑠
𝑡𝑡𝑜𝑡

0
𝑑𝑡 =

𝑄

1000
∫ (𝐶0 − 𝐶𝑡)
𝑡𝑡𝑜𝑡

0
𝑑𝑡                                                             (1)  

 

 آید.می به دستهمچنین ظرفیت جذب تعادلی از تقسیم این مقدار بر واحد گرم جاذب 

 گیرینتیجه. بحث و 3

 جریان خوراک . بررسی اثر دبی1.3
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سی اثر دبی در نتایج آزمایش شکل  لیترمیلی 10و  4، 1 یهاانیجرشدتهای برر شان  1بر دقیقه در  ست.  شدهدادهن ا

ستر  ست.  گرممیلی 100بوده و غلظت توریم در جریان ورودی؛  مترسانتی 4ارتفاع ب شکل همانبر لیتر ا  1طور که در 

تا  1اند. با افزایش دبی از حرکت کرده مبدأهای شکست به سمت مشخص است، با افزایش دبی خوراک ورودی، منحنی

ـــیب منحنیبر دقیقه،  لیترمیلی 10 ـــت  منحنی از ش ـــکس دقیقه  10دقیقه به کمتر از  60ها افزایش یافته و زمان ش

دهد که ظرفیت جذب و اســت. نتایج بالا نشــان می یافتهکاهشظرفیت جذب افزایش دبی،  جهیدرنتاســت.  یافتهکاهش

بـه تعــادل و محلول بدون اینکه  یافتهکاهشیون توریم در ستون به دلیل عدم وجود زمان کافی برای جذب  ماند زمان

تــری بــه نقطــه شکســت کنــد؛ بنابرایــن در زمــان کوتاهدر حضــور جــاذب برســد ســتون را تــرک می

برهــمکنــش و  زمانمدتتوســط مرحلــه انتقــال جــرم داخلــی، کنتــرل و بــه  هــاجــذب یون د.رســمی

های جاذب حاضر نسبت به با توجه به نازک بودن لایه هــای فعــال وابســته اســت.فرصــت نفــوذ بــه درون جایگاه

 توانیماین عامل را دلیل سرعت باشد و  کنندهکنترلتواند عامل نمی یاذرهدروننفــوذ رسد ها، به نظر میسایر جاذب

ست.  با توجه به نتایج، شیمیایی جذب یون ج ستر نیز اهمیت دارد که در ادامه به  در واکنش  علاوه بر دبی اثر ارتفاع ب

 است. شدهپرداختهآن 

 
غلظت توریم:  شرایط آزمایشگاهی:) عاملدارشده اکسیدحاوی جاذب گرافن  بررسی اثر دبی جریان ورودی به ستون بستر ثابت .1شکل 

100 ppm،  :4ارتفاع بسترcm). 

 . بررسی اثر ارتفاع بستر ستون2.3

ـاذب اثر ـتون جـ ـتر سـ ـاع بسـ ـ ـون   مترسانتی 8و  4، 2عاملدارشده در مقادیر  اکسیدگرافن  ارتف ـ ـذب ی ـر جـ ـ ب

ــج در  موردبررسیبر دقیقه  لیترمیلی 4بر لیتر و در دبی  گرممیلی 100توریم از محلول با غلظت  ــت. نتایـ ــرار گرفـ قـ

هــای شکســت مشــخص اســت، بــا افزایــش ارتفــاع بســتر کــه در منحنی طورهمان. اسـت شده ارائه 2شـکل 

شـیب منحنـی شکسـت، کاهـش و زمـان شکسـت، زمـان اشـباع و ظرفیـت  (جــرم بیشتــر جــاذب درون سـتون)

 کند.بیان کرد که این پارامتر عکس اثر دبی عمل می گونهنیاتوان می درواقع .جـذب سـتون افزایـش یافتـه اسـت
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 4، دبی: ppm 100غلظت توریم:  شرایط آزمایشگاهی:) عاملدارشده در ستون بستر ثابت اکسیدبررسی اثر ارتفاع جاذب گرافن  .2شکل 

mL/min). 

 . بررسی اثر غلظت خوراک ورودی بر عملکرد ستون3.3

در پژوهش قبلی شــود.  بررســیهای مختلف، لازم اســت که عملکرد و ظرفیت جذب ســتون ها با غلظتمحلولبا وجود 

ضر اثرات غلظت سته با جاذب حا سیهای اولیه مختلف توریم در حالت ناپیو شان داد  موردبرر که قرار گرفت که نتایج ن

ـــل  مگرمیلی 182و حداکثر جذب  یافتهظرفیت جذب با افزایش غلظت، افزایش  غلظت  اثر. [7] گرددمیبر گرم حاص

 اکسیدتوریم با جاذب گرافن بــــــر جــــــذب یــــــون  بر لیتر،  گرممیلی 500و  200، 100، 50م در مقادیر یون توری

هــــــای نحنیم. قرار گرفت موردمطالعهبر دقیقه  لیترمیلی 4 انیجرشدتدر ستون و  مترسانتی 4عاملدارشده با ارتفاع 

نشــان داده شــده اســت.  3در شکل خــوراک ورودی بــه ســتون  مختلف توریم درهــای شکســت بــرای غلظت

ف لاافزایـش اختـ)هـای شکسـت مشـخص شـد کـه بـا افزایـش غلظـت جریـان خـوراک ورودی بــا بررســی منحنی

ـی ـال جرم ـا انتق ـی ی ـر رخ می(غلظت ـباع زودت ـان اش ـت و زم ـان شکس ـد، زم برای که زمان شکست  یاگونهبه. ده

 حد امکانبا توجه به رویکرد حذف تا شود. می برآورددقیقه  10و  60بر لیتر به ترتیب برابر  گرممیلی 500و  50غلظت 

دهد گردد.  نتایج نشــان میها، وجود غلظت بالا یون باعث نرســیدن به این رویکرد میهای پرتوزا از پســابکامل یون

سته  سته، در حالت پیو ضور یونهمچون حالت ناپیو ها نیز ظرفیت جذب با افزایش غلظت یون ورودی به دلیل کثرت ح

 یابد.افزایش می
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 4دبی:  شرایط آزمایشگاهی:) عاملدارشده اکسیدبررسی اثر غلظت جریان ورودی به ستون بستر ثابت حاوی جاذب گرافن  .3شکل 

mL/min :4، ارتفاع بسترcm). 

 شکست با مدل توماس هایمنحنی. ارزیابی 4.3

گسترده  طوربهمدل توماس مدلی است که  قرار گرفت. مورداستفادههای سیستم ستونی مدل توماس برای بررسی داده

از معادله بقای جرم در یک ســیســتم جریانی  این مدل. [9] رودجذب به کار می یهاســتونجهت بررســی عملکرد 

که این مهم  کندمیبعیت لانگمویر تفرض مدل این است که تعادل جذب سطحی از مدل همچنین است.  آمدهدستبه

 زیر است: صورتبهمدل توماس  رابطه مربوط به. [10]در مطالعه قبلی نشان داده شده است 

 
𝐶

𝐶0
=

1

1+exp⁡(
𝑀𝑞0𝐾𝑇ℎ

𝑄
−
𝐶0𝐾𝑇ℎ𝑡

1000
)
                                                                                                  (2)  

 

C، 0C، ThK، Q، 0q، M و  t   غلظت یون فلز در جریان خروجی و ورودیبه ترتیب (mg/L) ،ثابت سرعت توماس 

(L/mg.min)،  نجریادبی (mL/min)،  جذبحداکثر ظرفیت (mg/gr)،  خشک جرم جاذب(gr)  زمانمدتو (min )

به ترتیب از طریق جذب هستند که بیشینه ظرفیت  ثابت سرعت توماس وبه ترتیب  0q و ThK بر اساس این مدل .است

 ارائه شده است. 1شوند. نتایج در جدول میاز رابطه غیرخطی آن محاسبه  مبدأشیب و عرض از 

 .عاملدارشده جهت جذب توریم اکسیدپارامترهای مدل توماس در شرایط مختلف ستون بستر ثابت حاوی گرافن  .1جدول 

غلظت 

(mg/L) 
 (mL/min)دبی 

ارتفاع بستر 

(cm) 
 ThK

)L/mg.min( 
(mg/gr) 0q 2R 

100 1 4 43/2 15/83 45/93 

100 4 4 73/3 62/85 18/90 

100 10 4 90/11 09/60 86/91 

100 4 2 89/4 18/81 55/92 
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100 4 8 96/1 63/89 63/81 

50 4 4 81/4 81/73 90/91 

200 4 4 11/5 93/91 05/90 

500 4 4 68/6 84/98 64/89 

 

نتایج تجربی را پوشش  یخوببه( در محدوده مناسبی است و مدل توماس 2Rدهد ضریب همبستگی )نتایج نشان می

با  0q که مقادیرهنگامیافزایش یافت.  90/11تا  43/2از مقادیر ثابت سرعت توماس با افزایش دبی جریان،  دهد.می

ف غلظت لادر اثر اخت (پتانسیل شیمیایی)افزایش غلظت زیاد شود در این حالت فرایند جذب با نیروی محرکه بیشتری 

افزایش  به دلیل فرایند جذب ،جهیدرنت. محلول روبرو استو غلظت آن در گرافن اکسید شده روی جاذب جذب توریمیون 

. در شودتر میمقادیر ثابت سرعت توماس کوچکگرافن اکسید بستر جاذب  ارتفاع . با افزایشگرددمیپتانسیل مطلوب 

غلظت . افزایش یابدبا افزایش ارتفاع بستر جاذب افزایش میتخلیه ستون زمان شکست و زمان این حالت مطابق انتظار 

 نیز موجب افزایش ثابت توماس گردید.

 گیرینتیجه. 5

جهت جذب توریم  درون ســتون بســتر ثابــتگرافن اکسید عاملدارشده جــاذب  یریکارگبه، توانایــی مقالهدر ایــن 

بر دقیقه(،  لیترمیلی 10تا  1اثر پارامترهای عملیاتی دبی جریان ورودی به ستون ). قرار گرفت موردمطالعه از محلول آبی

بر لیتر( بر منحنی شکست بررسی  گرممیلی 500تا  50( و غلظت محلول ورودی )مترسانتی 8تا  2ارتفاع بستر جاذب )

ارتفاع  به دلیل کاهش زمان اقامت محلول درون ستون، زمان شکست منحنی کاهش یافت. افزایشبا افزایش دبی  گردید.

کاهــش در دبــی جریـان . تر شدن زمان شکست و زمان تخلیه ستون شدطولانیموجب ، گرافن اکسید بستر جاذب

بهتـر و دسترسـی بیشـتر بـه  کنشبرهم، از طریـق افزایـش زمـان اقامـت بـرای نفـوذ یـا و افزایش ارتفاع بستر  ورودی

ج نشــان داد کــه افزایــش یـون، موجـب بهبــود عملکــرد ســتون شــد. نتایــجذب اتصـال بـرای  هایجایگاه

برازش  گردد.موجب کاهش زمان شکست منحنی و زمان تخلیه ستون می 500تــا  50غلظــت خــوراک ورودی از 

ها دارد. با استفاده از مدل توماس، ثابت های آزمایشگاهی با مدل توماس نشان داد که این مدل تطابق خوبی با دادهداده
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