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 چکیده:

های مختلف مانند فلوراید، نیترات، های اورانیم شش ظرفیتی از پساب قلیایی که حاوی یوندر این کار تحقیقاتی یون

هیدروکسی  8باشد به روش استخراج مایع مایع با استفاده از فسفات، کربنات، کلراید، پتاسیم و سدیم میسولفات، 

کننده، عنوان حلال استخراجکننده در داخل زایلن بهیونعنوان زوجبه  64کننده و آدوژن عنوان استخراجکواینولین به

مول بر  4/0موجود در فاز آلی با استفاده از محلول اسید نیتریک استخراج گردید. پس از مرحله استخراج حلالی، اورانیم 

 -8تنظیم گردید. با بررسی اثر تغییرات غلظت  8پساب بر روی  pHلیتر، به داخل فاز آبی استخراج برگشتی گردید. 

گونه قابل  بر ثابت توزیع اورانیم بین فاز آبی و آلی، مشخص گردید که در ترکیب 64کواینولین و آدوژن هیدروکسی

سازی مرحله یون وجود دارد. به منظور بررسی اثر تغییرات همزمان پارامترها در بهینهزوج 1لیگاند و  3استخراج اورانیم، 

استخراج حلالی و بدست آوردن مدل ریاضی تاثیرگذاری پارامترها از روش طراحی آزمایش از نوع مرکب مرکزی در وجه 

آید: زایلن به عنوان حلال آلی ستخراج اورانیم از محلول پساب در شرایط ذیل بدست میاستفاده شد. بالاترین کارایی ا

 .8برابر با  pHبه فاز آبی با  1به  1کننده با نسبت یوندرصد زوج 2کواینولین و هیدروکسی -8درصد  2حاوی 

 راحی مرکب مرکزی در وجه ،اورانیم، ط64کواینولین، آدوژن هیدروکسی -8مایع،  -استخراج مایع :هاواژهکلید
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Abstract: 
In this work, the uranium (VI) ions have been extracted out of alkaline wastewater that 

containing various ions such as fluoride, nitrate, sulfate, phosphate, nitrate, carbonate, chloride, 

potassium and sodium by using 8-hydroxyquinolin (as chelating agent) and adogen 64 

(Methyltrialkylammonium chloride - as ion pairing agent) in xylene (as extracting solvent) with 

liquid liquid extraction method. After extraction step, uranium is back extracted into the aqueous 

phase by simply washing the organic phase with nitric acid solution (0.4 mol L-1). By investigating 

the effect of changes in the concentration of 8-hydroxyquinoline and adogen 64 on the distribution 

constant of uranium between the aqueous and organic phases, it was determined that there are 3 

ligands and 1 ions pair in the extractable form of uranium. The Face Central Composite Design 

(FCCD) was applied for simultaneous study of the parameters in the optimization and presents a 
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mathematical model for the effect of parameters in the solvent extraction step. The maximum 

extraction efficiency of uranium from the wastewater was obtained with 2% (w/v) 8-

hydroxyquinolin as complexing agent and 2% (w/v) Adogen 64 as ion pairing agent, xylene as 

organic solvent, Organic – Aqueous phase ratio of 1:1 and pH: 8. 

Keywords: Liquid-liquid extraction, 8-hydroxyquinolin, Adogen 64, Uranium, Face 

Central Composite Design.   

 

 مقدمه . 1

پس از دست یافتن به  شود.ای یک عنصر استراتژیک محسوب میاورانیوم به عنوان سوخت راکتورهای شکافت هسته

بوده، به نحوی که اورانیوم یکی از اهداف اصلی تر از آن گیری کاملچرخه سوخت، کاستن میزان اورانیوم مصرفی و بهره

ای ز آن جا که منابع اولیه مورد نیاز برای تولید سوخت هستههای بعدی نیز قرار گیرد. اموجود بتواند در خدمت نسل

منابع جایگزین ثانویه و همچنین بازیابی اجزای مفید از پسماندهای تولید شده سرعت در حال تمام شدن است، نگاه بهبه

مقدار قابل در طی مراحل مختلف فرآوری اورانیوم  باشد.ای بسیار سودمند میدر مراحل مختلف تولید سوخت هسته

که حاوی مقدار باشند می 6UFهای تولید شده در حین تولید ها، پساباز جمله این پسابشود. تولید می پسابتوجهی 

های صنعتی حاوی اورانیم در پساب .هستند مانند فلوراید و نیتراتمحلول در آب های یونقابل توجهی اورانیوم و سایر 

باشد. بسیاری از روشهای استخراج استفاده از روشهای معمول استخراج حلالی امکانپذیر نمی در حضور مقادیر زیاد فلوراید

دلیل خاصیت خورندگی بالای هب ،اسیدی شدن محیطبا  ،حضور فلوراید درافتد. حلالی اورانیم در محیط اسیدی اتفاق می

HF صورت مستقیم از محیط قلیایی، برخی هدر زمینه استخراج اورانیوم بشدت آسیب خواهند دید. تجهیزات به

های پژوهشی صورت گرفته است. جهت استخراج حلالی اورانیوم، از محیطهای قلیایی مخصوصا محیط کربناته فعالیت

باشد. ها وجود دارد تشکیل فاز سوم میلاتی که در این روشضهای نوع چهارم استفاده نمود. یکی از معتوان از آمینمی

هایی که در استحصال اورانیوم از محیط این امر از اصلاحگرهایی استفاده شده است. یکی از مزاحمت به منظور تصحیح

باشد. به توسط کنترل شرایط استخراجی فاکتور جداسازی آید، استخراج وانادیوم به همراه اورانیوم میقلیایی پیش می

 .]3و1[دست آمده است هیایی ببسیار بالایی در جداسازی اورانیوم از وانادیوم در محیطهای قل

های مختلف مانند فلوراید، نیترات، های اورانیم شش ظرفیتی از پساب قلیایی که حاوی یوندر این کار تحقیقاتی یون

هیدروکسی  -8باشد به روش استخراج مایع مایع با استفاده از سولفات، فسفات، کربنات، کلراید، پتاسیم و سدیم می

کننده، عنوان حلال استخراجکننده در داخل زایلن بهیونبه عنوان زوج  64کننده و آدوژن استخراج کواینولین به عنوان

استخراج گردید. پس از مرحله استخراج حلالی، اورانیم موجود در فاز آلی با استفاده از محلول اسید نیتریک به داخل 

 گردد. فاز آبی استخراج برگشتی می
 

 روش کار . 2

گیری آنیونها از گیری اورانیم از دستتتگاه پلاستتمای جفت شتتده القایی نشتتری استتتفاده گردید. در اندازهاندازهمنظور به

 دهد.مشخصات پساب مورد بررسی را نشان می 1دستگاه یون کروماتوگرافی استفاده شد. جدول 

  
 مشخصات پساب مورد بررسی .1جدول 

Cu Li Mo Na Ni Zn NO3
- F- NH4+ U (VI) 
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 64با رستتم منحنی تغییرات لگاریتم ضتتریب توزیع اورانیم بر حستتب لگاریتم غلظت کواینولین و لگاریتم غلظت آدوژن 

برابر با  1نمایش داده شده است، ضریب منحنی خطی در شکل  2و 1آید. همانطور که در شکل بدست می 2و 1شکل 
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شکل 3 ضوع میمی 1برابر با  2و در  شان دهنده این مو شد که این نتیجه ن شکیل هر مول گونه قابل با شد که در ت با

ن معادله استتتخراج را بصتتورت زیر تواعبارت دیگر مینقش دارد. به 64استتتخراج ستته مول کیاینولین و یک مول آدوژن 

 نوشت:
-Cl+  -

3+  3HCO  (org) 3(OX)2UO4NR ↔  -4
3)3(CO2+ UO (org)+ 3HOX  (org)Cl 4NR 

 
 quinolonol-8. تغییرات لگاریتم ضریب توزیع اورانیوم بر حسب لگاریتم غلظت مولاریته 1شکل 

 
 Adogen 64تغییرات لگاریتم ضریب توزیع اورانیوم بر حسب لگاریتم غلظت مولاریته  .2شکل 

در روش استتتخراج حلالی با  OVATستتازی استتتخراج حلالی اورانیوم از مخلوا پستتاب به روش مراحل بهینه نتیجه

 شرح ذیل بیان نمود:توان شرایط بهینه را بهشده می pHلیتر مخلوا پساب تنظیم میلی 100یونی از مکانیسم زوج

مل کمپلکس، نوع حلال آلی: زایلن عا نده: نوع  مل زوج، quinolinol-8کن عا نده: نوع  مان ، Adogen 64یون کن ز

ستخراج:  ، گرم 2یون کننده در حلال آلی: مقدار عامل زوج، گرم 2کننده در حلال آلی: مقدار عامل کمپلکس، دقیقه 5ا

حجم حلال ، لیتر مخلوا پسابمیلی 97مولار به  3لیتر سود میلی 3مخلوا پساب: مقدار و غلظت سود افزوده شده در 

 .(O/A= 1/1لیتر )نسبت فاز آلی به آبی )میلی 25آلی مورد نیاز: 

شیوه شده به  سی  سته که عبارتند از مقدار عامل جهت بهینه ،OVATی از بین پارامترهای برر سازی پارامترهای واب

نده )کمپلکس مل زوجquinolinol-8کن عا قدار  نده )( در حلال آلی )زایلن(، م ( در حلال آلی  Adogen 64یون کن

ساب مخلوا از طراحی آزمایش مختلط مرکزی در وجه ) سود در فاز پ سبت فاز آلی به آبی و مقدار  ( FCCD)زایلن(، ن

ستفاده از طراحی آزمایش در مراحل بهینه ستفاده گردید. ا سیا تغییر همزمان پارامترها را نیز ممکن  سازی امکان برر

y = 2.7185x + 3.0163

R² = 0.9963

-0.8

-0.6

-0.4

-0.2

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

-1.6 -1.4 -1.2 -1 -0.8 -0.6 -0.4 -0.2 0

L
o

g
D

Log [HOX]

y = 1.075x + 3.1543

R² = 0.9902

0

0.5

1

1.5

2

2.5

-2.5 -2 -1.5 -1 -0.5 0

L
o

g
 D

Log[Adogen]



 

4 

ستفاده از نرممی شده  MINITABافزار سازد. با ا سطوح انتخاب  ست. فاکتورها و  شده ا طراحی آزمایش مربوطه انجام 

 نمایش داده شده است. 2در جدول 

 
 یونیاستخراجی زوج.  فاکتورها و سطوح انتخاب شده مؤثر در فرایند استخراج اورانیوم در مکانیسم 2جدول 

 سطح بالا سطح پایین نوع فاکتور ردیف

 quinolinol 0 2-8مقدار )%(  1

 Adogen 64 0 2مقدار )%(  2

 0 09/0 (NaOH( )mol/Lغلظت سود ) 3

4 O/A 10/5/2 10/20 

 

سی تکرارپذیری نتایج از  شتمل بر  8به منظور برر ستفاده گردید. طراحی آزمایش م آزمایش و نتایج  32نقطه مرکزی ا

شات، مقدار اورانیوم باقی 3انجام آزمایش در جدول  ست. نتایج آزمای شده ا ساب مخلوا پس نمایش داده  مانده در فاز پ

شد که هر چه مقدار باقی ستخراج در نظر گرفته  شرایطاز ا شد  شد. طراحی مورد تر میمطلوب ،مانده اورانیوم کمتر با با

شامل  سطح می 4نظر  شد. فاکتور در دو  شامل  32با آزمایش محوری و  16( fLآزمایش مرکزی تکراری، ) 8آزمایش 

(F˟L )8 باشد.ای میآزمایش ستاره 

ساب، در مدت زمان میلی 10آزمایش بر روی  32کلیه  سود در دقیقه انج 5لیتر پ ام گرفت. جهت تهیه و تنظیم غلظت 

-8کننده کننده زایلن، نوع عامل کمپلکسمولار استتتتفاده گردید. حلال استتتتخراج 3پستتتاب مخلوا از محلول ستتتود 

quinolinol یون کننده و عامل زوجAdogen 64 .در نظر گرفته شد 

 
 های بدست آمدهطراحی آزمایش و پاسخ .3جدول 

درصد 

 استخراج

مانده در اورانیوم باقیمقدار 

 (ppm)مخلوا پساب 

حجم حلال 

 (mlزایلن)

غلظت 

NaOH 
)1-mol L( 

مقدار 

Adogen64 (g) 

 مقدار

8-quinolinol 

(g) 

 ردیف

4/79 169 25/11 045/0 1/0 1/0 1 

9/8 747 5/2 0 0 0 2 

8/69 248 5/2 0 2/0 2/0 3 

1/77 188 25/11 045/0 1/0 1/0 4 

4/80 161 25/11 045/0 2/0 1/0 5 

3/13 711 5/2 09/0 0 0 6 

6/7 758 20 0 0 0 7 

8/7 756 20 0 2/0 0 8 

2/7 761 5/2 0 0 2/0 9 

6/56 2/356 5/2 09/0 0 2/0 10 

6/77 184 25/11 045/0 1/0 1/0 11 

1/80 163 25/11 045/0 1/0 1/0 12 

8/79 166 25/11 045/0 1/0 1/0 13 

8/7 756 5/2 0 2/0 0 14 

9/99 6/0 5/2 09/0 2/0 2/0 15 

6/10 733 5/2 09/0 2/0 0 16 

6/91 69 20 09/0 2/0 2/0 17 

3/79 170 25/11 045/0 1/0 1/0 18 

2/56 3/359 20 045/0 1/0 1/0 19 

4/93 54 25/11 045/0 1/0 2/0 20 

1/26 2/606 25/11 0 1/0 1/0 21 

9/77 181 25/11 045/0 1/0 1/0 22 
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5/94 45 5/2 045/0 1/0 1/0 23 

7/32 8/551 25/11 045/0 0 1/0 24 

5/26 3/602 20 0 2/0 2/0 25 

8/1 805 20 0 0 2/0 26 

2/98 5/14 25/11 09/0 1/0 1/0 27 

5/37 9/512 20 09/0 0 2/0 28 

3/78 178 25/11 045/0 1/0 1/0 29 

9/7 755 20 09/0 0 0 30 

4/18 669 20 09/0 2/0 0 31 

5/31 3/561 25/11 045/0 1/0 0 32 

 

س ستفاده از پارامتر آمار و MINITAB افزارنرم یدست آمده از خروجهب هاییونرگرس یبضرا یجنتا یبا برر -p یبا ا

value  حذف نمود. با  یجکننده نتا بینییشپ یاضیپارامترها را از مدل ر ینا توانیاثر مشخص شده و میب یپارامترها

 گزارش شده است. 4دست آمده از نرم افزار در جدول هب ANOVAاثر، جدول  یب یحذف پارامترها

 
 های تجربیدست آمده از دادهبه کنشجدول آنالیز واریانس مقایسه ضرایب جملات خطی، مرتبه دوم و برهم .4جدول 

P F Adj MS Adj SS Seq SS DF Source 

000/0 73/27 283118 2264948 2264948 8 Regression 

000/0 44/18 188298 564895 999968 3 Linear 

000/0 36/33 340587 1021760 1021760 3 Square 

000/0 91/11 121610 243220 243220 2 Interaction 

  10209 234801 234801 23 Residual Error 

096/0 18/2 17035 102212 102212 6 Lack-of- Fit 

  7799 132589 132589 17 Pure Error 

    2499748 31 Total 

سطح اطمینان  صد  95با  ستون اینکه مقدار بهبا توجه بهتوان نتیجه گرفت، میدر ست آمده برای  در مورد جملات  Pد

منحنی باشتتد زیرا توان نتیجه گرفت که مدل باید باشتتد. می( می05/0کنش صتتفر )کمتر از خطی، مرتبه دوم و برهم

، Lack of Fitبرای آزمون  Pگردد، مقدار همانطور که مشاهده میهمچنین  باشند.جملات مرتبه دوم نیز با اهمیت می

و  A ،Bباشد که مدل ارائه شده که شامل جملات درجه اول )به دست آمده است. این موضوع به این معنی می 096/0

C ،)( 2جملات درجه دومA ،2B  2وCو ) کنشجملات برهم( هاAB ،ACمی )بینی ها را به خوبی پیشباشتتتد، پاستتتخ

 های تجربی وجود دارد.کرده و انطباق مناسبی بین نتایج پیشبینی شده توسط مدل و پاسخ

 باشد:مدل ارائه شده شامل جملات زیر می

y = B0 + B1A + B2B + B3C + B11A2 + B22B2 + B33C2 + B12AB + B13AC 

 .آیداثر به دست میرگرسیون پس از حذف پارامترهای بیباشند که در جدول ها ضرایبی میBدر این مدل 
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 . منحنی سه بعدی تغییرات پاسخ و پارامترهای موثر3شکل 

 

سخ با پارامتر یسه بعد ییراتتغ 3شکل  صل هایپا شان م موثر یا شکل د. دهدیرا ن نقاا  شودیم یدههمانطور که از 

قدار  نه برای م ظت ستتتود  Adogen 64 ،2/0بهی قدار  09/0گرم، برای غل گرم  quinolinol ،2/0-8مولار و برای م

باشتتد چرا که پاستتخ آزمایشتتات مقدار اورانیوم ای که پاستتخ حداقل میها، نقاا بهینه یعنی نقطهباشتتد. در شتتکلمی

ستخراج میمانده در فاز مخلوباقی ساب پس از فرایند ا شد. با حل معادله بها پ ست آمده برای هدف غلظت اورانیوم با د

و  quinolinol ،Adogen 64-8ترتیب مقدار افزار، بهتوستتتط نرم ppm2مانده در مخلوا پستتتاب مخلوا برابر با باقی

دستتت آمده با بررستتی بصتتری ج بهآید که با نتایدستتت میمولار به 0897/0گرم و  1994/0گرم،  2/0غلظت ستتود، 

 باشد.یکسان می 3های موجود در شکل شکل

ستخراج برگشت ستخراج اورانیم به فاز آلی به منظور ا سید نیتریکپس از ا مولار در مدت زمان  4/0 ی اورانیم از محلول ا
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  گیری. نتیجه3
امکانپذیر  اورانیم استفاده از روشهای معمول استخراج حلالی در حضور مقادیر زیاد فلورایدهای صنعتی حاوی در پساب

افتد. با حضور فلوراید اسیدی شدن باشد. بسیاری از روشهای استخراج حلالی اورانیم در محیط اسیدی اتفاق مینمی
 8یب خواهند دید. در این کار تحقیقاتی با استفاده از شدت آستجهیزات به HFدلیل خاصیت خورندگی بالای همحیط ب

، اورانیم از محیط قلیایی زایلنکننده در داخل حلال آلی استخراجبه عنوان عامل  64هیدروکسی کواینولین و آدوژن 
مول بر  4/0اسید نیتریک فاز آلی و فاز آبی حاوی با مجاور کردن حاوی مقادیر بالای فلوراید استخراج گردید. در ادامه 

  گردد. شده و وارد ماتریس کنترل شده میبرگشتی اورانیم به داخل فاز آبی استخراج لیتر، 
 
 جعامر. 4
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