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ماند کف استخرهای بازیابی اورانیم از سه دسته تههای حاصل از دفلوئورید موجود در پسمانیون ار تحقیقاتی حاضر، مقادیر بالای در ک چکيده:
به دلیل حلالیت بالاتر کلرید ، با استفاده از روش ترسیب شیمیایی حذف شد. در این روش از کلسیم (P71و 95C ،91C)ی فراوری اورانیم کارخانه

پارامترهای مؤثر بر میزان حذف  دهنده استفاده شد ورسوب دار، به عنوان عاملسیملتر نسبت به سایر ترکیبات کآن در آب و تولید مقادیر لجن کم

زدن، زمان پیرسازی و سرعت هم ، نسبت کلسیم به فلوئورید، زمان وPHی آن، ها نظیر انتخاب نوع منعقدکننده و غلظت بهینهداین عنصر از پسمان
مورد مطالعه به  دی حذف فلوئورید در هر سه دسته پسمانبهره ها نشان داد کهسازی شدند. نتایج حاصل از این آزمایشگیری بهینهدمای رسوب

های موجود در ماتریس ها و آنیونچنین برخلاف محاسبات تئوری )به دلیل حضور سایر کاتیوناز دما وابسته است. هم پارامترهای ذکر شده به غیر

 mg/lو  1/7، 1/9به ترتیب به  P71و 95C ،91Cته نهایی برای هر سه دس داند در پسمی فلوئوریماندهها وکمک در ترسیب فلوئورید( میزان باقیدپسمان

. نتایج حاصل از خواهد بودقابل دورریزی مستقیم به محیط زیست رسید و بنابراین زیر حد مجاز به سازی کاهش یافت که با اندکی رقیق 1/8

مناسبی برای کاهش ی دهندههای مورد بررسی، عامل ترسیبی پارامترشدهسازیدر شرایط بهینهکلرید دهد که استفاده از کلسیم ها نشان میآزمایش

تکرار نتایج فوق را نشان کلرید صنعتی کلسیم ی های انجام شده با نمونهچنین آزمایشهای حقیقی است. هممؤثر مقادیر بسیار بالای فلوئورید از نمونه

 د.کندهد که قابلیت صنعتی شدن این روش را اثبات میمی
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Abstract: In the present research work, high concentration amounts of fluoride ions in nuclear waste 
produced during uranium recovery from the three groups of uranium conversion factory scraps (C36, C37, 
56P) were removed by the chemical precipitation method. In this method, calcium chloride due to its high 
solubility in water and lower sludge production in comparison with other compounds of calcium was used 
as a precipitant agent. The effects of different parameters such as: the type and concentration of coagulant, 
pH, the concentration ratio of calcium to fluoride, time and rate of stirrer, aging time and the temperature 
of precipitation on the removal of fluoride were optimized. The results show that the yield of fluoride 
removal in these samples relates to all of these parameters with the exception of temperature. In spite of the 
theoretical calculations, the amount of fluoride in final wastewater for C36, C37, 56P decreases to 3.6, 5.8 
and 4.6 ppm, respectively, which can be released to the environment directly at a slight dilution. The 
results show that calcium chloride in the optimized conditions, is a suitable precipitant agent for the 
effective decrease of high concentration of fluoride in the real sample. Also, the performed experiment, by 
using the industrial grade calcium chloride product, shows the similar result which confirms the possibility 
of this method being used in industry. 
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 مقدمه . 1
الکترونگاتیوترین عنصر جدول تناوبی است، بنابراین فلوئور 

و به صورت آنیونی تمایل شدیدی به جذب یک الکترون دارد 
[. این عنصر به لحاظ 8] شوددر ترکیبات مختلف یافت می

و در صنایع  فراوانی سیزدهمین عنصر در روی پوسته زمین است
ها و کشمختلف برای تولید هگزا فلوئورید گوگرد، دارو، علف

ترین [. یکی از عمده9، 2شود ]لیزرهای شیمیایی استفاده می
فراوری اورانیم  یاستفاده از آن در کارخانهکاربردهای فلوئور 

هگزا اورانیم سازی اورانیم )ی غنیی اولیهی مادهبه منظور تهیه
های حاصل د[. پسمان8ای است ]فلوئورید( در تولید سوخت هسته

از این فرایند تولید، حاوی مقادیر زیادی از فلوئورید به همراه 
تراتژیکی اورانیم و ارزشمند اورانیم است که با توجه به جایگاه اس

ها دبودن آن به لحاظ اقتصادی، جداسازی اورانیم را از این پسمان
های دی این فرایند جداسازی، پسمانسازد. به واسطهبا اهمیت می

باید پیش از اند که ثانوی حاوی مقادیر بالای فلوئورید تولید شده
 دورریزی به 

-ن در راستای بهچنیمحیط زیست، از آن حذف شوند. هم

های مایع مختلفی دکارگیری این عنصر در صنایع مختلف، پسمان
شوند که با ای از فلوئورید تولید میملاحظهمقادیر قابلحاوی 

توجه به نقش بسیار مهم این عنصر در زندگی موجودات زنده، 
توجه به مقادیر فلوئورید وارد شده به محیط زیست ضروری و 

ا که آب آشامیدنی، منبع اصلی جذب جحیاتی است. از آن
بنابراین بسته به غلظت و مقدار کل آب مصرفی،  ،فلوئورید است

 این عنصر 
ها داشته تواند آثار سازنده و مخربی بر روی سلامت انسانمی

 (8)[. مطابق با استانداردهای سازمان بهداشت جهانی7] باشد
(WHO)  حداکثر مقدار مجاز فلوئورید موجود در آب

[. فلوئورید در 5 ،1فزونی یابد ] mg/l7/8آشامیدنی نباید از 
ها مقادیر کم، یک جزء اصلی و مورد نیاز برای سلامت انسان

کند. دندان کمک می سازی و تشکیل مینایاست و در استخوان
منجر به بروز های مختلف به بدن، اما ورود مقادیر مازاد آن از راه

های مختلفی از جمله فلوئورزیس استخوان و مشکلات و بیماری
 ،دندان، تخریب مغز، اختلال در عملکرد غدد درون ریز، کلیه

-[. بنابراین پژوهش3، 1] شودتیروئید و نهایتاً سرطان در بدن می

های دحذف و جداسازی فلوئورید از پسمانای برای های گسترده
 است. آبی صورت گرفته

های مختلفی دهد که از روشطالعه در منابع علمی نشان میم
ی، ترسیب و ئنظیر تبادل یون، جذب سطحی، فرایندهای غشا

های مایع دآبکافت حرارتی برای حذف و جداسازی آن از پسمان
[. در این میان، استفاده از روش ترسیب 81-5] استفاده شده است

های حاوی مقادیر بالای دپسمانشیمیایی برای حذف فلوئورید از 
 [. معمولاً این 88آن، یک روش مؤثر و ارزان قیمت است ]

گیری از طریق افزودن ترکیبات حاوی کلسیم و آلومینیم رسوب
-به محلول حاوی فلوئورید و فراهم کردن محیط قلیایی انجام می

گیری و قابلیت آببالای آلومینیم  یشود که با توجه به هزینه
لجن تولیدی حاصل از آن، استفاده از ترکیبات آلومینیم ضعیف 

بالاست، روش  دبرای حالتی که غلظت فلوئورید موجود در پسمان
ترین تکنولوژی برای روش [. بنابراین رایج28-83] مناسبی نیست

دار است. دهی یون فلوئورید، افزایش ترکیبات کلسیم رسوب
، (2)چون کلسیتدار مختلفی همتاکنون از ترکیبات کلسیم

دار مانند کلرید، نیترات، های کلسیمو سایر نمک (9)آهک
[. 22، 81است ]شده  سولفات و  فسفات برای این منظور استفاده

میزان حلالیت کم کلسیت و آهک در آب و در نتیجه  با توجه به
[کافی نبودن غلظت کل یون کلسیم 

+2
[Ca  حاصل از تفکیک

کمّی فلوئورید، به مصرف بیش از این دو ترکیب برای ترسیب 
از این دو ی مقادیر استوکیومتری لازم برای ترسیب آن اندازه

منجر خواهد شد. بنابراین باید مقدار بسیار زیادی از این ترکیب 
2+دهنده افزوده شوند تا غلظت یون عوامل رسوب

Ca  به میزانی
این  ودهی کمیّ فلوئورید لازم است برسد  که برای رسوب

[. مضاف بر 83] شودزایش باعث ازدیاد حجم لجن تولیدی میاف
های صنعتی با این دکه بیشینه مقدار حذف فلوئورید از پسمانآن

% است که نشان از حضور مقادیر بالای فلوئورید 31دو ترکیب 
 [. در مقابل، نمک81در سیال قابل دورریز به محیط زیست است ]

تری است و در صورت بیشدر آب دارای حلالیت کلرید کلسیم 
تر یون کلسیم نسبت به ، به دلیل آزادسازی بیشاستفاده از آن

شود و احتمال تری لجن تولید میآهک و کلسیت، مقدار کم
یابد. ها و خطر ایجاد گرد و غبار کاهش میها، پمپگرفتگی لوله

دار به لحاظ چنین این ترکیب نسبت به سایر ترکیبات کلسیمهم
های ثانوی که حاوی دمقرون به صرفه است و پسمان اقتصادی

اند و باعث ترکیبات آنیونی نظیر سولفات، نیترات و فسفات
[. بنابراین 81کند ]شوند را تولید نمیآلودگی محیط زیست می

دار از استفاده از این ترکیب نسبت به دیگر ترکیبات کلسیم
گیری رسوب ای برخوردار است. از سوی دیگر برایاهمیت ویژه
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و حذف فلوئورید، ترکیبات سیلیس و آلومینیم برای تشکیل 
در  (7)و کرولیت (8)محلول سدیم سیلیکو فلوئوریدترکیبات کم

های اسیدی استفاده شده است که نتایج حاصل از آن محیط
دهد. نهایی را نشان می دوجود مقادیر بالای فلوئورید در پسمان

توجه به انحلال قلیایی سه نوع  البته لازم به ذکر است که با
ی بیشینه مقدار بازیابی جامد مورد بررسی )به واسطه دپسمان

ثانوی قلیایی حاوی فلوئورید،  داورانیم( و در نتیجه تولید پسمان
استفاده از آنها با توجه به مصرف بیش از حد اسید برای ایجاد 

ثانوی  دگیری و به طبع آن تولید پسمانمحیط مناسب برای رسوب
تر، در این  پژوهش کارایی و آلودگی محیط زیست بیش

 [.29نخواهند داشت ]
بنابراین هدف در این پژوهش، حذف مقادیر بسیار بالای 

های قلیایی ثانوی حاصل از بازیابی اورانیم از دفلوئورید از پسمان
های کف استخرهای کارخانه ی متفاوت از رسوبسه دسته

ها حاوی مقادیر فراوانی . این رسوبفراوری اورانیم است
فلوئورید، سولفات، نیترات، کربنات، کلرید و سدیم هستند که با  

شوند. روش ترسیب شیمیایی به کمک کلسیم کلرید حذف می
ننده و کچون نوع منعقدارامترهای مختلفی در این راستا، اثر پ

، سرعت و زمان pHغلظت آن، نسبت مولی کلسیم به فلوئورید، 
ی جداسازی گیری بر بهرهزدن، زمان پیرسازی و دمای رسوبهم

های مورد بررسی جا که ماتریس نمونهبررسی شده است. از آن
اند،  نتایج حاصل از انجام این کار دارای ماهیت منحصر به فردی

در نوع خود ارزشمند و کاربردی است. توجه به این نکته 
ارهای ارائه شده، ضروری است که تاکنون در هیچ یک از ک

اند و عمدتاً سازی و بررسی نشدهتمامی این پارامترها بهینه
های پایین سازی شده، در غلظتهای شبیهها در محیطپژوهش

دیگر  یهاها و کاتیونفلوئورید و عاری از مقادیر زیاد آنیون
 انجام شده است.

 

 ها. مواد و روش2
 اد مورد استفاده و تجهيزاتمو 2.1

مواد شیمیایی مورد استفاده در این پژوهش دارای خلوص همه 
. برای نداشرکت مرک خریداری شدهاز  و %،33شیمیایی بالای 

های اسپکترومتری نشری از دستگاه ،ی عناصرگیری کمّاندازه
ساخت  Varian turbo axialی القائی مدل شدهپلاسمای جفت

 کشور استرالیا، کروماتوگرافی یونی از شرکت متروهم 
 ساخت کشور سویس، الکترود  -599Separation centerمدل 

 ، 8122FOO مدل ISTEKیون گزین فلوئورید ساخت شرکت 
 ساخت کمپانی S220Kو از پتانسیومتر رومیزی مدل 

Mettler Toledo .کشور سوئیس استفاده شد 

 
 ادر ی محلول متهيه 2.2

سدیم  فلوئورید، از نمک mg/l 8222 ،ی محلولبرای تهیه
فلوئورید آن استفاده شد. به این منظور، ابتدا  نمک مورد نظر به 

 g2231/2خشک شد و سپس مقدار   C72˚در دمای  h28مدت 
لیتری به حجم  8از آن را با آب دیونیزه شده حل، و در بالن 

های معین از نیاز با غلظتهای مورد رسانده شد. سایر محلول
های ها با استفاده از محلوآن pHسازی این محلول تهیه، و رقیق

 تنظیم شد. M  8/2اسید نیتریک و سدیم هیدروکسید

 
 گيری غلظت یون فلوئوریداندازه 2.3

گیری غلظت یون فلوئورید از الکترود یون گزین برای اندازه
ی گیری در محدودهفلوئورید که یک روش مناسب برای اندازه

 pHاست استفاده شد. برای این منظور،  M8ا ت 82-3 غلظتی
-ها به دلیل مزاحمت یون هیدروکسید در حین اندازهتمامی نمونه

تنظیم  7/7افر اسید استیک در با استفاده از بگیری یون فلوئورید 
 شد. 

چنین به منظور کاهش خطاهای ناشی از پتانسیل اتصال مایع در هم
افزایش مقدار از راه گیری، قدرت یونی محلول بافر ط اندازهمحی

های به آن تثبیت شد. در نهایت غلظت نمونهکلرید معینی سدیم 
مجهول با استفاده از ترسیم منحنی کالیبراسیون لگاریتم غلظت 

های استاندارد و به دست یون فلوئورید بر اختلاف پتانسیل نمونه
 خط ترسیمی حاصل شد. یآوردن معادله

 
 گيریرسوب 2.8

های دبرای بازیابی و نهایتاً تخلیص اورانیم از یک چنین پسمان
های مورد نظر )در این رسوب ،نخست یجامدی، در مرحله

شرکت سوخت تهیه شده از ی مختلف پروژه در سه دسته
 راکتورهای 

 محلول کربنات/ بیکربنات  باای( به روش انحلال قلیایی هسته
M 7/2 ی بعد اورانیم طی دو مرحله رسوبحل، و در مرحله-

و بعد با  ،گیری ابتدا به صورت دی اورانات سدیم جداسازی
گیری شود. حاصل رسوبتبدیل آن به اکسید اورانیم تخلیص می

های ثانوی قلیایی که حاوی مقادیر دی اول، تولید پسمانمرحله
ppm 829لوئورید )بسیار بالای ف

5 است و امکان دوریزی )
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ها به محیط زیست ممکن نیست. بنابراین برای حذف مستقیم آن
 شکلگیری به برای رسوبکلرید این عنصر از ترکیب کلسیم 

 فلوئورید استفاده شده است.کلسیم 
از هر یک از سه  ml 72گیری، برای انجام عملیات رسوب

محلول ابتدا  pHبا ماهیت قلیایی موجود به بشر منتقل، و  دپسمان
و پس از افزودن  ،تنظیم 5در حوالی  M 8/2اسید  با نیتریک

مجدداً به محلول،  کلرید و منعقدکننده کلسیم مقدار مشخصی از
pH  و سدیم هیدروکسیداسید محلول با نیتریک M 8/2  5در 

 .زده شدسرعت معین هممحلول در مدت زمان، دما و تنظیم شد. 
نجام به منظور انشینی پس از گذشت مدت زمان مشخص از ته

( 82پیرسازی محلول، رسوب حاصل بر روی کاغذ صافی )واتمن 
مانده با استفاده صاف، و مقدار فلوئورید موجود در محلول باقی

 گیری شد. از الکترود یون گزین فلوئورید اندازه
 

 ها. یافته3

های ها و آنیونآزمایش، تعیین مقدار و نوع کاتیونپیش از شروع 
های حاصل از بازیابی اورانیم از دموجود در هر سه نوع پسمان

ای در اتخاذ استراتژی مناسب برخوردار است.  اهمیت ویژه
ها و ابزارهای دستگاهی، ماهیت سه بنابراین با استفاده از تکنیک

-چنانه شده است. همارائ 8در جدول و ی حقیقی بررسی، نمونه

 که در 
شود، مقدار فلوئورید در هر سه محلول بسیار ملاحظه می 8 جدول

بالاست. بنابراین برای جداسازی و حذف فلوئورید، از روش 
کلسیم کلرید )به شکل کلسیم گیری با استفاده از رسوب

 فلوئورید( استفاده شد.

 
  ی آنبهينهبررسی اثر نوع منعقدکننده و تعيين غلظت  3.1

  تـوریـوئـلـری فـذیـپلالـحـرب انـض لـاصـه حـه بـوجـا تـب
(88-8281/9 =(Kspمانده در محیط پس از ، غلظت فلوئورید باقی

تواند با کنترل کردن غلظت گیری میرسوب انجام عملیات
2+ تعادلی

Ca 8تر از  در مقادیر بزرگ-
mg l 828 تر از، به کم-

mg l 1 .است که های مختلف نشان داده اما پژوهش کاهش یابد
-8 تر ازیابی به غلظتی کمدست

l mg
های تحتی تحت غلظ87 

2+ خیلی بالاتر از
Ca این امر ناشی از [. 27، 28] پذیر نیستامکان

[. بنابراین 22ی بسیار ریز و کلوییدی این رسوبات است ]اندازه
ازی کارامد تنها برای جداساستفاده از یک منعقدکننده، نه 

زمانی معقول، مورد نیاز است، بلکه  مایع در مدت  -فازهای جامد

ورد آبردر منظور کاهش بیش از حد غلظت یون فلوئورید به
زیست، حاوی این یون به محیط  دپسمانی استانداردهای تخلیه

آلومینیم ی پلیدر این پژوهش، از منعقدکننده است. ناپذیراجتناب
 (1)کلرید

(PAC) (5)اسیداکریلیک آنیونی پلی الکترولیتو پلی 

(PAA) ها در عدم نیاز به کمک با توجه به قابلیت آن
تر های با دوام و سختلخته  های دیگر و تشکیلمنعقدکننده

جامد را تسهیل کند.  -شد تا جداسازی بهتر فازهای مایع  استفاده
ی سه نمونه از هر یک از ml 72به این منظور، به طور جداگانه 

لیتری وارد شد. سپس با توجه به میلی 822ذکر شده در یک بشر 
ها برای ترسیب یون فلوئورید در عملکرد بالای این منعقدکننده

5≈pH ،pH  محیط اولیه که کاملا ً قلیایی بوده است، با محلول
[. از سوی دیگر، 21تنظیم شد ] 5در حوالی  M 8/2اسید نیتریک 

سولفات و کربنات مازاد در محیط و مقادیر  با توجه به حضور
ها با کلسیم در محلول آنپذیری ترکیب کمضرب انحلالحاصل
  کربناتو کلسیم 8/2×82-7)کلسیم سولفات  pHاین 

پذیری کلسیم ضرب انحلال( در قیاس با حاصل9/1×1-82
ترین دهد که به لحاظ نظری، کم( نشان می8/9×82-88)فلوئورید 

ی حاضر در محلول برای های ذکر شدهز سوی آنیونمزاحمت ا
ترسیب یون فلوئورید با یون کلسیم وجود خواهد داشت. بنابراین 

توان با اضافه کردن یون کلسیم به نسبت استوکیومتری، به می
 های مورد نظر اقدام کردی یون فلوئورید از محلولحذف کمّ

 کلسیم (1)زمانلور همی تب[. اما در عمل این امر به دلیل پدیده25]
محلول با ی ترکیبات کمهای ایجادکنندهآنیون با سایرفلوئورید 

 [. به این ترتیب، از یک سو با در نظر21] یون کلسیم، میسر نیست
های موجود در رسوبی سایر آنیونواکنش هم گرفتن احتمال

محلول با یون کلسیم، و از سوی دیگر به منظور کاهش هر چه 
ی اثر نهایی براساس پدیده دمیزان یون فلوئورید در پسمانتر بیش

برابر میزان استوکیومتری لازم برای تشکیل  یون مشترک، دو
کلرید( به  رسوب کلسیم فلوئورید از یون کلسیم )به فرم کلسیم

که نسبت مولی کلسیم به نمونه اضافه شد تا این هر یک از سه
که محلول با مگنت یحال شود. سپس در 8فلوئورید مساوی با 

یا  PAAشد، مقادیر مشخصی از زده میزن مغناطیسی همیک هم
PAC  افزوده، وpH  نهایی محلول با استفاده از پتاسیم

تثبیت شد. محلول به  5 ، درM 8/2 اسید هیدروکسید یا نیتریک
بر روی  h28نشینی به مدت زده شد و پس از زمان تههم h2مدت 

مانده در ( صاف، و میزان فلوئورید باقی82کاغذ صافی )واتمن 
 محلول 
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 شد.گیری ( اندازهF-ISE)(3)شده با الکترد یون گزین فلوئورید صاف
 

 مهای حاصل از بازیابی اورانیدهای موجود در هر سه نوع پسمانها و آنیونتعیین مقدار و نوع کاتیون .1ل جدو

 نمونه
 (ppm)ها ها و آنيونغلظت کاتيون

Al
 

Cu Na Ca
 

Co Fe Mg Mn Ni U NO
-
3

 Cl- CO
2-
3

 F- SO
2-
4

 PO
3-
4

 

91 C 83/2 28/8 828≤ 98/2 28/2 87/2 27/2 28/2 7/8 1/8 25222 222 828
9≤ 87182 8122 722 > 

95 C 89/2 32/9 828≤ 28/2 28/2 89/2 28/2 28/2 8 3/8 98222 322 828
9≤ 82535 8122 722 > 

P71 71/8 88/7 828≤ 29/2 29/2 89/2 28/2 28/2 1/2 5/8 95222 8822 828
9≤ 5912 8922 722 > 

-های متفاوتی از منعقدکنندهغلظتنتایج حاصل از بررسی اثر 

مانده در آن، در فلوئورید باقییون بر میزان  PACو  PAA های
شود، هر گونه که ملاحظه میاست. همان شده   نشان داده 8شکل 

از روندی مشابهی در حذف  PACو  PAA یدو منعقدکننده
و  C 91های ها برخوردارند. برای نمونهیون فلوئورید از محلول

95 C  در غلظتی تقریباً معادل باppm 82  و برای نمونهP71  در
ها، یک از این منعقدکننده از هر ppm 12غلظتی تقریباً معادل با 

ترین غلظت توان به بالاترین درصد حذف یون فلوئورید و کممی
، دست یافت. مشاهدات حاصل از دمانده در پسمانفلوئورید باقی

دهد که بدون نشان می 2CaFات ریز رسوبنشینی بررسی رفتار ته

-نشینی رسوبات در محلولحضور منعقدکننده، زمان لازم برای ته

است که با توجه به ماهیت رسوبات  h87های مورد بررسی، 
ی حضور فلوئورید، این زمان تنها به واسطهکلسیم کلوییدی 

های تشکیل رسوبهای موجود در محیط و ها و آنیونکاتیون

جدید برای  یو در نتیجه ایفای نقش یک منعقدکننده ،دیگر
 فلوئورید، کلسیم رسوبات 

است. لازم به ذکر است که در محیط فاقد  پذیر شدهامکان
نیز  h28این زمان تا  ،های مورد بررسینمونه یماتریس پیچیده

 حاصل 

نشینی بعد از به که حداکثر زمان لازم برای تهشود. در حالینمی
چنین از به دست آمد. هم min92ها منعقدکننده کارگیری

ی منعقدکنندهگیری کرد که توان نتیجهمشاهدات انجام شده می
PAC نشینی بهتری نسبت به رفتار تهPAA  از خود نشان داده

  است و از سوی دیگر به لحاظ اقتصادی و نیز ملاحظات زیست
نشینی و عنوان منعقدکننده در تهبه PACکارگیری  محیطی، به

برتری دارد. بنابراین در  فلوئوریدکلسیم  سازی رسوبات ریزلخته
عنوان عامل منعقدکننده و  به PACهای بعدی، از تمامی آزمایش

 ساز استفاده شد.لخته

 
F/بررسی اثر نسبت مولی کلسيم به فلوئورید  3.2

-
]

2+
[CA 

در این آزمایش، اثر نسبت مولی کلسیم به فلوئورید بر میزان 
ها بررسی و ارزیابی دمانده در پسمانفلوئورید باقییون غلظت 

طور که  همان است.نشان داده شده  2شد. نتایج حاصل در شکل 

 مشاهده 
مانده در ، میزان فلوئورید باقی7/8شود، با افزایش این نسبت تا می

( کاهش یافته، و ppm 8به زیر حد مجاز ) 95Cی مورد نمونه
 کهدر حالی .[22ی آن به محیط زیست میسر است ]امکان دورریز

  8ی دیگر در نسبت مولی رسیدن به این مقدار در دو نمونه
پذیر است. با توجه به قیمت نسبتاً پایین کلسیم کلرید امکان

 صنعتی،

 
 

 
 

  (ppm)اکریليک اسيد غلظت پلی

72 822 872 222 
° 

82 

22 
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بر میزان حذف یون  PAAو  PACنمودار تأثیر غلظت منعقدکننده . 1شکل 
، =pH= ،8Ca/F 5ی مورد بررسی. )شرایط واکنش: فلوئورید از سه نمونه

  دور
 .، دمای محیط(h 28، زمان پیرسازی=h 2زدن=، زمان همrpm822زن= هم

 

 
 

میزان حذف یون در بررسی تأثیر نسبت مولی کلسیم به فلوئورید . 2شکل 
  ،=5pH)شرایط واکنش:  ی مورد بررسی.فلوئورید در سه نمونه

ppm 82PAC= 91های برای نمونهC  95وC  وppm 12PAC=  برای نمونه
P71زن=هم ، دورrpm822زدن=، زمان همh 2=زمان پیرسازی ،h28 دمای ،

 محیط(.

 

و  =7/8Ca/Fی صرف شده در دو حالت اختلاف هزینه
8Ca/F=صرفه است. از سوی دیگر   به  ، از نظر اقتصادی مقرون

آمده  دست ، مقدار رسوب بهCa/Fبا وجود این افزایش نسبت 
کند. زیرا کلسیم تغییر چندانی نمی =8Ca/Fالت نسبت به ح

ماند، و تنها براساس میمازاد عمدتاً به صورت محلول باقی کلرید 
اثر یون مشترک موجب کاهش غلظت یون فلوئورید در حال 

 فلوئورید ایجاد شده، خواهد شد.کلسیم تعادل با رسوب 

های به دست آمده برای که مشهود است، نسبتچنانهم

ترین مقدار ممکن در محلول رساندن غلظت یون فلوئورید به کم

صاف شده، بیش از میزان استوکیومتری لازم براساس واکنش 

ترسیب یون کلسیم با فلوئورید به دست آمد. این امر از یک سو 

های موجود در محلول با رسوبی سایر آنیونبه دلیل واکنش هم

سولفات، کلسیم نظیر:  محلولییون کلسیم و تشکیل ترکیبات کم

از سوی دیگر به  و هیدروکسید بوده، کلسیم کربنات، کلسیم 

تر میزان یون فلوئورید در محلول منظور کاهش هر چه بیش

-ی اثر یون مشترک است. بنابراین برای رسوببراساس پدیده

ی ، و برای نمونهCa/F=8نسبت  P71و  91C یگیری نمونه

95C ، 

 انتخاب شد. 7/8 ترین نسبت عددمناسب

 

  pHبررسی اثر  3.3

فلوئورید در یون ی ماندهباقی بر میزان pHبرای بررسی اثر 

ی مورد بررسی، پس از تثبیت نهایی، برای هر سه نمونه دپسمان

pH یاولیه mL 72 مقادیر 5عدد ها در از هر یک نمونه ،

 Ca/Fی های بهینهکلرید تا حصول به نسبتکلسیم مشخصی از 

، مجدداً PACافزوده شد. سپس با افزایش مقادیر مشخصی از 

pH  هیدروکسید یا اسید نیتریک پتاسیم نهایی محلول باM8/2  در

مقدار موردنظر تنظیم، و نهایتاً مقادیر فلوئورید موجود در 

گیری شد. نتایج حاصل از این های صاف شده اندازهمحلول

است، ن داده شده نشا  9بررسی برای هر سه نمونه در شکل 

مناسب برای حذف یون  pHدهند، گونه که نتایج نشان میهمان

است. این امر با سازوکار  5ها، برابر فلوئورید در تمامی نمونه

برای انعقاد رسوبات بسیار ریز  PACی عملکرد منعقدکننده

2CaF، ها بر سطح و تسهیل تجمع ذرات این رسوب با تشکیل آن

بهترین شرایط برای  pHاین دروکسید که در رسوب آلومینیم هی

تشکیل آلومینیم هیدروکسید را داشته است مطابقت دارد. بنابراین 

شده  محلول در مقدار بهینه  pHهای بعدی، در تمامی آزمایش

 تنظیم شد. 5برابر 

 
 

مورد  یبر میزان حذف یون فلوئورید در سه نمونه pH مودار اثرن. 3شکل 

 و 95Cو  91C هاینمونه برای =ppm82PAC شرایط واکنش: بررسی.

ppm12PAC=  برای نمونهP71 ،8Ca/F= 91 هایبرای نمونهC و P71 و 

7/8Ca/F= 95 برای نمونهCزن=، دور همrpm822زدن=، زمان همh2 زمان ،

 محیط. ، دمایh28پیرسازی=
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این  به بالاتر از pHشود، افزایش گونه که ملاحظه میهمان

منجر به  95Cو  91Cهای نسبت به نمونه P71ی در نمونه مقدار

نتیجه ، و در دمانده در پسمانتر میزان فلوئورید باقیافزایش بیش

تواند به حضور شود. این پدیده میتر آن میدرصد حذف پایین

هایی نظیر آهن، منگنز و اورانیم در نمونه مرتبط مقادیر کاتیون

 ، این ترکیبات نامحلول 5های بالاتر از  pHباشد. چرا که در 

توانند در نقش منعقدکننده عمل کنند. در مورد و میشوند می

ها، ه دلیل بالا بودن غلظت این کاتیونب 95Cو  91Cهای نمونه

 ی نسبتاً بالایی انجام چنان با بهرهفرایند ترسیب فلوئورید هم

ها در تر سایر کاتیونشود. این پدیده به دلیل غلظت پایینمی

تأثیر منفی در فرایند ترسیب یون فلوئورید خواهد  P71نمونه 

 داشت. 

 
 فلوئورید کلسيمزدن بر تشکيل رسوب تأثير سرعت هم 3.8

 سازوکار  یگیری به طور کلی شامل دو مرحلهفرایند رسوب

چنین عوامل گوناگونی چون ها است. همزایی و رشد هستههسته

زدن بر گرها و سرعت همدما، حلالیت رسوب، غلظت واکنش

گذارند. با افزایش ی ذرات رسوب و فرایند تشکیل آن اثراندازه

 زایی تسریع یابد و هستهکاهش می زدن، زمان القاسرعت هم

زدن های همشود. از سوی دیگر باید توجه داشت که سرعتمی

های رسوب بیش از حد نیز سازوکار رشد ذرات و تشکیل دانه

تر را به دلیل شکستن بلورهای ایجاد شده مختل خواهد درشت

ی حذف یون ساخت. بنابراین برای رسیدن به بالاترین میزان بهره

ئورید، باید به یک سرعت بهینه که این دو فاکتور را تعدیل فلو

 822 یزدن در گسترهاثر سرعت همدر نتیجه، کند دست یافت. 

داشتن تمامی پارامترها شامل حجم با ثابت نگه rpm122تا 

های کلسیم مورد استفاده، عامل منعقدکننده محلول، غلظت یون

PACم زدن، زمان پیرسازی و تنظی، زمان همpH  اولیه مطالعه و

نشان  8بررسی شدند. نتایج حاصل از این بررسی که در شکل 

زدن تا حاکی از آن است که با افزایش سرعت هم داده شده

rpm922  برای 

غلظت ، 95Cی برای نمونه rpm222، تا P71و C 91های نمونه

یابد. میافزایش ، و پس از آن مجدداً کاهشیون فلوئورید 

های عنوان سرعت بهینه برای نمونهبه rpm922بنابراین مقدار 

91C  وP71 ،rpm222 91ی برای نمونهC  ،در اختلاط محلول

 های بعدی در نظر گرفته شد.در آزمایش

 
 زدنبررسی اثر زمان هم 3.1

زدن رسوب، بر انعقاد و ترسیب کلسیم فلوئورید اثر زمان هم

دهد نشان می 7از این بررسی در شکل مطالعه شد. نتایج حاصل 

فلوئورید در کلسیم که مدت زمان بهینه برای تشکیل رسوب 

تواند به دلیل غلظت بسیار است. این زمان کوتاه می h7/2حدود 

 بالای 

ی که در نتیجهباشد بوده های مورد بررسی گرها در نمونهواکنش

یابد می زایی و سرعت تشکیل رسوب افزایشآن سازوکار هسته

 و بنابراین تشکیل رسوب و کامل شدن آن را در مدت زمان 

 سازد.تری میسر میکوتاه

 
 اثر زمان پيرسازی رسوبات  3.8

فلوئورید بر میزان کلسیم در این مرحله اثر زمان پیرسازی رسوب 

حذف یون فلوئورید مطالعه شد. ترسیب یون فلوئورید با حفظ 

 کلسیم های، غلظت یونشرایط قبلی به لحاظ حجم محلول

محلول،  یاولیه pHو تنظیم  PACی فلوئورید، عامل منعقدکننده

نتایج حاصل از این  های قبلی انجام گرفت.همانند آزمایش

گیری و حذف یون فلوئورید در دهد که رسوبآزمایش نشان می

 (.1گیرد )شکل طور کامل انجام میتقریباً به h7مدت 

 
 

 
 

-سه نمونهاز بر میزان حذف یون فلوئورید زدن سرعت هم مودار اثرن. 8شکل 

 95Cو  91C هاینمونه برای =ppm82PAC شرایط واکنش: مورد بررسی. ی
 و P71 و 91C هایبرای نمونه =P71 ،8Ca/Fبرای نمونه  =ppm12PAC و
7/8Ca/F= 95ی برای نمونهC ، ن=دزهمزمانh2=زمان پیرسازی ،h28دمای ، 

 محیط.
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 (a)زدن. حذف یون فلوئورید با مدت زمان هم میزانمنحنی تغییرات . 1شکل 
 . شرایط واکنش: P71 ینمونه 95C ،(c) ینمونه 91C ،(b) ینمونه
ppm 82PAC= نمونه(91 هایC  95وC و )ppm 12PAC= نمونه( یP71 ،)

8Ca/F= نمونه(91 یهاC  وP 71و ) 7/8Ca/F= نمونه(95 یC ،)5pH= ،
 rpm222زن=( و دور همP 71و  91C یها)نمونه rpm922زن=دور هم

 ط.، دمای محیh28(، زمان پیرسازی=95C ی)نمونه
 

 
 

-اثر زمان پیرسازی رسوب بر میزان حذف یون فلوئورید از سه نمونه. 8شکل 

 C)95 و 91C های)نمونه =ppm 82PACشرایط واکنش: ) ی مورد بررسی.
 و( P71و  91C های)نمونه =8Ca/F.(، P71 ی)نمونه =ppm12PAC و
7/8Ca/F= 95 ی)نمونه(C، 5pH=زن=، دور همrpm922 91 یها)نمونهC و 
P71زن=( و دور همrpm222 95 ی)نمونه(Cزدن=، زمان همh7/2 دمای ،

 .(محیط
 گيری بر حذف یون فلوئوریداثر دمای رسوب 3.7

در دماهای  فلوئوریدکلسیم  گیریدر هر سه نمونه، رسوب
داشتن سایر پارامترهای بهینه شده نظیر حجم مختلف با ثابت نگه

، عامل منعقدکننده فلوئوریدکلسیم های یونمحلول، غلظت 
PACزدن، زمان پیرسازی و تنظیم ، زمان همpH  ،اولیه محلول

ها انجام این آزمایش رایدار بانجام شد. از یک بشر ژاکت
داشتن دمای محلول، آب  ثابت نگه ه منظوراستفاده شد. ب

گیری ترموستاته از میان ژاکت بشر در طی تمامی عملیات رسوب
 5تا قبل از صاف نمودن عبور داده شد. نتایج حاصل در شکل 

ری ـأثیـت C82˚تا  82ی رهـدر گست ـار دمـه تغییـدهد کنشان می
شود فلوئورید ندارد. عموماً افزایش دما باعث می ذف یونـر حـب

 تا سرعت سه فرایند تشکیل 
ید [. با25] ها، بازآرایی و رشد بلورها بسیار افزایش یابندهسته

های ها سرعت تشکیل هستهتوجه داشت که در این آزمایش
های فلوئورید و ی بسیار بالای یونرسوب به دلیل غلظت اولیه

چنین سرعت بازآرایی و رشد کلسیم قابل توجه بوده است و هم
یابد. به این زدن و اثر منعقدکننده افزایش میبلورها نیز به دلیل هم

تا  82بررسی از ی مورد ا در گسترهترتیب، اثر عامل افزایش دم

˚C82 فلوئورید همانگیری و میزان حذف یون بر فرایند رسوب-

 است. دهند، تقریباً خنثیگونه که نتایج تجربی نشان می

 
 گيری. بحث و نتيجه8

های مورد بررسی با توجه به غلظت بالای یون فلوئورید در نمونه
بازیابی اورانیم از سه دسته های مایع حاصل از دکه شامل پسمان

 ی فراوری اورانیم است، برای حذف رسوب کف استخر کارخانه
 

 
 

 ی مورد بررسی.یون فلوئورید از سه نمونهاثر دما بر میزان حذف . 7شکل 
( و 95Cو  91C های)نمونه =ppm 82PACشرایط واکنش: 

ppm12PAC= نمونه( یP71 ،)8Ca/F= نمونه(91 یهاC  وP 71 و )

7/8Ca/F= نمونه(95 یC ،)5pH=زن=، دور همrpm922 91 یها)نمونهC 

زمان  ،h7/2زدن=(، زمان هم95C ی)نمونه rpm222( و P71و 

 .(h7پیرسازی=
گیری که یک روش کاملاً مؤثر و یون فلوئورید از روش رسوب

هایی است استفاده شد. از میان انواع کارامد در این چنین غلظت
با توجه به حلالیت بالای آن در کلرید ها، کلسیم دهندهرسوب

 تر، عدم آلودگی محیط زیست و آب، تولید مقادیر لجن کم

دار تر در مقایسه با سایر ترکیبات کلسیماقتصادی پایینهای هزینه
سازی پارامترهای مختلف نشان انتخاب شد. نتایج حاصل از بهینه

، در شرایط 91Cی داد که غلظت اولیه یون فلوئورید در نمونه
به میزان  PACی ، استفاده از منعقدکننده5برابر با  pH واکنشی

ppm 82 ،8[Ca]/[F]=مساوی با  زدن، دور همrpm 922 زمان ،
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و دمای  h7، زمان پیرسازی رسوب برابر با h7زدن برابر با هم
 رسید.  ppm5/9 به  87182محیط، از حدود 

به صورت  95Cی پس از حصول شرایط بهینه برای نمونه
pH  7/8، 5برابر باCa/F=ی مصرفی ، میزان منعقدکنندهPAC  به

زدن ، زمان همrpm222 زن مساوی با، دور همppm 82مقدار 
و در دمای محیط،  h7، زمان پیرسازی رسوب برابر با h7/2برابر با 

به 82535مشخص شد که غلظت یون فلوئورید در آن از حدود 
ppm 1/7 رسد.می 

های صورت گرفته در این پژوهش چنین طی آزمایشهم
 یفلوئورید موجود در نمونهیون توان غلظت مشخص شد که می

P71  با شرایط واکنشیرا pH  8، 5برابر باCa/F=زن ، دور هم
، زمان پیرسازی h7/2زدن برابر با ، زمان همrpm 922 مساوی با

به  PACی ، در صورت استفاده از منعقدکنندهh7رسوب برابر با 
 ppm 1/8به  5912و در دمای محیط، از حدود  ppm 12میزان 
 رساند.

های به دجود در پسمانجا که غلظت یون فلوئورید مواز آن
ها در دست آمده پس از حذف یون فلوئورید در هر یک از نمونه

ها با اندکی نزدیکی حد مجاز است، بنابراین امکان دورریزی آن

 سازی به محیط زیست وجود دارد.رقیق
کارگیری نتایج حاصل در مقیاس بینی امکان بهبرای پیش

کلرید صنعتی نیز کلسیم ها با استفاده از صنعتی، تمامی آزمایش
ها نشان دادند که با انجام شد. نتایج به دست آمده از این آزمایش

شوند صنعتی، نتایج مشابهی حاصل میکلرید استفاده از کلسیم 
صنعتی موجود کلرید توان به خلوص بالای کلسیم این امر را می

یون  غلظت، 2نسبت داد. جدول  %(27/33در بازار ایران )
 فلوئورید 

های حاصل از عملیات جداسازی دمانده در محلول پسمانباقی

 دهد.نشان میرا های مورد بررسی فلوئورید از هر یک نمونه

 
عملیات  حاصل از دمانده در محلول پسمانغلظت فلوئورید باقی. 2جدول 

 اهجداسازی فلوئورید از نمونه

 (ppm)غلظت  ی نمونهشماره

91C 5/9 

95C 1/7 

P71 1/8 

 

 گیری کرد که استفاده از روش توان نتیجهبنابراین می

با توجه به ماتریس کلرید گیری فلوئورید با کلسیم رسوب

مد و مؤثر اهای مورد بررسی، روشی کارمنحصر به فرد نمونه

های حاصل از بازیابی اورانیم از دبرای حذف این عنصر از پسمان

کارخانه فراوری اورانیم در مقیاس صنعتی ماند کف استخر ته

های باشد. نتایج حاصل از این پژوهش در مقایسه با سایر روش

دهد که میزان فلوئورید موجود کار گرفته شده نشان میهمشابه ب

تر از کارهای ارائه شده نهایی به مقدار قابل توجهی کم ددر پسمان

  .است

 ها برخلاف مقادیر ی فلوئورید در آنچنین غلظت اولیههم

 مورد بررسی، بسیار پایین  دموجود آن برای هر سه نوع پسمان

(ppm 822≥بوده، و عملیات جداسازی بر روی محیط ) های 

های آنیونی و کاتیونی مزاحمی ای که فاقد گونهسازی شدهشبیه

چون نیترات، فسفات، سولفات و کربنات است انجام شده است. 

 رائه شده در مقیاس آزمایشگاهی بوده، وضمن آن که کارهای ا

 .]81، 22[ ها  بررسی نشده استامکان صنعتی شدن آن
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