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با و  ،ساخته شدهدر حضور تمپلیت تترااتیل آمونیم هیدروکسید های رقیق آبی، محلولزئولیت بتا با هدف جداسازی اورانیم از نانو  چکیده:

درصد  یشده، با محاسبهنانو زئولیت ساخته مورد شناسایی قرار گرفت. خواص تبادل یونی  SEMو  XRD، BET ،TEMهای استفاده از تکنیک

 ،بر میزان جذب گرتبادلو  ایعو زمان تماس فاز ممحلول  pHتأثیر متغیرهای غلظت اولیه،  .دشبه روش ناپیوسته بررسی  (VI)جذب برای اورانیم 

ترین شرایط  د. براساس نتایج به دست آمده مطلوبشتعیین  (VI)اورانیم گر برای جداسازی ملکرد مطلوب تبادلبرای عمطالعه و شرایط بهینه 

 .بود 37%اورانیم ی جذب تحت این شرایط، بیشینهتعیین شد؛  218و زمان تماس  ppm08، 7=pH یاولیه غلظت ،جذب

 

 بتا زئولیتهای آبی، ، محلول(VI)اورانیم جذب،  :هاهواژلیدک
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Abstract: In this study nano-crystalline zeolite beta is synthesized with tetraethyl ammonium 

hydroxide as a template with the aim of separation of Uranium (VI) from radioactive waste, and 

characterized by XRD, IR, XRF and BET surface area measurements. Furthermore, ion-exchange 

properties of synthetic nano-crystalline zeolite beta were evaluated for batch system by calculating the 

percentage of uranium ions adsorption. The effects of variables such as initial concentration, pH and 

contact time between the exchanger and liquid phase, on the adsorption of the U(VI) ions were 

investigated and optimized. The results revealed that in the optimal conditions including the initial 

concentration of 80 ppm, pH=4, and contact time of 120 min, the percentage of U(VI) ions adsorbed by 

the synthesized zeolite beta was 94%. 
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 مقدمه  .1

ن، آت روزافزون اورانیم در صنعت و سمیّ یتوجه به استفادهبا 

جداسازی  .ستکنترل آلودگی ناشی از آن امری حیاتی و مهم ا

 های رقیق آبی و محلول از (VI)اورانیم انتخابی 

 استخراج با های مختلفی از جملهب به روشآهای پسنمونه

  .]1، 2[ شودانجام میتبادل یون  و حلال، الکترولیز

 اندگرهای یونی با ساختار متخلخلای از تبادلها دستهزئولیت

طور گسترده در جداسازی فلزات سنگین از جمله اورانیم  که به

اورانیم  گیرند. جذبمیمورد استفاده قرار پرتوزا های دمانپس از

 داد که های زئولیتی نشان بر روی کلینوپتیلولیت و توف

 ایع، زمان تماس فاز می محلول، غلظت اولیهpHچون هایی عامل

فلزی جاذب و نسبت جاذب به محلول بر میزان تبادل یون  و

  .]7، 9[ هستند ثیرگذارأت

بندی طبقه مصنوعیهای طبیعی و ها به دو گروه کانیزئولیت

ساختاری سه  با مصنوعی. زئولیت بتا یکی از انواع ]2[شوند می

شکل  دیگرعضوی به یک 21های و از اتصال حلقهبوده بعدی 

 هایهبه دلیل دارا بودن حفر (BEA) گرفته است. بتا اتیل آمونیم

های فعال در گاهجایسه بعدی بزرگ، حجم بالا و حضور 

ز یاسیدی حا زگراتالیهای کهای مختلف، در واکنشغلظت

افزایش  به نانومتر باعثذرات  یزهاند. کاهش ا]6[ استاهمیت 

و در نتیجه  هاهحفر یاندازهتر شدن سطح مقطع خارجی، کوچک

 زئولیتساخت . نخستین ]0، 4[ شودپذیری در جذب میگزینش

 ای به نامبا ماده وادلینگر های، مربوط به گزارشیل آمونیمتا بتا

روشی  در .]3[ است( TEAOHاتیل آمونیم هیدروکسید )را تت

در دمای  ریزموج، تحت پرتودهی ی بلوریزئولیت بتانانو  ،جدید

˚C228 ساخت دیگری  پژوهش. در ]28[شده است  اختهس 

در  (TEABr)اتیل آمونیم برمید  ، در حضور تترااتیل آمونیم بتا

  .]22[است  رسیدهانجام به  فاز بخار

بتا، بررسی تأثیر  زئولیت نانو ساخت، مقالههدف این 

 و زمان تماس فازمحلول  pH، ی محلولمتغیرهای غلظت اولیه

  و (VI)شده بر میزان جذب اورانیم گر ساخته تبادلو  ایعم

جداسازی  برای گرتبادلعملکرد مطلوب  برایسازی شرایط بهینه

 .است (VI) اورانیم

 

 

 بخش تجربی. 2

 ها مواد و دستگاه 2.1

ند اعبارت بلوریبتای زئولیت نانو برای ساخت مواد مورد استفاده 

  وزنی( محصول شرکت 78%یدال سیلیکا )یاز: کلو

 TEAOH ،%92تترا اتیل آمونیم هیدروکسید )آلدریچ،  -زیگما

 سدیم و (O1H20.9(7SO)1Al)وزنی(، آلومینیم سولفات 

 . مرکمحصول شرکت  ،(NaOHهیدروکسید )

راش پ، های شده با استفاده از دستگاه اختهشناسایی جاذب س

ج کوانتاکروم سنتخلخل، 2298PW مدل Phillipsپرتو ایکس 

ایکس فورد لکترون پویشی میکروسکوپ ا ، 1Nova Winمدل 

 مدلالکترون عبوری لئوالکترون میکروسکوپ  ،968S مدل

AB-321 Leo .به انجام رسید 

 
 ها روش 2.2

 جاذب ساخت 2.2.1

، به روش ، در حضور فلزات قلیاییبلوری بتایزئولیت نانو جاذب 

 هایترکیب ی. مولاریتهاخته شدس C228˚دمای آبی در  -گرما

 وری شده عبارت است از: آژل فر یدهندهتشکیل

 
OH:ONa.:TEAOH:OAl:SiO /// 22322 31543500201

 
یدال یمول از کلو 2، بتا اتیل آمونیم جاذب اختنس برای

اضافه و ترکیب  NaOHتمپلیت و ریزذرات  سیلیکا به محلولی از

 قرار زن مغناطیسیدقیقه در دمای اتاق بر روی هم 98به مدت 

( O1H20.9(7SO)1Al)تا ژل شفافی به دست آید. سپس  داده شد

خوردن  هم مقطر، به مخلوط در حالمول آب  9حل شده در 

ساعت در دمای اتاق بر  17اضافه شد. ترکیب حاصل به مدت 

  42و پس از آن به اتوکلاو استیل داده شد زن قرار روی هم

و  C228˚ساعت در دمای  70لیتری انتقال یافت و به مدت میلی

  فشار بخار ثابت داخل آون قرار گرفت.

به  pHتا رسیدن شدن صاف پس از محصول به دست آمده 

 اختهجاذب س ادامه با آب مقطر شستشو داده شد. در 3تر از کم

تا کاملاً  داده شدقرار  C228˚ساعت داخل آون  28شده به مدت 

 .]21[خشک شود 
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 جذب یهای بهینه تعیین پارامتر 2.2.2

 اورانیمی بیشینهمحلول برای جذب  یبهینهتعیین غلظت  ایبر

(VI)  ،لیتر از میلی 18گرم جاذب به همراه  2/8بر روی جاذب

 گرم بر لیتر اورانیممیلی 288و  08، 28 ،18 های حاویمحلول

(VI) 7 ساعت در 1، به مدت=pH،  که به عنوانpH فرض پیش

 دمایدر ر دقیقه و بدور  228با سرعت  ،در نظر گرفته شده بود

˚C12  تعیین  داده شد. پس از گذشت زمان قرارتکاننده داخل

سنج از دستگاه طیف استفادهها با غلظت اورانیم در محلولشده، 

( مدل ICP-AESی القایی )پلاسمای جفت شده -نشری اتمی

جاذب  یدرصد جذب به وسیله گیری واندازه 2288پرکین المر 

 ]29[ دشمحاسبه  چنین

 

(2)
                                

100



f

fi

C

CC
%Adsorption 

 

فلزی در  یوناولیه و نهایی غلظت به ترتیب،  ،Cfو  Ciکه در آن 

 است. بر لیترگرم میلی فاز آبی برحسب

 یبیشینه جذببرای محلول،  یبهینه pH به منظور انتخاب

  18گرم جاذب به همراه  2/8روی جاذب،  بر (VI)اورانیم 

 1گرم بر لیتر اورانیم به مدت میلی 18لیتر محلول حاوی میلی

، داخل 4 تا 2/2های مختلف از pHدر  C12˚ساعت در دمای 

 دقیقه قرار داده شد. پس از گذشتر بدور  228با سرعت  تکاننده

در محلول با استفاده از ( VI)غلظت اورانیم  تعیین شده، زمان

ی القایی پلاسمای جفت شده -سنج نشری اتمیدستگاه طیف

ثیر أت د.ش( محاسبه 2) یگیری و درصد جذب از رابطهاندازه

، با تغییر دادن زمان تماس بین (VI) ر جذب اورانیمبزمان تماس 

 2/8قرار گرفت.  بررسی، مورد فلزی جاذب و محلول حاوی یون

گرم بر میلی 18 لیتر محلول حاویمیلی 18گرم جاذب به همراه 

با  تکاننده، داخل C12˚دمای در و  pH=6در  (VI)لیتر اورانیم 

زمان تماس بین  ر دقیقه در تماس قرار داده شد.بدور  228سرعت 

 دقیقه متغیر بود. 2808تا  68محلول و جاذب بین 
 

 

 گیریها و نتیجهيافته .3

 جاذبساختار  3.1

 یقله، 2شده در شکل  ساختهایکس جاذب پرتو الگوی پراش 

حاکی از دهد که نشان می θ1=7304/11تیز و بلندی را در 

ی ذرات از رابطهمتوسط  یاندازه. استزئولیت  بلوریساختار 

نانومتر محاسبه  26/96 برابر با K.λ/W cosθ، ]27[ شرر -دوبای

پرتو موج  طول λ، 3/8 با برابرو شکل  عامل K . در این رابطهشد

 ای پهنبین تفاوت  Å 27/2 ،W=Wb-Wsبرابر با و ایکس 

 ینمونهی پهنای قله ومورد آزمایش  یجذبی نمونه یقله ترینپهن

. سطح ستا قلهمربوط به بالاترین شدت  θ1استاندارد بوده و 

 (BET) سنجیتخلخل جاذب با استفاده از روش یتماس ماده

  کل. شدشگرم تعیین  مترمربع بر 01/24گیری و برابر با اندازه

بلوری زئولیت  نانو (SEM)ریزنگار الکترون پویشی الف، . 1

 نشان را شده با ساختاری متخلخل و اسفنجی  اختهس یبتا

ای خوشهبه صورت این ریزنگار، ذرات کلوخه شده دهد. در می

ریزنگار ب، . 1. در شکل ]22، 21[ انددیگر متصل شدهبه یک

پراکنده  های جاذب به صورت توده (TEM)الکترون عبوری 

هایی با اشکال نامنظم  بلورها از اتصال  قابل مشاهده است. توده

  .]26[ اند ای درآمده شکل گرفته و به صورت خوشه

 

 
 

 زئولیت بتا ساخته شده و نانو پراش پرتو ایکس جاذب الگوی . 1شکل 

 ی استاندارد.نمونه

 

θ2 

 الگوی نمونه

 استانداردالگوی 
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 )الف(

 
 )ب(

 
 

و ب( ریزنگار الکترون  (SEM)الف( ریزنگار الکترون پویشی . 2شکل 
 .زئولیت بتا نانو (TEM)عبوری 

 

  بر میزان جذبمحلول غلظت  بررسی اثر 3.2

به جذب آن ، بر میزان (VI)اورانیم محلول اثر غلظت نتایج 
داده شده است. نشان  9بتا در شکل  بلوریزئولیت نانو  یوسیله
میزان جذب  ،با افزایش غلظتشود، مشاهده میطور که همان

 ppm 08 حدوددر غلظت بر روی جاذب افزایش یافته و   کاتیون
ی نیروی محرکه برا. افزایش غلظت محلول، رسدبه تعادل می

غلبه بر مقاومت انتقال جرم بین فاز محلول و فاز جامد زیاد شده و 
 های بالاتر از در غلظتیابد. در نتیجه میزان جذب افزایش می

ppm 08 جاذب اشباع  سطحدر  های فعال تبادل یون گاهجای
در نتیجه درصد  .شودتکمیل می گرتبادلظرفیت  شده و اصطلاحاً

 .یابد جذب کاهش می
 

  بر میزان جذب pHاثر  3.3

 pHبرحسب  (VI)جذب اورانیم میزان منحنی تغییرات  ،7شکل 
دهد.  نشان میرا تعیین شده، ی پیش از این غلظت بهینهبا محلول 

مختلف مربوط به حضور های  pHدر تغییر در عملکرد جاذب 
 ت به صور (VI)رانیم اوهای متعدد هیدرولیز محصول

(+p-q1)
[p (OH)q(1(UO] که در  . به این ترتیب]24[ ستا

9>pH ل )یون اورانی+
1

1
UO)  استیون غالب موجود در محیط 

یون اورانیل باعث تشکیل  هیدرولیز pH=9. در ((2) یرابطه)
+ای هستهمحصول تک

(OH)1UO  در ((1) یرابطه)شده است . 

2-9=pH ایهای چندهستهمحصول +
1

1
(OH) 1(1UO،) 

+
7

1
(OH) 9(1UO و )+

2(OH) 9(1UO )شوند تشکیل می 
هیدرولیز شدت  2بالای  pH. در ((2)و  (7)، (9) هایرابطه)

+تری یافته و محصول بیش
4(OH) 7(1UO )آید به وجود می

های تشکیل شده قابلیت جذب گونه یه. هم]20[ ((6) یرابطه)
  .هستندبر روی زئولیت را دارا 

 

(2)                             
 OHUO)OH(UO 22

222 

(1                     )
 H)OH(UOOHUO 22

2
2 

(9        )
 H)OH()UO(OHUO 222 2

2222
2

2 

(7      )
 H)OH()UO(OHUO 443 2

4322
2

2 

(2       )
 H)OH()UO(OHUO 553 5322

2
2 

(6       )
 H)OH()UO(OHUO 774 7422

2
2 

 

 
 

ساخته ( بر روی نانو زئولیت بتا VIاورانیم )تغییرات درصد جذب . 3شکل 
 ، زمان جاذب گرم 2/8؛ )شرایط جذب: محلول شده، برحسب غلظت

 .(C12˚، دما 7فرض پیش pHساعت،  1تماس 
 

 
 

بتا نانو زئولیت ( بر روی جاذب VIجذب اورانیم )میزان تغییرات . 8شکل 
 1، زمان تماس جاذب گرم 2/8)شرایط جذب:  pHبرحسب  ،ساخته شده

-2 محلول غلظت ساعت،
mgL 18 ، دما˚C12). 

C (ppm) 

ب
ذ

ج
د 

ص
در

 

pH 

ب
ذ

ج
د 

ص
در
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به دلیل غلظت بالای کاتیون  (1-2/2)اسیدی های pHدر 

H
، بار سطحی جاذب مثبت شده و در نتیجه امکان جذب +

Hچنین یون هم یابد. کاتیون بر روی جاذب کاهش می
برای  +

6+ با کاتیون گرتبادلجذب شدن بر روی 
U شود.  وارد رقابت می

Hبا کاهش غلظت یون 
بر  (VI)اورانیم در محیط، میزان جذب  +

. ]29[ رسدو به حداکثر می روی جاذب به تدریج افزایش یافته

 از باز ضعیف لهای اسیدی یون اورانی محلول pHبرای بالا بردن 

به دلیل   آمونیاک استفاده شد. کاهش مشاهده شده در منحنی

7+هیدرولیز آمونیاک و تشکیل کاتیون 
NH  است که برای جذب

برابر  pH. در کندرقابت می (VI)اورانیم با جاذب شدن بر روی 

د و در نتیجه وشمیتشکیل  1UO(OH)1، رسوب پایدار 4تا  2/6

برای جذب شدن بر روی جاذب باید با واکنش  (VI)اورانیم 

های ، گونه6بالای  pHدر  .]23[تشکیل رسوب رقابت نماید 
+

(OH)1UO ،+
1

1
(OH)1(1(UO  و+

7
1

(OH)9(1(UO  دیگر در

+حضور ندارند و گونه محیط 
2(OH)9(1(UO  به تدریج کاهش

 های قلیاییpH. در ]29، 7[رود از بین می pHو با افزایش یافته 

 .یستهای حاصل از هیدرولیز پایدار نهیچ یک از گونه 3بیش از 

 
 گرتبادلو  ايعاثر زمان تماس فاز م 3.8

 بلوریزئولیت  و نانو (VI)اورانیم ثر زمان تماس محلول حاوی ا

بر روی درصد  ،تری اتیل آمونیم هیدروکسید شده بااخته بتا س

ی پیش بهینه و غلظت pH داشتن با ثابت نگه (VI)جذب اورانیم 

 تعیین شده مورد بررسی قرار گرفت. نتایج حاصل در از این 

و  گرتبادلبا افزایش زمان تماس که دهد  ، نشان می2شکل 

یابد و پس از گذشت مدت زمان  جذب افزایش می ،محلول

سازوکار شود.  ساعت بین دو فاز تعادل برقرار می 1کوتاه حدود 

توان به این  را می اخته شدهسبر روی جاذب فلزی های  جذب یون

 های گاهها ابتدا با سرعت بالا جذب جای ترتیب توضیح داد که یون

ها، وارد  گاهسطحی شده و پس از اشباع شدن این جایفعال 

ذرات رونی به آن نفوذ د که اصطلاحاً اندشدهحفرات داخلی 

تعداد  گرتبادلجرم شود. با توجه به این که در واحد  گفته می

های قابل تبادل  های فعال مشخص و میزان معینی از یون گاهجای

ها اشباع شده و در زمان  گاهوجود دارد، با گذشت زمان این جای

و در این حالت  ؛رسد میی مقدار خود بیشینهمشخصی جذب به 

 .]12، 18[ شود میزان جذب ثابت می ،با ایجاد تعادل بین دو فاز

 
 

بتا ساخته شده، ( بر روی جاذب VIجذب اورانیم )میزان تغییرات . 1شکل 

غلظت  ساعت، 1، زمان تماس جاذب گرم 2/8)شرایط جذب:  برحسب زمان

-2محلول 
mgL 18 ،pH یدما، 6 رابرب ˚C12). 

 

 گیری نتیجه. 8

ک یبتا ساخته شده، با استفاده از تکنزئولیت نانو  بررسی ساختار

نشان داد که جاذب ساخته  (XRD)پراش پودری پرتو ایکس 

نانومتر بود.  26/96ی ذرات با اندازه بلوریشده دارای ساختار 

با استفاده از تکنیک ی جاذب ساخته شده گیری سطح ویژهاندازه

مترمربع  01/24ی آن را برابر ، سطح ویژه(BET)سنجی تخلخل

جاذب،  (SEM)بر گرم به دست داد. ریزنگار الکترون پویشی 

 ای را نشان داد. ی به هم چسبیدهساختار متخلخل و کلوخه شده

های های با فاصله(، تودهTEMدر ریزنگار الکترون عبوری )

 ای مشاهده شدند.نامنظم به صورت خوشه

 مایع اس فازو زمان تم pHهای غلظت اولیه،  بررسی اثر متغیر

ترین مطلوب( نشان داد که VI)بر میزان جذب اورانیم  گرتبادلو 

و  7برابر  ppm08، pH، در غلظت 37%جذب بالغ بر شرایط 

 .دقیقه بود 218زمان تماس 

 

 

 

 

 

  

 زمان )دقیقه(

ب
ذ

ج
د 

ص
در

 



 

 . . .نانو زئولیتهای آبی بر روی از محلول (VI)جذب اورانیم 

 

21 

 هامرجع

 

 

1. A. Mellah, S. Chegrouche, M. Barkat, The 

removal of uranium (VI) from aqueous 

solutions onto activated carbon: kinetic and 

thermodynamic investigations, J. Colloid, 

Interface, Sci., 296 (2006) 434-441. 
 

2. E.A. Delliyanni, D.N. Bakoyannakis, A.I. 

Zouboulis, K.A. Matis, Sorption of As(V) ions 

by alaganeite-type nanocrystals, Chemosph., 50 

(2003) 155-163. 
 

3. L. Camacho, S. Deng, R. Parra, Uranium removal 

from groundwater by natural clinoptilolite zeolite: 

Effects of pH and feed concentration, J. Hazard. 

Mater., 175 (2010) 393-398. 
 

4. A. Krestou, A. Xenidis, D. Panias, Mechanism 

of aqueous uranium (VI) uptake by natural 

zeolitic tuff, Min. Eng., 16 (2003) 1363–1370. 

 

5. D.W. Breck, Zeolite Molecular Sieves-

Structure, Chemistry and Use, John Wiley and 

Sons (1974). 

 

6. S. Altwasser, C. Welker, Y. Traa, J. Weitkamp, 

Catalytic cracking of n-octane on small-pore 

zeolites, Micropor. Mesopor. Mater., 83 (2005) 

345-356. 

 

7. J. Weitkamp, Zeolites and catalysis, Solid State 

Ion., 131 (2000) 175–188. 

 

8. P. Botella, A. Corma, J.M. Lopez-Nieto, S. 

Valencia, R. Jacquot, Acylation of Toluene 

with Acetic Anhydride over Beta Zeolites: 

Influence of Reaction Conditions and 

Physicochemical Properties of the Catalyst, J. 

Catal., 195 (2000) 161–168. 
 

9. R.L. Wadlinger, G.T. Kerr, E.J. Rosinski, Mobil 

Oil Corp., US Patent No. 3, 308, 069, (1967). 
 

10. D. Sung Kim, J.S. Chang, J.S. Hwang a, S.E. 

Park, J.M. Kim, Synthesis of zeolite beta in 

fluoride media under microwave irradiation, 

Micropor. Mesopor. Mater., 68 (2004) 77–82. 
 

11. T. Niu, Y. Li, J. Li, B. Chen, Synthesis of Zeolite 

Beta by the Vapour-Phase Transport Method 

Using Tetraethylammonium Bromide as the 

Organic Template, J. Catal. 30 (2009) 191–195. 

 

12. B. Modhera, M. Chakraborty, P.A. Parikh, R. 

V. Jasra, Synthesis of nano-crystalline zeolite 

β: Effects of crystallization parameters Cryst, 

Res. Technol. 44 (2009) 379–385. 

 

13. S. Yusan, S. Akyil, Sorption of uranium(VI) 

from aqueous solutions by akaganeite, J. 

Hazard. Mater. 160 (2008) 388–395. 

 

14. B.D. Cullity, S.R. Stock, Elements of X-ray 

Diffraction (3rd ed), Prentice Hall: Upper 

Saddle River NJ (2001) 388. 

 

15. A. Gedeon, P. Massiani, F. Babonneau, 

Zeolites and Related Materials: Trends, Targets 

and challenges, Elsevier (2008) 225-228. 

 

16. L. Ding, Z. Zheng, Effect of template 

concentration and gel dilution on crystallization 

and particle size of zeolite beta in the absence 

of alkali cations, Micropor. Mesopor. Mater. 

103 (2007) 94-101. 

 

17. C.F. Baes Jr., R.E. Mesmer, The Hydrolysis Of 

Cations, John Wiley & Sons (1976) 489. 

 

18. P. Misaelides, A. Godelitsas, A. Filippidis, D. 

Charistos, I. Anousis, Thorium and uranium 

uptake by natural zeolitic materials, Sci. Total 

Environ. 173 (1995) 237–246. 

 

19. M.J. Kang, B.E. Han, P.S. Hahn, Precipitation 

and Adsorption of Uranium (VI) Under Various 

Aqueous Conditions, Environ. Eng. Res. 7 

(2002) 149-157. 

 

20. R. Han, W. Zou, Y. Wang, L. Zhu, Removal of 

uranium(VI) from aqueous solutions by 

manganese oxide coated zeolite: discussion of 

adsorption isotherms and pH effect, J. Environ. 

Rad. 93 (2007) 127-143. 

 

21. S. Aytasa, M. Yurtlua, R. Donat, Adsorption 

characteristic of U(VI) ion onto thermally 

activated bentonite, J. Hazard. Mater. 172 

(2009) 667–674. 

 

 

 

 


