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گر یون سنتز جاذب تترافنیل پورفیرین مس به دام افتاده در زئولیت به عنوان تبادل

+های برای جذب یون
2

2
UO های آبیاز محیط 

 
 عطیه سیدباقری، *حسین فقیهیان

 ـ ایران شهرضا، 54368-133 صندوق پستی: واحد شهرضا، دانشگاه آزاد اسلامی،

اي، در این مقاله، تترافنیل پورفیرین مس به دام افتاده در هاي صنعتی و هستهآن از پساببا توجه به خطرات اورانیم و لزوم حذف  یده:كچ

+براي جذب گر یونی بادلبه عنوان یک ت Yزئولیت 
2
2

UO  مورد بررسی قرار گرفته شده است. ابتدا زئولیتY  سنتز و تترافنیل پورفیرین مس در

ي زیر قرمز بینی تبدیل فوریه، طیف(XRD)هاي مختلف شامل پراش پرتو ایکس حفرات بزرگ آن به دام انداخته شد. این ترکیب به کمک روش

(FT-IR)، سنجی ي گرماگرانیتجزیه(TGA)فاضلی ي گرمایی ت، تجزیه(DTG) مرئی  -بینی فرابنفشو نیز طیف(UV-Vis)  .جامد شناسایی شد

+هاي ، زمان و دما بر روي میزان جذب یون، غلظت محلولpHسپس تأثیر عوامل مختلفی چون 
2
2

UO  بررسی گردید. تأثیر عوامل فوق بر میزان

ظرفیت از ها حاکی از آن است که جاذب، ي آزمایشمطالعه شد. نتیجهسنجی جذب اتمی فوانادومتري و طی عیارسنجیجذب با استفاده از روش 

 .برخوردار استجذب خوبی براي جذب کاتیون مورد بررسی 
 

+های گر یونی، یون، تبادلفتادنزئولیت، پورفیرین، به دام ا :هاهواژ لیدک
2

2
UO 
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Abstract: Uranium as a radioactive element is 500 times more abundant than gold and is 

widespreaded over the earth´s crust. The toxicity of uranium is much higher than its radioactivity. The 

removal of uranium from industrial and nuclear wastes is therefore an essential task. In this research, 

Zeolite Y was first synthesized and copper-tetraporphyrine was encapsulated in it’s pores. The adsorbent 

was characterized by different techniques including FT-IR, TG and UV-Vis spectroscopy. The 

adsorption of the studied cation was investigated at different experimental conditions. The effect of pH, 

initial concentration, time and temperature on the adsorption process was studied and optimized. The 

results showed that the adsorbent is a good candidate for the removal of the studied cation. 
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 مقدمه  .3

 آوردهتاي برتر در قترن بیستتم کرتف     ترین دستت یکی از بزرگ

خواص مختلف پرتوها اي و هاي هستهي پرتوزایی، واکنشپدیده

است که تأثیر شگرفی بر زندگی برر و پیرترفت او داشتته استت.    

که از همان ابتدا متخصصتان علتوم    یو معضلات یکی از مرکلات

رو بودند دفع و دورریتزي پستماندهاي پرتتوزا    هاي با آن روبهسته

اي ترین مانع براي گسترش صنعت هستهبوده است. این عامل مهم

 هتاي آید. بنابراین توجه ویژه به این امر و یافتن راه حلبه حساب می

توانتد راه را بتراي   می پرتوزاهاي پسمان مناسب براي تثبیت و دفع

 هايجذب رادیونوکلیدها از محلول .ي این علم هموارتر سازدتوسعه

هاي اخیر مورد مطالعته قترار   هاي جامد در دههآبی توسط جاذب

هاي یا بازیابی یون ها براي جذب وجاذبگرفته است. تعدادي از 

+اورانیل )
2
2

UOها و ي پسابهاي آبی به منظور تصفیه( از محیط

 .انتد هاي طبیعی مورد مطالعه قرار گرفتهیا استخراج اورانیم از آب

اي از منتابع مختلفتی نظیتر کارخانته هتاي تولیتد       هاي هستهپسمان

اي و وخت هستته هتاي ست  نیروگتاه  ،کیک زرد و فرآوري اورانتیم 

بته   ،بنتابراین ایتن مراکتز    .شونداي تولید میمراکز تحقیقات هسته

هاي پرتوزا نیازمند هستند. یکتی  براي حذف آلودگی ییندهایافر

هاي متایع، فراینتد تبتادل    ي پسابهاي تصفیهترین روشاز مرسوم

 [.3]یون است، که امروزه بسیار مورد توجه قرار گرفته است 

هاي آبی و هاي اورانیل موجود در محیطیون براي جداسازي

گیتري،  هتاي مختلفتی ماننتد رستوب    اي از روشهاي هستهپسمان

ن، استخراج با حلال، تبخیر کردن، استفاده از سانتریفوژ، بادل یوت

هتتاي ماناطیستتی، جتتذب ستتطحی روي کتتربن فعتتال، استتمز روش

 [.2]شود معکوس و فراصاف کردن استفاده می

هاي هاي بلورین کاتیوناي از آلومینوسیلیکاتهدست هازئولیت

هتاي بتا ظرفیتت    مروزه یتون افلزات قلیایی و قلیایی خاکی هستند. 

ستنتز  از طریت   توان ها را نیز میبالاتر نظیر فلزات واسطه و لانتانید

  [.6گزین کرد ]ها جايتبادل یون در زئولیت راهیا از 

 بنتدي  طبیعتی طبقته  ها جتز  ترکیبتات ماکروستیکل    پورفیرین

موجتودات زنتده   ستوخت و ستاز   شوند که نقش مهمتی را در  می

بته طتور   نیتز  هتا  اي پتورفیرین کننتد. کاربردهتاي تجزیته   بازي متی 

  [.5گسترده مطالعه شده است ]

 و Yداخل زئولیت در تترافنیل پورفیرین مس مقاله، سنتز این 

هتاي  ونبتراي جتذب یت   گر یتون  بادلبه عنوان یک تاستفاده از آن 
+

2
2

UO  دهد.می مورد بررسی قراررا 

 

 . بخش تجربی2

 مواد 2.3

مواد مورد استفاده با خلوص بالا و محصول شرکت مرک  يکلیه

 شتترکت آلتتدری  از کلرومتتتان کتته باشتتد، بتته جتتز ديآلمتتان متتی

هاي مورد نیتاز در ایتن پتژوهش بتا     محلول يهمه تهیه شده است.

  تهیه شدند.شده آب دوبار تقطیر 

 
 هادستگاه 2.2

ستتنپ پرتتتو ایکتتس ، از پتتراشستتنتز شتتدهبتتراي شناستتایی جتتاذب 

(XRD)، اينماي تبدیل فوریهطیف (FT-IR)گتر گرمتا   ، تجزیه

 و نیتتز  (DTG)گتتر گرمتتایی تفاضتتلی   ، تجزیتته(TGA)وزنتتی 

 (AAS)سنپ جذب اتمی نماي فرابنفش مرئی جامد و طیفطیف

 استفاده شد.

 پتودري ستنپ  پتراش توستط دستتگاه   سنجی پرتو ایکس پراش

متس بتا    Kαفام تکتابش و  D8ADVANCE و Bruker مدل

بتا لولته آنتدي     θ2تتا   θ ي پویرتی شیوهدر  Å 5593/3طول موج 

 انجام رسید. مسی و فیلتر نیکل به 

 يپس از مخلوط شتدن نمونته   ،طیف زیر قرمز جاذب سنتز شده

طیتف  ي قترص  و بعتد از آستیاب شتدن و تهیته     KBrآن با پودر 

 اي متتتدل نمتتتاي تبتتتدیل فوریتتتهمتتتادون قرمتتتز، توستتتط طیتتتف 

Impact-400D   محصتتول شتترکتNicolet تتتا 599ي دربتتاره  
3-

cm5999 .ثبت شده است 

به منظور ثبت منحنی گرمایی جتاذب ستنتز شتده، از دستتگاه     

ستاخت کرتور ستوئیس،     TG 50متدل  متلتر  گتر گرمتایی   تجزیه

ي درجته  39استفاده شده است. براي این منظور نمونه بتا سترعت   

ي درجه 799تا  25گراد بر دقیقه، تحت اتمسفر ثابت هوا از سانتی

 گراد حرارت داده شد.سانتی

مرئی تترافنیل پورفیرین مس به دام  -طیف الکترونی فرابنفش

بر روي دستتگاه   nm899تا  299ي در گستره Yزئولیت افتاده در 

ستاخت ژاپتن ثبتت     UV2550 ،Shimadzuطیف نورسنپ مدل 

 شده است.
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ها پتس از هضتم متواد ستنتزي     غلظت مس موجود در محلول

ستنپ  توستط دستتگاه طیتف    Cu-TPP/NaYو  Cu-NaYشامل 

 [.5تعیین شده است ] Perkin Elmer 300جذب اتمی مدل 

 
 روش کار 2.1

 دار شدهسمسنتز زئولیت  2.1.3

[. بتراي  3با استفاده از روش هیدروترمال سنتز گردید ] Yزئولیت 

با کاتیون متس   NaYسدیم موجود در زئولیت گزین کردن جاي

آبه استفاده شد، بته ایتن    5سولفات  (II) مس مولار 3/9از محلول 

 NaYگرم زئولیتت   69لیتر از این محلول با میلی 259صورت که 

زده هتم ساعت در دماي اتاق  58به مدت ماناطیسی زن هم توسط

جتدا شتد و    دست آمده توسط ستانتریفوژ ه رنگ بشد. جامد آبی

و در ه چنتدین بتار شسترتو داده شتد    زدایی شده یونسپس با آب 

Cدماي 
دستت  ه جامتد بت   .گردیتد ساعت خرک  32به مدت  °89

 شتد شتناخته  ( Cu-NaYدار شده )مس Yزئولیت  به عنوان آمده

[7.] 

 
  (CuTPPNaY) تترافنیل پورفیرین مسسنتز  2.1.2

 گترم از زئولیتت    6لیتتري،  میلتی  59 يدر یک بتالون یتک دهانته   

Y 375 ،لیتتتر پروپیونیتتک استتید  میلتتی 5/67دار شتتده بتتا  متتس 

 ،همیکرولیتتتر بنزآلدئیتتد مخلتتوط شتتد   009 میکرولیتتتر پیتترول و 

ساعت  38سوسپانسیون حاصل تحت شرایط رفلاکس براي مدت 

º در حمام روغن در دماي
C359 زده شتد هتم زن ماناطیسی هم با. 

رنگتی   از شترو  واکتنش سوسپانستیون تیتره    بعد دقیقه  35حدود 

 مراهده شد.

بعتد از  دست آمده ه پس از اتمام رفلاکس، جامد تیره رنگ ب

 کلرومتتتان بتتراي برطتترف کتتردن    دي بتتاشسترتتو چنتتدین بتتار  

هاي جذب سطح شده، در دستگاه سانتریفوژ با سترعت  کمپلکس

داده شد. سپس  دقیقه قرار 35تا  39به مدت و ر دقیقه بدور  6999

 سوکستتتله بتتته متتتدت    يکننتتتدهتوستتتط دستتتتگاه استتتتخراج  

کلرومتان به منظور زدودن ترکیبات جذب دي ساعت با حلال 59

 بته عنتوان   ،دستت آمتده  ه د. جامتد بت  سطح شتده شسترتو داده شت   

  دام افتتتتتتاده در زئولیتتتتتت تترافنیتتتتتل پتتتتتورفیرین متتتتتس بتتتتته

(Cu-TPP/NaY)  میتتزان متتس موجتتود در نمونتته  شتتد.شتتناخته

 [.7]یابی شد سنجی جذب اتمی اندازهتوسط روش طیف

 وانادومتری عیارسنجیروش  2.1.1

+هتتاي یتتابی یتتونبتتراي انتتدازه
2
2

UO ،در محلتتول اورانیتتل نیتتترات  

لیتري انتقال داده شد. به میلی 259لیتر از نمونه به یک ارلن میلی 5

لیتتر  میلتی  25درصتد و   85لیتر فسفریک استید  میلی 25آن حدود 

لیتتر محلتول تیتتانیم    میلی 2تا  3آب مقطر افزده شد. سپس توسط 

3+% تمامی 35کلرید 
U  5+به

U    تبدیل شد )در این مرحلته محلتول

سپس تیتانیم کلرید اضافی بتا افتزایش چنتد    شد(. بنفش رنگ می

زدن محلتول اکستید گردیتد )تاییتر     قطره سدیم نیتریت توأم با هم

رنگ از بنفش به سبز(. در نهایت براي از بین بردن سدیم نیتریتت  

گرم بر لیتر اضتافه شتد.    299ي لیتر اورهمیلی 5به محلول،  ،اضافی

زده شتد.  یقته هتم  دق 5زن بته متدت   گاه، محتوي ارلن روي همآن

، محلول در حضتور  2NOپس از خروج کامل گاز خرمایی رنگ 

 قطتتره( و  5تتتا  5آنیلتتین ستتولفونیک استتید )دو معتترف ستتدیم دي

N- قطتره( بتا محلتول استتاندارد آمتونیم       2تتا   3آنترانیلیک )فنیل

 ثانیتته( 69ي رنتگ بتتنفش آبتی پایتدار )حتدود     وانتادات تتا مرتاهده   

 دمآبه دست  زیر از رابطهاورانیم محلول گردید. مقدار  عیارسنجی
 

(3  )                                1000
V

VT
)L/mg(U 1

T 


 

 

، بته ترتیتب،   Tو  V، (ml)برداشته شده  يحجم نمونه، Vکه در آن، 

 آمونیم وانادات مصرفی است. (mg/ml)و عیار  (mL)حجم 

 
دام افتـاده   پورفیرین مس بـه یند جذب توسط تترافنیل ابررسی فر 2.1.6

  Yدر زئولیت 

 [8]درصد جذب کاتیون از معادله زیر محاسبه گردید 
 

(2    )                         Adsorption (%)= 100
C

CC

i

ei 
 

 

، بتته ترتیتتب غلظتتت اولیتته و تعتتادلی کتتاتیون  Ceو  Ci کتته در آن

 . باشدمی mg/Lبرحسب 

 ودشي زیر محاسبه استفاده از معادلهمقدار ضریب توزیع، با 
 

(6                                                      )
m

V

C

CC
K

e

ei
d 


 

 

 باشد.می (g)گر وزن تبادل mو  (ml)در آن حجم محلول  Vکه 
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+ اثر غلظت کاتیونالف( بررسی 
2

2
UO  

 هتاي کتاتیون بتر میتزان جتذب    براي بررستی اثتر غلظتت محلتول     
+

2
2

UO ي ذخیتره ابتدا محلتول   ،و تعیین غلظت بهینهmg/L3599 

+هتتاي یتتون
2
2

UO  از آن ستتازي متتتوالی،  بتتا روش رقیتت  تهیتته و

تهیته   pH=5/6با  mg/L3599تا  59غلظتی  يهایی در بازهمحلول

لیتر از محلتول  میلی 59گر با بادلگرم ت 38/9. سپس مقدار گردید

 متتتدت بتتته در دمتتتاي اتتتتاق و  pH=5/6بتتتا غلظتتتت مرتتتخ  و 

بتا   قرار داده شتد. پتس از آن   ندهدرون دستگاه تکاندر ساعت  25

محلول و  هگر جامد از محلول جدا شدبادلسانتریفوژ، تاستفاده از 

عیارستتنجی روش  بتته کتتاتیون قتتدارگیتتري مانتتدازهبتته منظتتور  

 مورد آزمایش قرار گرفت. بته منظتور افتزایش دقتت    وانادومتري 

معیار هاي اورانیل سه بار تکرار و انحراف گیري یونزهانداروش، 

 تعیین گردید. 

 
+بر میزان جذب  بررسی تأثیر زمان تماسب( 

2
2

UO 

 هتاي محلتول کتاتیون  بین جاذب و بررسی تأثیر زمان تماس  براي
+

2
2

UO  2+ هايیون جذببر میزان
2

UO ابتتدا   ،و تعیین زمان بهینه

 تهیه pH=5/6با بهینه از کاتیون مورد نظر و  هایی با غلظتمحلول

لیتر محلول در دماي میلی 59با جاذب گرم  38/9 شد. سپس مقدار

قرار  ندهدرون دستگاه تکاندر دقیقه  3559تا  69هاي زماناتاق و در 

 تعیین گردید. عیارسنجیمیزان جذب به روش داده شد. پس از آن 

 
+ج( بررسی اثر دما بر میزان جذب 

2
2

UO 

غلظتت  ، pHبا ی یها، ابتدا محلولبهینهبراي مرخ  کردن دماي 

 هتا هاي اورانیل این محلولمیزان جذب یونبهینه آماده شد و سپس 

، 65، 25دمتاي  جاذب در مدت زمان بهینه و در  گرم 38/9 توسط

Cو  55
 مورد بررسی قرار گرفت.  °55

 

 و بحث . نتایج 1
 (XRD)سنجی پرتو ایكس پراش 1.3

ي الگوهتاي  هدف از استفاده از طیف پراش پرتو ایکتس مقایسته  

 ( و تترافنیتل a.3)شتکل   NaYپراش پرتو ایکتس بتراي زئولیتت    

 ( b.3)شتتکل  NaY دام افتتتاده در زئولیتتت  پتتورفیرین متتس بتته  

دهتد کته   نران متی  3پراش پرتو ایکس در شکل باشد. الگوي می

 در طول سنتز حفظ شده و  Yوب اصلی زئولیت تارچتافت و چهتب

 
 

، تترافنیل پورفیرین متس  NaY (a)الگوي پراش پرتو ایکس زئولیت  .3شكل 

 .NaY (b)به دام افتاده در زئولیت 
 

نرده استت  تولید محصول، آمورف  ،ر هی  یک از مراحل سنتزد

رتده  نمرتاهده  ها گیري در شدت و موقعیت پیکیا کاهش چرم

حتاکی از  شود کته  ها دیده میناچیزي در شدت پیک تاییر است.

بته ستهولت و بتدون     هتاي زئولیتت قادرنتد   ابر قفتس که  آن است

 [.7] هاي زئولیت جاي گیرندساختاري در درون حفره مقاومت

 
  (FT-IR) قرمزی زیر تبدیل فوریهسنجی طیف 1.2

هتاي  مربتوط بته نمونته    2ارایه شده در شتکل  قرمز  هاي زیرطیف

Cu-NaY (b )دار شتده،  متس  NaY( زئولیتت  a) NaYزئولیت 

 Cu-TPP/NaYدام افتاده در زئولیت،  بهتترافنیل پورفیرین مس 

(c) ياصلاح شده يباشد. نمونهمی NaY  با متالوکمپلکس، پهن

داري نرتان نتداده   جتایی بانتد را بته صتورت معنتی     یا جابه گیشد

زدایتی صتورت نگرفتته    آلومینیمحاکی از آن است که . این است

3cm تا 3939 است )باند پهن زئولیت در
ئوردیناسیون وک (.3959-

ي توان از طریت  بانتدهاي مرتاهده شتده در ناحیته     در منافذ را می

3تتتا  3299
cm

 ،بانتتدي در آن ناحیتته نتتدارد ،کتته زئولیتتت ،3399-

3تتا   3259شناسایی کترد. تعتدادي ارتعتاش در    
cm

وجتود   3559-

شتتود کتته نستتبت داده متتی C=Nو  C-Cپیونتتدهاي دارد کتته بتته 

 هتتاي پتتورفیرین بتترايمربتتوط بتته ارتعتتاش کررتتی فنیتتل از حلقتته

Cu-TPP/NaY شکل می( 2باشد.c[ )0.] 

 
 ی گرمایی تفاضلیسنجی و تجزیهی گرماگرانیتجزیه 1.1

نرتان   5و  6هتاي  هتا در شتکل  ي گرمایی نمونههاي تجزیهمنحنی

کتاهش   Cu-NaYي داده شده است. منحنتی گرمتاگرانی نمونته   

 ربوط به از ته متتد کتتدهیتان مترا نردي تدرص 6/23ی ترم کلتتج
 

2θ (o) 

In
te

n
si

ty
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متس دار   NaY، زئولیت NaY (a)هاي زئولیت طیف زیر قرمز نمونه. 2شكل 

 تترافنیتتل پتتورفیرین متتس بتته دام افتتتاده در زئولیتتت،      ،Cu-NaY (b)شتتده، 

Cu-TPP/NaY (c). 

 

 
 

دار شتده  متس  Yي گرمایی و گرمایی تفاضلی زئولیت منحنی تجزیه. 1شكل 

(Cu-NaY). 

 

 
 

ي گرمایی و گرمایی تفاضلی تترافنیل پورفیرین مس بته  منحنی تجزیه. 6شكل 

 .Y (Cu-TPP/NaY)دام افتاده در زئولیت 

 ي باشتتتتد. در نمونتتتتههتتتتاي آب متتتتیمولکتتتتولدستتتتت دادن 

Cu-TPP/NaY به دلیل از دست دادن آب و مواد آلی، کاهش ،

 يبیرینهکاهش  6 . در شکلشودمی بالغ درصد 9/66جرم کلی بر 

C حدود وزن در دماي
شتود کته مربتوط بته از     مراهده متی  °335

دار شتده در ایتن دمتا    متس  Yدست دادن آب موجود در زئولیت 

 مرتتاهده یکنتتواختی گرمتتایی بتتالاتر رفتتتار  هتتايدر دما .باشتتدمتتی

تتر  ین کاهش وزن را واضتح ي گرمایی تفاضلی، ا. تجزیهشودمی

در  ،شتده  ذکتر  يعتلاوه بتر ناحیته    5دهتد. در شتکل   نمتایش متی  

 ییدمتا ي محتدوده کتاهش وزن در  دو  ،دار شتده مس Yزئولیت 

º تا 299
C335 ي گرمایی لیگاند افتد که مربوط به تجزیهاتفاق می

ترتتکیل و حتتاکی از آن استتت کتته  باشتتدتترافنیتتل پتتورفیرین متتی

هتا را  آن گرماییهاي زئولیت، پایداري کمپلکس در داخل قفس

داده زئولیت تا حتد قابتل تتوجهی افتزایش     پوشیدگی به علت اثر 

 .[3] است

 
 مرئی جامد -نمایی فرابنفشطیف 1.6

ي طیف متالوپورفیرین آزاد و متالوپورفیرین بته دام افتتاده   مقایسه

دهتد کته در   در زئولیت، با استفاده از مراجتع موجتود، نرتان متی    

جایی قرمز باند سورت مراهده شده طیف ترکیبات زئولیتی، جابه

 nm538تتا   533بانتد ستورت در    CuTPPد. براي طیف جامد بو

انتقتال پیتدا    nm505بته   Cu-TPP/NaY دیده شد. ایتن بانتد در  

 دور از انتظتار نیستت،  جایی قرمتز  این جابه .(5)شکل  کرده است

ها به علت حجم زیاد در داخل قفتس زئولیتت   زیرا متالوکمپلکس

تتر  رفتار، انرژي پایینبه صورت فررده قرار دارند. شاید دلیل این 

که داخل زئولیت قترار  باشد زمانی  در هاپیکربندي این کمپلکس

 [. 7دارند ]

دام افتاده در زئولیت، بانتد   کمپلکس بهنرري طیف بازتابش 

دهد که به انتقال بار لیگانتد  نران می nm505 حوالیدر را جذبی 

π-πشود و با انتقال به فلز نسبت داده می
کنتد کته   میپوشانی هم *

باشتد و ترتکیل   مربوط به محبوس شدن در ابر قفس زئولیتت متی  

 کنتتد. اثبتتات متتیرا متتتالوکمپلکس در داختتل ابتتر قفتتس زئولیتتت 

 نستتبت داده  d-d بتته انتقتتال بتتار nm538 تتتا 533ي بانتتد در ناحیتته

هتا کتم   جاز بودن انتقالات شتدت پیتک  شود که به سبب غیرممی

 باشد.می
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ــكل   مرئتتتتتی بتتتتتا بازتتتتتتابش پخرتتتتتی     -طیتتتتتف فتتتتترابنفش . 8شـــ

(Diffuse Reflectance UV-Vis)     تترافنیل پورفیرین متس بته دام افتتاده در

 .Yزئولیت 

 
 هامقدار مس در نمونه 1.8

تعیتین  گرم ن بروالااکیمیلی 70/6مقدار مس موجود در زئولیت، 

 تعتوی  بستیار ختوب متس      يدهنتده که این مقدار نرتان  گردید

، مقدار مس موجود زئولیت دار شدنباشد. در بعد از پورفیرینمی

آن دلیل این کتاهش  کاهش یافت. والان اکیمیلی 02/9در آن به 

 در کمپلکس تترافنیل پورفیرینبه دام افتادن  ياست که در مرحله

استفاده شده است و ، از پروپیونیک اسید استفاده Yدرون زئولیت 

 هتاي متس  تعتداد کتاتیون  بستیار زیتاد   اعت  کتاهش   باز این ماده 

هاي مس که در ستطح  چنین بخری از یونزئولیت شده است. هم

و زئولیتتت دار شتتدن پتتورفیرینبتتا ، انتتدجتتذب شتتده Yزئولیتتت 

 شوند.سوکسله خارج میآن با استفاده از دستگاه  يشسترو
 

+میزان جذب  1.4
2

2
UO ی جذبو تعیین شرایط بهینه 

 pHاثر  1.4.3

 ،د به حالت شش ظرفیتتی نتوانمیبه آسانی  (IV)هاي اورانیم یون

. د شتوند ی، اکست باشتد می پایدار اورانیم تقریباً یکه حالت اکسایر

نتو   دو  ،محلول وابسته استت  pHکه به  ی،در این حالت اکسایر

+اتیون اورانیتل،  . کت تواند ترکیل شودمیمتفاوت یون 
2
2

UO در ،

هتاي  در محلتول  استیدي پایتدار استت در حتالی کته     هتاي  محلول

باشد. است که پایدار می 72O2U- آنیون دي اورانات،قلیایی، این 

 انددو یون با هم در تعادلاین واکنش زیر  طب 
 

(5)                               U2O7
2-

+6H
+
         2UO2

2+
+3H2O 

         

Hهاي قلیایی با کاهش در محیط
 در جهتت ترتکیل   ، تعادل +

-
7
2

O2U براي مثال، اضافه کردن محلتول ستدیم   . شودجا میجابه

، 7O2U2Naهیدروکسید، رسوب زرد نامنظم سدیم دي اورانات، 

دهد. در حالی که اضتافه کتردن استید تعتادل را بته      را ترکیل می

ا هت کند. بته همتین دلیتل در ایتن آزمتایش     جا میسمت دیگر جابه

5/6=pH [ 39انتخاب گردید .] 

 
+اثر غلظت  1.4.2

2
2UO  

+گترم  والان اکیمیلیتاییرات  7و  3هاي در شکل
2
2

UO   جتذب

+هتاي  ي یتون برحستب غلظتت اولیته   شده و ضریب توزیع 
2
2

UO 

داده شتده   3شود. مقادیر انحراف معیار نستبی در جتدول   دیده می

کتاتیون  هتاي  والان گترم اکتی گتر تعتداد میلتی   بیان 3است. شکل 

باشتد و حتال آن کته    ي یک گرم جاذب میجذب شده به وسیله

دهتد کته بتا افتزایش غلظتت      درصد جذب را نرتان متی   3جدول 

 کاهش یافته است.

 

+والان اکیمنحنی تاییرات میلی. 4شكل 
2
2

UO     جذب شتده برحستب غلظتت

 ي آن.اولیه

 

 
 

+ضریب توزیع تاییرات . 7شكل 
2
2

UO ي آنبه عنوان تابعی از غلظت اولیه. 

A
b

s
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ــدول  +اثتتر تاییتتر غلظتتت بتتر جتتذب    . 3ج
2
2

UO  =حجتتم(ml59 ، مقتتدار 

 (دماي محیطدما= ساعت،  25، زمان تماس= g38/. ،5/6=pH= گربادلت

 RSD (ppt) درصد جذب (mg/L)غلظت 

59 95/2±93/06 23/37 

325 77/3±00/80 78/29 

259 75/3±57/87 00/7 

599 25/3±38/89 39/6 

759 95/2±85/53 28/5 

3999 56/8±50/60 33/23 

3599 56/3±02/25 30/6 

 

+با افزایش غلظت 
2
2

UO  افتزایش  ها در واحد حجم کاتیونتعداد

2+ هتاي تراکم کاتیوني آن یابد که در نتیجهمی
2

UO جتا  از آن و

بنابراین میزان  بد.یامیگر افزایش تبادلبرخوردهاي مؤثر با  تعداد

2+ جذب
2

UO   در میتزان   ،تعتادل حصتول  شتود. پتس از   زیتاد متی

 ، 3شتتکل جتتذب تاییتتري حاصتتل نرتتده استتت. بتتا توجتته بتته       

 انتخاب شده است.غلظت بهینه به عنوان  mg/L599غلظت 

 
 اثر زمان 1.4.1

 گر بتا محلتول  زمان تماس تبادل تأثیر 0و  8هاي و شکل 2جدول 

+
2
2

UO  کنند.آن را ترسیم میبر میزان جذب 

میزان آزمایش در لحظات آغازین  0و  8هاي با توجه به شکل

ي افتزایش تعتداد برخوردهتاي    جذب و ضریب توزیتع در نتیجته  

دقیقته   259تمتاس بته    پتس از رستیدن زمتان    افزایش یافته ومؤثر 

هتاي  ثابت شدن از اشبا  شدن ستایت  ینکه ا اندشدهثابت  اًتقریب

+هاي به وسیله یون تبادلقابل 
2
2

UO شود. میزان ضتریب  ناشی می

 لیتر بر گرم محاسبه شده است.میلی 52/773توزیع در فاز جامد 
 

 اثر دما 1.4.6

مقتادیر  نتتایپ حاصتل از بررستی اثتر دمتا بتر میتزان جتذب و نیتز          

نرتان   33و  39هتاي  شتکل در و  6نسبی در جدول انحراف معیار 

 اند.داده شده

و در گر زیاد شده تبادلها در بستر یونتحرک با افزایش دما، 

+میزان جذب  نتیجه،
2
2

UO  برختوردار   رونتد روبته رشتد   یتک  از

میزان جذب و ضریب توزیع افزایش پیدا کترده استت.   و  گردیده

تاییرات تقریباً صفر شتده استت کته    شیب منحنی  C55˚در دماي 

 بیرینه است.این معرف جذب 

+زمتان تمتاس بتر میتزان جتذب      اثر . 2جدول 
2
2

UO   =حجتم(ml59 ،  مقتدار 

 (دماي محیط =، دماmg/L 599غلظت ، g38/. ،5/6=pH= گربادلت

 RSD (ppt) درصد جذب (minگر )زمان تماس با تبادل

69 05/3±96/38 73/5 
39 58/2±96/38 69/7 
329 05/2±38/73 23/8 
259 35/39±75/77 98/23 
639 33/6±45/73 25/8 
839 50/7±33/75 50/29 
3559 85/7±55/73 52/29 

 

 
 

+والان اکیمنحنی تاییرات میلی. 5شكل 
2
2

UO    جذب شده به صتورت تتابعی

 از زمان تماس.
 

 
 

+تاییرات ضریب توزیع . 9شكل 
2
2

UO .برحسب زمان تماس 
 

+بتتتر میتتتزان جتتتذب دمتتتا اثتتتر . 1جـــدول 
2
2

UO  =حجتتتم(ml59 ، مقتتتدار 

 (min259زمان تماس ، mg/L599غلظت ، g38/. ،5/6=pH= گربادلت

 RSD (ppt) درصد جذب ºCدما 
25 55/2±55/73 53/3 
65 57/2±75/77 63/3 
55 96/2±38/89 97/5 
55 53/8±38/89 25/23 
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+اکی والان تاییرات تعداد میلی. 31شكل 
2
2

UO دما اجذب شده ب. 
 

 
 

+منحنی تاییرات ضریب توزیع . 33شكل 
2
2

UO به صورت تابعی از دما. 
 

کند گر و محلول تاییر میتوزیع کاتیون بین تبادلبا تاییر دما 

 33کترد. شتکل   ي آن ضریب توزیع نیز تاییر خواهد که در نتیجه

بتا افتزایش دمتا توزیتع     در آن باشتد، کته   ایتن مطلتب متی   گویاي 

+کاتیون 
2
2

UO       در فاز جامد افتزایش پیتدا کترده استت. در واقتع

بته دستت    C55˚مقدار خود را در دماي بیرینه ظرفیت تبادل یون 

 آورده است. 

هاي متعددي وجود دارنتد  یند جذب، ایزوترمافر براي بررسی

تواننتتد متتورد تجزیتته و تحلیتتل قتترار گیرنتتد. دو ایزوتتترم کتته متتی

ها ایزوترم این ترینکاربردپر ترین ولانگمویر و فروندلی ، معمول

[. 33]هستتند  هاي آبی در بررسی جذب فلزات سنگین در محلول

جتذب  هتاي لانگمتویر و فرونتدلی     ایزوتترم  36و  32هتاي  شکل

 گتر تترافنیتل پتورفیرین    تبتادل هتاي متورد بررستی توستط     کاتیون

 دام افتتتاده در زئولیتتت را براستتاس نتتتایپ تجربتتی نرتتان   متتس بتته

  دهند.می

 
 

 .22UO+ ایزوترم لانگمویر جذب. 32شكل 
 

 
 

 .22UO+ ایزوترم فروندلی  جذب. 31كل ش
 

ضریب همبستگی بتراي ایزوتترم    36و  32هاي براساس شکل

تر از فروندلی  بوده و جذب از ایزوتترم لانگمتویر   لانگمویر بیش

کند. مدل لانگمویر بتراي متدل جتذب روي ستطوحی     تبعیت می

باشتند و  جدا از هم متی  ها کاملاًهاي جذب آنباشد که سایتمی

دیگتر ندارنتد کته ایتن     کنرتی بتا یتک   هاي جذب شده برهمگونه

 در این تحقی  هماهنگی دارد. شده موضو  با جاذب به کار گرفته

 
 ( ΔH˚ ،S˚Δ ، G˚Δپارامترهای ترمودینامیكی ) 1.4.8

 (، بتراي بررستی جتذب   G˚Δ و ΔH˚، S˚Δ)فیزیکی امترهاي پار
+

2
2

UO دام افتتاده   تترافنیل پورفیرین مس به گر یونیبادلتوسط ت

 به دست آمددر زئولیت با استفاده از معادله زیر 
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معکتوس دماهتاي مطلت      T/1 و عتوزیت تت ریبتضت  Kdه در آن تک

 .جذب است

 lnKdتوان از رسم منحنتی مقتادیر   را می S˚Δو  ˚ΔHمقادیر 

 S˚Δ و ˚ΔHگزینی مقتادیر  با جاي .به دست آورد T/1برحسب 

G تتوان (، می5) يدست آمده از معادلهه ب
˚Δ  زیتر  يرا از معادلته 

 محاسبه کرد
 

(3)                                                      
T

GH
S


 
 

 

مقادیر پارامترهاي ترمودینامیکی مربتوط بته جتذب     5جدول 
+

2
2

UO دهد.را نران می 

واکنش جتذب  براي  ˚ΔGمقادیر  5براساس اطلاعات جدول 

+هاي یون
2
2

UO   ختودي  همواره منفی است که حتاکی از خودبته

 باشد.بودن فرایند تبادل در جهت مستقیم می

+واکتتتنش جتتتذب  ˚ΔHمقتتتدار 
2
2

UO  استتتت کتتته مثبتتتت 

. معنی این امر است بادل یونیند تاگرماگیر بودن فر يدهندهنران

ي دارد. یعنی مقدار ژر ، نیاز به انتبادلیند اپیررفت فرآن است که 

2+ هتاي آب اطتراف  انرژي لازم براي جدا کردن مولکول
2

UO  و

تر از با لیگاند بیش 2Cu+ چنین انرژي لازم براي شکستن پیوندهم

ترتکیل  در و نیتز   2Cu+ پوشتی آب درمجمو  انترژي آزاد شتده   

2+ پیوند
2

UO .با لیگاند است  

است که واکنش  ي آندهندهواکنش، نران S˚Δمثبت  مقدار

کنتد  میجبران  نظمی رفته و گرماگیر بودن واکنش رابه سمت بی

شتود. در واقتع   میناپذیر انجام به طور برگرت تبادل یونیند او فر

 شود.میآنتروپی مثبت باع  جبران کمبود انرژي 

 

 گیری تیجهن .6

سنتز تترافنیل پتورفیرین متس بته دام افتتاده در زئولیتت از طریت        

تر درون زئولیت انجتام  هاي کوچکي گونهسنتز لیگاند به وسیله

 ي گرمایی وهاي تجزیهز با بررسی طیفتوفقیت سنتترفت. متذیتپ
 

+پارامترهاي ترمودینامیکی مربوط به جذب . 6جدول 
2
2

UO 
(KJ/mol) º GΔ 

(J/mol K) º SΔ (KJ/mol) º HΔ کاتیون 
K628 K638 K698 K208 

32/38- 83/37- 39/37- 65/33- 00/75 69/3 +
2
2UO 

بینتی  سنجی پرتتو ایکتس، طیتف   ي گرمایی تفاضلی، پراشتجزیه

 مرئی جامتد، تأییتد   -فرابنفشبینی ي زیر قرمز، طیفتبدیل فوریه

+ایی جذب توانتد. تتش
2
2

UO توسط تترافنیل پورفیرین مس به دام 

 ، غلظتت، pHبررسی شتد. تتأثیر پارامترهتاي     Yافتاده در زئولیت 

 گر سنتز شده بررسی شد وزمان و دما بر میزان جذب توسط تبادل

 چنتتین میتتزان . هتتمگردیتتدي ایتتن پارامترهتتا تعیتتین مقتتادیر بهینتته

 والان و ضتتریب توزیتتع متتورد بررستتی قتترار گرفتتت و  اکتتیمیلتتی

 هاي آن رسم گردید. شکل

 آنتتتالپی، آنتروپتتی و انتترژي آزاد پارامترهتتاي ترمودینتتامیکی

2+ جتتتذب(، بتتتراي G˚Δو  ΔH˚ ،S˚Δگیتتتبس )
2

UO  توستتتط 

 Yدام افتتاده در زئولیتت    گر یونی تترافنیل پورفیرین مس بهبادلت

 محاستتبه شتتد و مرتتخ  گردیتتد کتته واکتتنش از نتتو  گرمتتاگیر  

هتتاي جتتذب لانگمتتویر و فرونتتدلی  ترستتیم و باشتتد. ایزوتتترممتتی

2ضریب همبستگی )
Rگردیدها محاسبه هاي این ایزوترم( و ثابت 

از متدل   هتاي اورانیتل  و در نهایت مرخ  گردید که جذب یون

  .کندپیروي میلانگمویر 
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