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جهت استخراج حلالی اورانیوم از  D2EHPAو  TOA مطالعه تجربی عملکرد دو محلول

 پسماند اسیدی

 همتی علیرضا ،احد قائمی
 تهران ایران، صنعت و علم دانشگاه ، گاز و نفت شیمی، مهندسی دانشکده

 06/01/99تاریخ پذیرش:            03/12/98تاریخ تصحيح:              28/10/98تاریخ دریافت: 

 چکيده

چنین ای است که در مراحل مختلف تحقیقات تولید و فرآوری آن و مراحل بعد از مصرف در راکتورها و همترین ماده در چرخه سوخت هستهورانیوم مهما

-ورت وارد شددن بده محدی  آیند. اورانیوم موجود در پسماندها با ارزش بوده و در صوجود میصورت پسماندهای اورانیومی به تحقیقات آزمایشگاهی به 

هدای مهدم جداسدازی در تولیدد و ها امری ضروری است. روش استخراج با حلال یکی از روشکنند، لذا جداسازی آنزیست مشکلات پرتوی ایجاد می

پد  از شناسدایی اناصدر  شدوند.ای است که در تحقیق حاضر ترکیبات اورانیومی تهیه شده از پسماندها، با این روش بازیافت میفرآوری سوخت هسته

( تعیین گردیده و در نهایت نوع ترکید  اورانیدومی موجدود در ICPالقایی ) شده کوپل موجود در پسماند،  مقدار هر انصر با استفاده از آنالیز اسپکترومتر

اتیل هگزیل فسدفری  -2-( و دیTOA) آمیناکتیلمختلف تری اند. با توجه به نوع ترکی  مورد نظر آزمایش استخراج با دو حلالپساب مشخص شده

کنندده، درصد به دست آمده است. همچنین اثر نوع استخراج 01/99و  12/96ترتی  ( انجام گرفته که میزان درصد استخراج نهایی بهD2EHPAاسید )

به آلی، زمان اختلاط فازها بر درصد استخراج و کننده، نسبت فاز آبی کننده، غلظت اولیه اورانیوم، نوع رقیقدمای استخراج، غلظت اسید، غلظت استخراج

 های مختلف بر فرآیند معکوس بررسی شده است.و شو کنندههمچنین اثر شست 

 .اسید فسفریک هگزیل اتیل-2-دی آمین، اکتیل تری حلال، با استخراج پسماند، اورانیوم، :کلیدی کلمات

 مقدمه-1

رفت. در کار میهای آلی برای جداسازی اجزاء آلی بهبا حلال اساساً توسط شیمیداناستخراج  1940تا  1900های در طول سال

دار های استخراج غیر واکنشهایی اشاره به سامانهشونده اغلب فقط به یک فرم مولکولی وجود دارد، چنین سامانهاین موارد، حل

توانند فلزات را در فاز ر مواد آلی و اسیدهای ضعیف، میها نسبت توزیع برابر ثابت توزیع است. همچنین بیشتدارد، که در آن

ای از استخراج . واکنش زیر نمونه[2 و1]های آلی دهند آبی با هم ترکیب کرده و تشکیل یک کمپلکس محلول در حلال

 ممکن است از فاز آلی و یا فاز آبی گرفته شود. HAدهد اسید آلی باشد که نشان میدار میواکنش
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تواند از ه میدهدکشده رنگ خاصی را نشان می باشد که در آن کمپلکس فلزی استخراجاین روش ابزاری برای شیمی تجزیه می

 3]شود کننده نامیده میطریق طیف سنجی شناسائی شود. معرف، مسئول تشکیل کمپلکس استخراج شدنی است که استخراج

هر دو حوزه تحلیلی و  که درای گونه. کاربرد صنعتی استخراج با حلال اجزاء غیرآلی، منجربه رشد کار تحلیلی گردیده، به [4 و

سازی، کاربردها و تفسیر تئوری برخوردهای ها برای بهینههای بهتر، درک مراحل واکنشکنندهصنعتی احتیاج به استخراج

 .[7تا  5]ها به یک ضرورت تبدیل شده است مولکولی در محلول

کند. این های مختلف چرخه خود بیشترین استفاده را از استخراج حلالی میای در قسمتستهتوان گفت صنعت هطورکلی میبه

خالص  1953تا  1942های های بلند زنجیره است. در سالها، ارگانوفسفرها و آمیناترها، کتونها شامل پلیاستخراج کننده

 (TBP1تری بوتیل فسفات )اتر با  استخراج کننده 9531سازی اورانیوم توسط اتر از نیترات اورانیل صورت گرفت که در سال 

اتیل -2-دی با استفاده از استخراج کننده 1955های آن برای اولین بار در سال . استخراج اورانیوم از کانی[8]جایگزین شد 

 های نوع دوم و سوم استفاده شد. فرآیند استخراجاز آمین 1957صورت گرفت و در سال ( EHPA2D 2هگزیل فسفریک اسید )

-هایی مانند توریوم، آهن، فسفات و عناصر نادر خاکی استخراجآمین نوع سوم در حضور ناخالص. [9]گویند  3با آمین را آمکس

آمین نوع سوم برای  به اندازه D2EHPAکه فرآیند استخراج با باشند. درحالیکننده، انتخاب مناسبی برای استخراج اورانیوم می

  .[11و10]کند به صورت انتخابی عمل نمیاستخراج اورانیوم در حضور عناصر نادر خاکی، آهن و توریوم 

 گسترده طور به انتخابی، صورت به جداسازی فرآیند یک بعنوان و بوده کاربردی حاضر بسیار حال در مایع-مایع استخراج

 واکنش آلی ماده یک با آبی فاز در موجود فلزات آن در که است شیمیایی فرآیند یک حلال با استخراج روش. است شده معرفی

 عملیات عکس. شودمی آلی فاز وارد و کرده ترک را آبی فاز نظر، مورد فلز لذا دهندمی فلزی آلی کمپلکس تشکیل و داده

دلیل ها و کلریدها استفاده کرد اما بهتوان از نیتراتسازی میمنظور عاریبه .گویندمی سازییا عاری 4استریپینگ را استخراج

توان دوباره اورانیوم را جانشین این مواد کرد. ختی میسهای بعدی بهحمله و چسبندگی شدید این مواد به آمین، در سیکل

سازی و قبل از سیکل بعدی استخراج باید با محلول سدیم هیدروکسید یا سدیم کربنات شستشو داده بنابراین بعد از عاری

 .[13 و12]ها و کلریدها استفاده کرد توان از نیتراتشوند، تنها در این صورت است که می

 
1 Tributyl phosphate 
2 Di-(2-ethylhexyl)phosphoric acid 
3 Amex 
4 Stripping 
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گر تری اکتیل فسفین اکساید بر روی جداسازی اورانیوم توسط استخراج حلالی با استخراج [14]و همکاران  1هورتون

(2
TOPO )گر م از محلول نیتریک اسید توسط استخراجاند. در این تحقیق اورانیومطالعه نمودهTOPO  مولار و  1/0با غلظت

عنوان فاز مولار به 1-10غلظت  رقیق شده در سیکلوهگزان استخراج شده و در ادامه از محلول هیدروکلریک اسید با محدوده

 شده است.گزارش  %99کننده استفاده شده است. درصد استخراج اورانیوم تحت این شرایط بیش از عاری

از یون اورانیوم از مخلوط محتوی کمپلکس با یک مرحله تماس فرآیند  8/99برای جداسازی بیش از % [15]و همکاران  3مائک

سازی شرایط استخراج، اند. با بهینههای کتونی را پیشنهاد کردهدر حلال 4ل ایزو بوتیل کتوناستخراج حلالی با سیستم متی

یون اورانیل در محلول آبی توانایی تشکیل  مقدار زیادی برای استخراج اورانیوم گزارش شده است. یکی از مشخصات برجسته

های آنیونی یون اورانیل از محلول بودن استخراج حلالی گونه های آنیونی است. در مطالعات انجام شده پارامتر انتخابیکمپلکس

 .[22تا  16]های بلند زنجیره بررسی شده است با آمین سولفوریک اسید، هیدروکلریک اسید و نیتریک اسید

2+مایع یون اورانیل )-استخراج مایع
2UO) مولار  6تا  5/0غلظت  و هیدروکلریک اسید در محدوده های نیتریک اسیداز محلول

مطالعه شده  C 25کننده تولوئن و در دمای ثابت در رقیق 3026و سیانکس  3085، آلامین TBPهای توسط استخراج کننده

ی حداکثر نسبت مولار از غلظت اسید دارا 4تا  3غلظت  ها در محدودهکنندهدهد که استخراجاست. نتایج این تحقیق نشان می

صورت زیر بوده است های متفاوت بهکنندهاند. میزان استخراج یون اورانیل در حضور استخراجتوزیع برای یون اورانیوم بوده

[23]: 

Cyanex 302>TBP>Alamine 308 

انجام  8و شلویت 7استخراج اورانیوم از محیط نیتریک اسید با سیستم استخراجی دی بوتیل فسفات/دودکان توسط علی ابراهیم

اسید بر ضریب توزیع اورانیوم در این تحقیق بررسی شده و نتایج ه و غلظت نیتریککنند. اثرات نوع رقیق[24]شده است 

های مختلف به ترتیب کلروفرم، کربن تتراکرید، دودکان و دهد که ضریب توزیع با استفاده از رقیق کنندهتجربی آنها نشان می

 یابد.نرمال هگزان افزایش می

را مطالعه نموده و نتایج آن نشان داد  TBP کنندهاستخراج اورانیوم از محلول نیتریک اسید با استفاده از استخراج [25] 9ساتو

با غلظت مشخص، حاصل  TBPگر مولار نیتریک اسید بیشترین میزان استخراج اورانیوم در حضور استخراج 6که در غلظت 

 
1 Horton 
2 tri-n-octylphosphine oxide 
3 Maeck 
4 Methyl Isobutyl Keton 
5 Alamine 308 
6 Cyanex 302 
7 Alibrahim 
8 Shlewit 
9 Sato 
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پذیری بالا و بازدهی مناسب برای اورانیوم است. با توجه به ن دارای انتخاباستخراج با حلال تری نرمال اکتیل آمی شده است.

 .[26]های انجام شده، استخراج با استفاده از آمین نوع دوم نسبت به آمین نوع سوم دارای بازدهی بیشتری است بررسی

 بخش تجربی-2

 شناسایي پساب-2-1

 یون و( ICP) 1القایی شده کوپل اسپکترومتر آنالیز پساب آزمایشگاهی از در موجود هایآنیون و عناصر شناسایی جهت

بوده،  اسیدی نظر مورد نمونه که جاآن از آورده شده است. 1استفاده گردیده، که نتایج آن در جدول ( IC) 2کروماتوگرافی

 یون آنالیز به مربوط نتایج به توجه با .یابد افزایش آنالیز دقت تا گردید و رقیق رسیده حجم به مقطر آب با آن زا معینی مقدار

 .است سولفوریک اسید نوع از بیشتر پسماند، در موجود اسید که گرفت نتیجه توانمی کروماتوگرافی

 ها و عناصر موجود در پسماند مورد مطالعهغلظت آنیون .1جدول 

 ICPنتایج  ICیج نتا

 عنصر (mg/L)غلظت آنیون (mg/L)غلظت 

 اورانیوم 2200 فلوراید 6/6

 تنگستن 26/26 کلوراید 7/53

 کروم 21/1 نیترات 3/8

 مولیبدن 66/0 فسفات 3/6

 آهن 22/0 سولفات 1/164

 وانادیوم 12/0  

 هامواد و روش-2-2

 شرایط به توجه با مرحله هر در منظور تهیه پسماند،اند. بهذکر شده 2دول مواد شیمیایی مورد استفاده در مطالعه حاضر در ج

 آزمایش برای استفاده مورد آلی فاز .است شده مخلوط مشخص مولاریته با سولفوریک اسید از مشخصی حجم با آزمایش

 دستبه مناسب کنندهیقرق به EHPA2D( و TOA3گرهای تری اکتیل آمین )استخراج از مشخصی مقدار افزودن با استخراج

-کنندهرقیق و TOA از مشخصی حجم اما شود،می تعیین دقیق توزین توسط بالا ویسکوزیته دلیل به D2EHPA حلال. آیدمی

 یکدیگر کنار در معین نسبت با فاز دو باید آلی، فاز به آبی فاز از نظر مورد جزء منظور انتقال به .شودمی برداشته پیپت با ها

 .برسند تعادل به مناسب زمان گذشت از بعد تا گردند مخلوط مشخص دور با لرزاننده توسط مناسب زمان مدت در و تهگرف قرار

 فاز تشکیل شده دو تا شدند داشته نگه ساکن مدتی برای ظروف آزمایش استخراج، از پس آبی فاز از آلی فاز جداسازی جهت

 
1 Induced Couple Plasma Spectrometer  
2 Ion Chromatography 
3 Trioctylamine 
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 دستگاه توسط آبی، فاز در اورانیوم غلظت جداکننده، قیف توسط فازها لکام جداسازی از بعد .شوند یکدیگر جدا از کاملاً 

 .گردید آنالیز 007/367 موج طول با( ICP)القایی  شده کوپل اسپکترومتر

 . جزئیات مواد شیمیایی مورد استفاده در مطالعه حاضر2جدول 

 شرکت جرم مولکولی چگالی خلوص فرمول شیمیایی نام

 .O2.6H2)3(NO2UO 99% 81/2 18/502 MERCK Co آبه شش نیترات اورانیل

 .NaOH  %99/99 13/2 40 MERCK Co سدیم هیدروکسید

 .6H6C 99% 7865/0 11/78 MERCK Co بنزن

 .26H12C 100% 8/0 83/0-78/0 MERCK Co کروزن

 .C7H8 100% 867/0 14/92 MERCK Co تولوئن

 .O22H10C 100% 83/0 28/158 MERCK Co دکاتول

 N51H24C %100-99 77/0 67/353 اکتیل آمین تری
معدن کاری 

 بندرعباس

 .P4O35H16C 99% 97/0 48/322 MERCK Co فسفات هگزیل اتیل-2-بیس

 .P4O27H12C 100% 977/0 32/266 MERCK Co تری بوتیل فسفات

 .4SO2H 97% 84/1 08/98 MERCK Co اسید سولفوریک

 .3CO2Na 100% 54/2 99/105 MERCK Co کربنات سدیم

 .3CO5NH 32% 5/1 06/96 MERCK Co کربنات آمونیوم

 .4PO3H 85% 88/1 98 MERCK Co اسید فسفریک

 تجهيزات آزمایشگاهي-2-2-1

 های ذیل استفاده شده است:های مربوطه از دستگاهجهت انجام آزمایش

  20SI.-DKمدل  1لرزاننده -

 ک ده هزارم گرمبا دقت ی Metller Toledoترازوی دیجیتالی  -

  Perkin-Elmer.7300 DV، مدل  ICPدستگاه اسپکترومتر پلاسمای کوپل شده القایی  -

    های مختلفشیشه آلات متداول آزمایشگاهی و ظروف پلی اتیلنی با حجم -

  بازده استخراج-2-3

ی درصد استخراج گویند که به دو عامل ضریب یافته از فاز آبی به فاز آلی را نسبت به مقدار اولیه در فاز آبدرصد جرم انتقال 

اوزان فلز در دو فاز بعد از عمل استخراج باشند، نسبت   aWو  oWحجم فازها و  aVو oVتوزیع و نسبت فازها وابسته است. اگر 

 :[27]کنند صورت زیر بیان میوزن فلز در فاز آلی به وزن کل فلز را بازده استخراج نامیده و به

(2) 
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1 Shaker 
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نسبت توزیع است. بازده استخراج ممکن است بر حسب درصد بیان شود که در آن  Dبازده استخراج و  Eکه در روابط فوق 

نشانگر استخراج کامل است. در مراجع نیز برای ضریب توزیع  99صورت به آن درصد استخراج گویند. بازده استخراج بیشتر از %

  .[28]رود ر میکانهایت به، اغلب مقدار بی99بزرگتر از 

 گیریبحث و نتیجه-3

 اثر رقيق کننده بر درصد استخراج-3-1

 انجام چگونگی در زیادی تأثیر مناسب کنندهرقیق یک انتخاب و دارند حلال با استخراج فرآیند در اساسی نقشی هاکنندهرقیق

 استفاده مورد امولسیون، تشکیل برای آن تمایل کاهش و گراستخراج ویسکوزیته کاهش منظوربه هاکنندهرقیق .دارد فرآیند

 شدن پلیمر و سوم فاز تشکیل از تواندمی مناسب کنندهرقیق انتخاب که دهدمی نشان گرفته صورت تحقیقات. گیرندمی قرار

 قدرت بر روی اما باشندمی فلز یون با واکنش یا جذب خاصیت فاقد اصل در هاکنندهرقیق. [29]کند  جلوگیری گراستخراج

 ppm 1120حاوی  مادری محلول با مولار( و 3/0غلظت مشخص از اسید )یک  در هاآزمایش .گذارندمی تأثیر آلی حلال جذب

TOA  وD2EHPA ،های کنندهرقیق با دقیقه بر دور 200 لرزاننده سرعت با درجه سانتیگراد 25دمای  ،1 آلی به آبی فاز نسبت

 ، در3با توجه به جدول  .شود عیینت آزمایشی شرایط چنین و گراستخراج دو این با کنندهرقیق ترینمناسب تا شد مختلف انجام

 هایکنندهرقیق به نسبت را بیشتری استخراج درصد( تولوئن و بنزن) آروماتیک هایکنندهرقیق TOA گراستخراج با رابطه

-رقیق عنوان به بنزن ،[30]دیگر مقالات ارائه شده  بهتوجه  دهند. بامی را نتیجه هاهیدروکربن از مخلوطی همچنین و الکلی

 کنندهرقیق دو تنها D2EHPA گراستخراج با رابطه شد. در گرفته نظر در TOA گراستخراج با استخراج برای مناسب کننده

 هکنندرقیق  دو بودنسمی  بهتوجه  با. دارند مشابه تقریباً نتایجی هاکنندهرقیق دیگر اما اند،نداده ارائه را مطلوبی نتیجه الکلی

 استفاده شده است. کنندهرقیق ماده عنوانبه  کروزن در این مطالعه از ها،در آزمایش تولوئن و بنزن
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 های مختلفکنندهدر حضور رقیق D2EHPAو  TOAگرهای میزان درصد استخراج استخراج .3جدول 

 رقیق کننده درصد استخراج )%(
TOA D2EHPA 

14/65 74/99 Kerosene 

91/27 23/90 Dodecane 

75/33 82/93 Undecane 

30/69 81/98 Toluene 

55/70 44/98 Benzene 

73/21 36/79 n-Octanol 

92/0 77/64 Decanol 

 اثر غلظت اسيد بر استخراج-3-2

متفاوت  یهاغلظت با اسید سولفوریک از لیترمیلی 5 و مایع پسماند از لیترمیلی 5 منظور بررسی اثر غلظت اسید، آزمایش با به

و  TOA حجمی %5گر استخراج از آلی رسید. دو فاز ppm 1100حدود  در مایع پسماند در موجود اورانیوم انجام شد که غلظت

در این . به صورت دو محلول جداگانه، ساخته شدند کنندهرقیق عنوانبه بنزن و کروزن به ترتیب با D2EHPAحجمی  10%

 5 مدت به استخراج عمل انجام و بارگیری برای دو محلول تهیه شده. ر نظر گرفته شدد یک آلی به آبی فاز آزمایش، نسبت

 مربوطه، زمان مدت گذشت از بعد. مجاور شدند دقیقه بر دور 200 سرعت با تکاننده درجه سانتیگراد در 25 دمای در ساعت

 .گردیدند جدا هم از جداکننده قیف سپس توسط و در حالت سکون قرار داده شد دقیقه 15 مدت به مخلوط محتوی ظرف

-نشان داده شده است. همان 4های مختلف اسید در جدول گر در غلظتضریب توزیع و درصد استخراج برای هر دو استخراج

دست آمده مراتب از مقادیر به به D2EHPAطور که مشخص است، ضریب توزیع و درصد استخراج در هر غلظت اسیدی برای 

 هاییون به آمینی هایجا که حلالو از آن باشد TOAتواند ناشی از آمینی بودن حلال . این اختلاف میبیشتر است TOAبرای 

-Cl 3- وNO نتایج. یابدمی کاهش شدت به آمینی حلال کردن حل خاصیت هایون این حضور که در هستند حساس بسیار 

 حلال این سولفات هاییون کردناضافه بدون دلیل همینبه ددار پسماند در هاآنیون این حضور از نشان  IC آنالیز از حاصل

 این توسط آمده وجودبه اسیدی هایمحیط در D2EHPA مانند کاتیونی هایحلال کهصورتی در. ندارد مناسبی چندان عملکرد

 .اندمقاوم کاملاً هایون
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 D2EHPAو  TOAاسید با میزان ضریب توزیع و درصد استخراج نسبت به تغیر غلظت سولفوریک  .4جدول 

 (mol/lit)غلظت  استخراج درصد ضریب توزیع

D2EHPA TOA D2EHPA TOA اسید سولفوریک 

9999 34/1 99/99 35/57 16/0 

33/4886 75/1 97/99 65/63 19/0 

81/394 87/1 74/99 14/65 30/0 

11/111 42/1 10/99 71/58 72/0 

17/33 42/0 07/97 91/29 28/1 

91/16 24/0 94/94 70/19 41/2 

58/1 19/0 34/61 17/16 66/4 

 اثر نسبت فاز آلي به آبي بر درصد استخراج -3-3

صورت جداگانه به D2EHPAحجمی  %5و  TOA  حجمی%  10 گراستخراج شامل آلی دو فاز از لیترمیلی 5در این آزمایش، 

 در اورانیوم ppm 8/908و  ppm 7/863حاوی  آبی به ترتیب فاز زا لیترمیلی 15 و 10 ،5 ،5/2 با و کروزن را بنزن در شدهرقیق

 200 سرعت با تکاننده یک در ساعت 5 مدت به تعادل، به رسیدن برای فاز دو داده شدند. در هر محلول، قرار یکدیگر با تماس

، TOAگر برای استخراجدهد که ، نتایج نشان می5مطابق جدول  .گرفتند قرار درجه سانتیگراد 25دمای  و دقیقه بر دور

 نسبت دو این در استخراج درصد تفاوت کهاین بهتوجه  با است اما 1و  2 آبی به آلی فاز مربوط به نسبت استخراج بیشترین

 ، باD2EHPAگر شود. همچنین برای استخراج استفاده 1 به 1 فازی نسبت از که است بهتر اقتصادی نظر از باشد،می %2 تقریباً

 استفاده 1 به 1 فازی نسبت ، از1 به 1 و 1 به 2 فازی نسبت دو در استخراج درصد تفاوت بودن ناچیز و آزمایش تایجن به توجه

 .استشده 

 D2EHPAو  TOAگرهای استخراج با استخراج درصد بر آبی به آلی فاز نسبت تأثیر .5جدول 
 نسبت فاز آلی به آبی (E%) درصد استخراج

(O/A) D2EHPA TOA 

94/99 85/99 1/2 

32/99 97 1/1 

18/95 17/45 2/1 

02/90 67/8 3/1 

 اثر زمان اختلاط فاز آبي و آلي بر درصد استخراج-3-4

 در است آلی فاز دهندهتشکیل که گریاستخراج با را اورانیوم حاوی پسماند است، لازم مایع پسماند از اورانیوم استخراج برای

ضروری  معین، زمان مدت شدن یک سپری فاز، دو رسیدن تعادلبه برای. برسند تعادل به زفا دو تا گرفته شود قرار تماس

 و نرسیده تعادل به فاز دو باشد، کم زمان مدت این چهچنان. دارد استخراج در اساسی نقشی فازها اختلاط زمان واقع در. است

 .شد خواهد انرژی و زمان رفتن هدر اعثب طولانی نیز بسیار زمان مدت طی. بود نخواهد کامل آبی فاز بارگیری
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 آلی لیتر فازمیلی 5  با را اسیدسولفوریک مولار 3/0 و اورانیوم ppm 7/863 حاوی پسماند لیترمیلی 5آزمایش،  این انجام برای

 در کروزن کنندهرقیق با D2EHPA گراستخراج حجمی %5 و بنزن کنندهبا رقیق TOA گراستخراج حجمی %10 شامل

 300 تا 5 زمانی بازه بهینه زمان تعیین برای. قرار گرفت سانتیگراد درجه 25 دمای و دقیقه در دور 200سرعت  با ایانندهتک

میزان  اما شودمی بیشتر استخراج درصد زمان، گذشت با .نشان داده شده است 6گرفته شد که نتایج در جدول  نظر در را دقیقه

-می استخراج عملیات ابتدای در استخراج سینتیک بودن ترسریع دهندهنشان  این و است بیشتر استخراج ابتدای در تغییرات

 به ساعت 5 گذشت بعد از مقدار این که رسید 65/95% به استخراج درصد TOA گراستخراج با دقیقه، 15 گذشت از بعد. باشد

 بیشتر استخراج درصد 2 حدود برای که است نای بیانگر مقادیر این حقیقت در. است رسیده 9/96% یعنی خود مقدار حداکثر

 D2EHPA گراستخراج با رابطه در .شد خواهد انرژی و زمان رفتن هدر شود که موجب صرف ایدقیقه 285 زمانی مدت باید

 5 گذشت از بعد که رسدمی 01/99% به دقیقه 30 گذشت از بعد و 33/97% به استخراج درصد دقیقه 15 گذشت از بعد هم

 توانمی است، استخراج برای قبولی قابل مقدار 01/99% کهجاآن از. رسدمی 43/99% یعنی خود حداکثر به مقدار ینا ساعت

 .شودمی کامل تقریباً استخراج دقیقه، 30 گذشت از پس گفت

 استخراج درصد بر آبی و آلی فاز اختلاط زمان . اثر6جدول 

 زمان)دقیقه( درصد استخراج )%(
TOA D2EHPA 

42/25 53/45 2 

33/80 01/84 5 

57/90 02/91 10 

65/95 33/97 15 

12/96 01/99 30 

32/96 34/99 90 

74/96 37/99 180 

86/96 41/99 240 

97 43/99 300 

 اثر غلظت اوليه اورانيوم بر درصد استخراج-3-5

درصد  15و  10، 5های مختلف اورانیوم )ا غلظتهای مادری ببرای بررسی اثر غلظت اولیه اورانیوم بر درصد استخراج، محلول

مولار( تهیه شد. مقدار معینی از فاز آبی )پسماند مورد نظر( با غلظت مناسبی از  3/0حجمی(  در غلظت بهینه اسید )

آن  مولار( برسد و غلظت اورانیوم موجود در 3/0که غلظت اسید در پساب به غلظت بهینه )سولفوریک اسید رقیق شده تا جایی

با   TOAگردرصد حجمی از استخراج 15و  10، 5لیتر از فاز آلی شامل میلی 5لیتر از فاز آبی با میلی 5نیز تقلیل یابد. سپس 

دور بر دقیقه به صورت  200ساعت و سرعت  5ای به مدت کننده کروزن در تکانندهبا رقیق D2EHPAکننده بنزن و رقیق

و  TOAگر های مختلف از استخراجتغییرات غلظت با غلظت اولیه اورانیوم در درصد حجمیجداگانه قرار داده شدند. نمودار 
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D2EHPA ( نشان داده شده-1الف( و )-1به ترتیب در شکل )گر )الف( برای استخراج 1طور که در شکل اند. همانبTOA 

-نشان که نمودار شیب همچنین و یابدیم افزایش استخراج میزان آبی، فاز در اورانیوم اولیه غلظت کاهش مشخص است، با

 کاهش در. کندمی پیدا کاهش استخراج، درصد افزایش با است، استخراج درصد بر اورانیوم اولیه غلظت اثرگذاری شدت دهنده

 تشکیل توانایی گر دیگراستخراج فلز، بالای هایغلظت در که است دلیل این به اورانیوم غلظت افزایش با استخراج درصد

-1دهد. اما با توجه به شکل )می کاهش را استخراج درصد امر همین و نداشته را آبی فاز در موجود فلزی هاییون با پلکسکم

 عملکرد گراستخراج پایین غلظت همچنین و اورانیوم بالای هایغلظت در حتی D2EHPA گرشود که استخراجب( استنباط می

 افزایش با به عبارتی. است یکسان TOA گراستخراج با رابطه در شده مشاهده روند با کاملاً  استخراج روند. دارد مناسبی بسیار

 با کمپلکس تشکیل برای گراستخراج توانایی کاهش دلیلبه کاهش این و یابدمی کاهش استخراج درصد آبی، فاز در فلز غلظت

 اورانیوم بالای هایغلظت در گراستخراج غلظت ایشافز که است مطلب این بیانگر نیز نمودار شیب. باشدمی آبی فاز درون فلز

 .دارد بیشتری تأثیر
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 )الف(

 

 )ب(

 D2EHPA)ب(  TOAگر )الف( . تاثیر غلظت اولیه اورانیوم بر در صد استخراج برای استخراج1شکل 

 اثر دما بر درصد استخراج-3-6

 و با گرمازاست واکنش یک های مورد مطالعهگراستخراج طتوس اورانیوم استخراج با توجه به مطالعات صورت گرفته، واکنش

 ppmحاوی  پساب لیترمیلی 5 دما بررسی آزمایش برای .[31, 8]یابد می کاهش توزیع ثابت و استخراج بازده دما افزایش

 کنندهرقیق با TOAگر استخراج حجمی %10 شامل آلی لیتر فازمیلی 5  با را اسید سولفوریک مولار 3/0 و اورانیوم 6/998

 30 زمان مدت به دقیقه در دور 200 سرعت با ایدر تکاننده کروزن کنندهرقیق با D2EHPAگر استخراج حجمی %5 و بنزن

 از که طورهمان .فته شددر نظر گر سانتیگراد درجه 65 تا 15 دمایی بازه نیز بهینه دمای تعیین برای. قرار داده شدند دقیقه

 بودن گرمازا دهندهنشان دما افزایش با استخراج درصد کاهش .دارد عکس رابطه استخراج درصد با دما است مشخص 2شکل 

 و باشدمی کم بسیار نمودار است اما شیب آمده دستبه سانتیگراد درجه 15 دمای در استخراج مقدار بیشترین. است واکنش



 قائمي و همتي                                      ...           جهت استخراج حلالي اورانيوم از D2EHPAو  TOA مطالعه تجربي عملکرد دو محلول

206 

 است بهتر تئوری نظر از. ندارد گراستخراج دو این با اورانیوم استخراج در چندانی اثر دما که است این دهدهننشان موضوع این

 .باشدنمی مناسب محیط دمای از ترپایین دمایی در استخراج انجام عملیاتی نظر از اما شود انجام پایین دماهای در استخراج

 

 D2EHPAو  TOAبا استخراجگر  ثر دما بر درصد استخراج. ا2شکل 

 نوشت: T/1و  LnDبرحسب ای خطی توان معادلهبا توجه به نمودار بالا می

 صورت زیر است:معادله به TOA حجمی %10گر برای استخراج

(5) 3 1
2.7 10 5.459LnD

T
    

 ر است:صورت زینیز معادله به D2EHPAحجمی  %5گر و برای استخراج

(6) 3 1
7.071 10 16.99LnD

T
    

این  TOAگر برای استخراج دست آورد.توان آنتالپی واکنش را بهمی [32]چنین معادله وانت هولف بر طبق روابط بالا و هم

 T/1برحسب  LnD نمودار. -kJ/mol 78/58برابر است با  EHPA2Dگر و برای استخراج -kJ/mol 44/22مقدار برابر است با 

 (.3 کند )شکلبرای هر دو حلال مورد مطالعه رسم شده است، همانطور که مشخص است به صورت خطی تغییر می
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 D2EHPA و TOA گرهایاستخراج با اورانیوم استخراج در T/1برحسب  LnD نمودار .3شکل 

 گر بر درصد استخراجاثر غلظت استخراج -3-7

 به استشده  رقیق متفاوت هایغلظت با اسید سولفوریک از متفاوتی حجمی مقادیر با نظر مورد در این آزمایش، پسماند

 TOAگر فاز آبی با دو استخراج. باشد متفاوت آن در موجود اورانیوم غلظت اما بماند باقی مولار 3/0 پسماند اسیدیته کهصورتی

به همراه کروزن  درصد حجمی  10و  5، 3های با غلظت D2EHPAبه همراه بنزن و درصد حجمی  20و 10 ،5 هایغلظت با

 غلظت با افزایش هم پسماند این با رابطه در که گرفت نتیجه توان)الف( می 4شدند. از شکل  به عنوان رقیق کننده مخلوط

. دهدمی نشان را خود اورانیوم بالای هایظتغل در بیشتر افزایش این که یابدافزایش می استخراج درصد آلی فاز در گراستخراج

 که دارد را استخراج توانایی نیز کم بسیار غلظت با گراستخراج اورانیوم پایین هایغلظت در مشخص است، نتایج از که همانطور

 هایغلظت در استخراج مطلوب درصد به رسیدن برای اما. باشدمی موضوع این کننده تایید مقادیر این در نمودار کم شیب

 بالای هایغلظت در حجمی درصد 20 غلظت از استفاده با اینجا در .کرد استفاده گراستخراج بیشتری مقدار از باید فلز بالای

 آید.به دست می کاملی نسبتاً استخراج تر،پایین هایدرغلظت حجمی درصد 10 و اورانیوم

 بیشتر هاآن حلالیت حد از آبی فاز در فلزی یون غلظت یا و گراجاستخر غلظت که شودمی تشکیل زمانی سوم فاز کلی طوربه

 سوم فاز تشکیل به منجر توانندمی دهند، کاهش خاص سیستم یک برای را حلالیت حد این که عواملی تمامی بنابراین. باشد

 کاهش کنندهرقیق در آن حلالیت ،TOA گراستخراج از حجمی درصد 20 از بیش استفاده صورت در این آزمایش نیز در. شوند

 بسیار اورانیوم کم هایغلظت در نمودار شیب مشخص است که D2EHPAگر )ب( برای استخراج 4در شکل  همچنین .یابدمی

( حجمی %3)کم  غلظت با D2EHPA از توانمی اورانیوم کم هایغلظت در که است این دهندهنشان موضوع این و تر استکم

. نمود استفاده گراستخراج از حجمی %5 حداقل از باید استخراج بودنکامل  برای اورانیوم، بالای هایظتغل در اما. کرد استفاده
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دست به  استخراج %99 از بیش اورانیوم هایغلظت همه در گراستخراج از حجمی %5 بردن کار به با پیداست که طورهمان زیرا

 .آمده است

 

 )الف(

 

 )ب(

 های مختلف اورانیومدر غلظت D2EHPA)ب(  TOAگرهای )الف( استخراج با استخراج درصد بر آلی گرخراجاست غلظت . اثر4شکل 

 هاي مختلف بر درصد بازیابيوشو دهندهاثر شست-3-8

بیل تواند تأثیرات مختلفی از قباشد، میمی نیز رادیواکتیو اثرات دارای سمی اثرات داشتن بر علاوه جا که فلز اورانیوماز آن

 آلی فاز از اورانیوم معکوس ها را به جای بگذارد. تاکنون استخراجزیست، مسمومیت و همچنین مرگ انسانآلودگی محیط
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 زمینه این در زیادی مطالعات دیگر گرهایاستخراج با رابطه در کهصورتی در است، نشده مطالعه جزئی صورت به آمین شامل

 سدیم کربنات، سدیم آبی هایمحلول روند،می کاربه معکوس استخراج برای هایی که. محلول[33]است  گرفته انجام

 به نسبت نیترات حاوی آبی هایمحلول معکوس استخراج معمولاً در. باشند می نیترات آمونیوم و کلرید آمونیوم هیدروکسید،

 حاوی هایمحلول از معکوس استخراج در کههنگامی که کرد توجه باید. کنندمی عمل ارآمدترک کلرید حاوی هایمحلول

 باشد.نمی اسیدی گونه هیچ نمودن اضافه به احتیاج شود،می استفاده کلرید و نیترات

 ppm 1700و حاوی  TOAاورانیوم برای  ppm 500حاوی  مادری محلول ابتدا مختلف هایوشو دهندهشست اثر جهت بررسی

-محلول از لیترمیلی 10 با را شده داراورانیوم آلی فاز از لیترمیلی 10 مقدار ،بهینه شرایط در سپس. شد تهیه D2EHPAبرای 

 نهایت در. قرار داده شد دقیقه 300 مدتبه دقیقه بر دور 200 سرعت با ایتکاننده در مولار 1 غلظت با دهنده شو وشست های

 گزارش شده است. 5نتایج در شکل  ها،نمونه آنالیز و یکدیگر از افازه جدایش از بعد

 

 گرهای مورد مطالعهاستخراج از اورانیوم  Stripping بر مختلف هایدهنده وشوشست . اثر5شکل 

های بازی اثر بیشتری نسبت به شست و شو دهندهشست ، TOAگر مشخص است، در رابطه با استخراج 5همانطور که در شکل 

تر بوده و مشکلات عملیاتی کمتری )نظیر خوردگی( نسبت های بازی ارزانبر این، محلولهای اسیدی دارند، علاوه و شو دهنده

های اسیدی دارند. در این آزمایش نیز کربنات سدیم بیشترین اثر را در بازیابی اورانیوم از فاز آلی دارد. در این روش، به محلول

های اورانیوم افتد و در محلول آبی کمپلکسطور همزمان اتفاق میخراج معکوس اورانیوم به فاز آبی بهتولید مجدد آمین و است

 صورت زیر است:شوند. واکنش استخراج معکوس بهبه کربنات تشکیل می

(5) 2 4 2

3 4 2 4 3 3 3 2 3 3 4 3( ) ( ) 7 4 ( ) 3 4R NH UO SO CO R N UO CO SO HCO         

دهند. د بازیابی بیشتری از خود نشان میدرص 3CO4NHو  3CO2Na، که دو محلول بازی EHPA2Dگر همچنین برای استخراج

-تر صورت میراحت D2EHPAگر دهد که جدایی آن از استخراجچرا که اورانیوم با این دو محلول یک کمپلکس تشکیل می
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2+گیرد. یون 
2UO صورت نمک سدیم گر بهشود و سپس استخراجکربنات قوی نگه داشته میدر محلول به شکل کمپلکس تری

گردد. این کاهش باید با افزودن شود. تشکیل نمک سدیم باعث تقلیل اسیدیته در مراحل استخراج میازگردانیده میبه چرخه ب

دهی آن و سپس رسوب 3NHسازی اولیه محلول با تواند با خنثیگردد. سرانجام اورانیوم میمقدار بیشتری از اسید جبران می

-واکنش عاریشود. )کیک زرد( خشک می O2H.24UOصورت سید اورانیل سپس بهصورت پراکسید اورانیل بازیابی شود. پراکبه

 صورت زیر است:سازی به

(6) 2 2 4

2 3 3 2 3 32 ( ) 2UO HCO CO UO CO H         

 گیرینتیجه-4

ای مقدار قابل توجهی پسماند مایع تولید های هستههای گوناگون در آزمایشگاهدار در حین انجام آزمایشهای اورانیومپساب

بر ملاحظات زیست محیطی، بازیافت اورانیوم از  ها نسبتاً زیاد است. علاوهکه غلظت اورانیوم موجود در بعضی از آن شوندمی

پسماندهای موجود دارای صرفه اقتصادی نیز باشد. در این تحقیق، بازیافت اورانیوم از پسماند آزمایشگاهی با استفاده از فرآیند 

( مورد D2EHPAاتیل هگزیل فسفریک اسید )-2-( و دیTOAآمین )اکتیلتلف تریمخ استخراج حلالی توسط دو حلال

بررسی قرار گرفته است. همچنین اثر پارامترهای مختلف از قبیل نوع استخراج کننده، دمای استخراج، غلظت اسید، غلظت 

تلاط فازها بر بازیافت اورانیوم و همچنین کننده، نسبت فاز آبی به آلی، زمان اخکننده، غلظت اولیه اورانیوم، نوع رقیقاستخراج

های مختلف بر فرآیند معکوس بررسی شده و شرایط بهینه در هرکدام به دست آورده شده است. با تحلیل وشو کنندهاثر شست

سید مولار مقدار بهینه غلظت ا D2EHPA ،3/0و  TOAکننده برای ترین رقیقنتایج، بنزن و کروزن به ترتیب به عنوان مناسب

دقیقه برای فرآیند  30ترین نسبت فاز آلی به فاز آبی محلول و مدت زمان به عنوان اقتصادی 1به  1برای هر دو حلال، نسبت 

استخراج مورد نظر انتخاب شدند. با بررسی پارامترهای عملیاتی مشاهده شد که با افزایش غلظت اولیه اورانیوم و دما درصد 

 درصد 10 و اورانیوم زیاد هایغلظت در حجمی درصد 20 غلظت، TOAیابد. همچنین برای استخراج هر دو حلال کاهش می

، استخراج تقریباً کاملی به دست اورانیوم هایغلظت همه در حجمی درصد D2EHPA ،5کم و برای  هایدرغلظت حجمی

بهتری جهت بازیابی داشتند و با توجه  های بازی برای هر دو حلال عملکردو شو دهندهسازی نیز، شستآمدند. در فرآیند عاری

-، سدیم کربنات به عنوان شستهای اسیدیها )نظیر خوردگی( نسبت به محلولتر بودن و مشکلات عملیاتی کمتر آنارزانبه 

 وشو کننده مناسب انتخاب گردید.

 تشکر و قدردانی-5

 .نمایندصمیمانه تشکر می عت ایرانعلم و صنهای مالی معاونت پژوهشی دانشگاه نویسندگان مقاله از حمایت
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