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مس  و پلی اکریلونیتریل -سریم مولیبدات های جاذب ۀمقایس

 جداسازی در  پلی اکریلونیتریل -IIهگزاسیانوفرات 
  های آبی در محیط اکتیو سزیم

 

رضا صابری
*
 ،ای، تهرانگاه علوم و فنون هستهپژوهش ؛

 ، تهران ای کشورامور ايمنی هسته ؛اردشیر لی تختع

 

 چکیده

 .های راديواکتیو انجام شده است رفع آلودگی ۀهای نوين در زمین يابی به فناوری دست برایتحقیقاتی حاضر  ۀپروژ

کردی نوين در تحقیقات و  عنوان روی ه، بزيادهای مبادله کننده با بازدهی و کارآيی  ساخت و استفاده از رزينامروزه 

رفع آلودگی ماده راديواکتیو برای  در اين پروژه .استچنین روشی کاربردی در علوم جداسازی مطرح  هم
411

Cs  

اکريلونیتريل پلی-مولیبدات ن سريماعنو بادو نوع کامپوزيت جديد ای، شکافت هسته هایپاره ترين مهم از يکی عنوان هب
4
 

اکريلونیتريل پلی -II هگزاسیانوفرات و مس
2
برای  .یده  شدسنجها در شرايط پیوسته و ناپیوسته  د و کارآيی آنشتهیه  

های جاذب و مساحت سطح دانه .دشسنجی مادون قرمز استفاده  شناسايی ساختار ترکیب سنتز شده، از تکنیک طیف

د شتهیه  PANها با ماده  در راستای افزايش راندمان اين دو کامپوزيت، ترکیب آن. دشگیری ها اندازه میزان تخلخل آن

 -II هگزاسیانوفرات مسدهد که کامپوزيت نتايج نشان می. ندیده شدها در شرايط مختلف محیطی سنج و پايداری آن

 .دارد اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريم تری نسبت به کامپوزيت بیشسان راندمان  در شرايط يک اکريلونیتريل پلی

 

 مقدمه

و معدنی گرهای يونی های آبی با استفاده از مبادله جداسازی سزيم از محیط ۀدر زمینزيادی تحقیقاتی  ا  اخیر

 ،آلیگرهای يونی استفاده از مبادله ،بر طبق تحقیقات صورت گرفته. ]4[ ،[1]، [2]، [4] است انجام شدهآلی 

چنین سازگاری مناسب با شکل  های اسیدی و بازی و هم ، پايداری در محیطزيادمزايايی نظیر پايداری حرارتی 

های فلزی خاص استفاده جذب برخی از يونبرای  ی،يتيونی کامپوز گرهایدلهامباخیرا  . ددارننهايی پسماند 

های آبی و روند  تر در جريان کممیزان حلالیت چنین  هم و شیمیايی باعث افزايش مقاومت مکانیکی وکه  شود می

  .]5[ گرددمی های معدنی خالص بهتر تبادل نسبت به مبدل

راندمان جذب افزايش برای اين تحقیق دو نوع کامپوزيت جديد در 
411

Cs دشسنتز تهیه و های آبی  در جريان.  

کامپوزيت، جداسازی،  :کلیدی های هواژ
411

Cs  ،H.C.F.C-PAN ،تبادل يونی ،CER.M-PAN 

 46/3/31پذيرش                     6/2/31دريافت 
*

 Rsaberi@aeoi.org.ir           نویسنده مسئول

4. CER.M-PAN             2. H.C.F.C-PAN 
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تر و استحکام  آلی ترکیب شده و ذراتی با سايز بزرگ ۀپیونددهند ای با مادهسزيم يون  ۀکنندمبادله ۀ، مادسپس

پايداری  بايداين ماده  زيرابا اهمیت است مناسب بسیار  ۀدهند پیوند ۀانتخاب ماد. دشتر تهیه  مکانیکی بیش

های آبی، نسبت به  متراکم کنندگی کافی داشته باشد و در محلول دارندگی و نیروی نگه و داشتهی زيادشیمیايی 

يون 
411

Cs  طیف مادون قرمز، با استفاده از  .]1[ ،[6] و فاقد خواص تبادل يونی باشدزياد دارای نفوذپذيری

های جذبی بر اساس روابط  ايزوترم باجذب يون سزيم  ۀو نحو دشارزيابی  ،مشخصات کامپوزيت سنتز شده

کامپوزيت تهیه حاوی  یهاي از ستونی حاوی يون سزيم اکتیو آبجريان در ادامه . بررسی شدلانگمور و فروندلیچ 

میزان جذب سزيم در فرآيند ناپیوسته و فرآيند با بستر  .شدها بررسی  در آنو عوامل مختلفی شد عبور داده  ،شده

  .دشمشخص  یکامپوزيتستون و راندمان ی و میزان جذب دينامیکثابت بررسی 

 

 شرح آزمایش

 شده های استفاده مواد شیمیایی و دستگاه .1

ۀ مرکاز تولیدات کارخانشده مواد شیمیايی استفاده 
4
آمونیوم سريم نیتراتشامل  

2
آمونیوم هپتامولیبدات، 

1
 ،

سولفوکسید متیل دی ،مولیبدات سريم
4

پلی اکريلونیتريل، 
5

آلدريچ تولید شرکت، 
6

سورفکتانت، 
1
،
 

نیترات( II) مس
8
، 

المر پرکین) سنج جذب اتمی نظیر طیفهايی  دستگاه .ندهست (ایخلوص تجزيه ۀبا درج) و ساير موارد
3
 841) ،

وکتور-بروکر) سنج مادون قرمز طیف
41
آکواتورن-اينفورز آجی) زن ترموستاتیک ، هم(22  

44
   BETو دستگاه  (

آپی فیلیپس آاس)
42  

 . ندشدنیز در اين تحقیق استفاده ( 2141

  اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریم کامپوزیت ۀتهی. 9

مولیبدات سريم جاذب ۀبرای تهیدر ابتدا 
41

 ،cc251 مولار و 5/1نیترات با غلظت  يمراز محلول آمونیوم س 

cc251 متناوب در  طور هداده و ب قراردهانه  1مولار را در بالن  4 غلظت هپتامولیبدات با از محلول آمونیوم

Cدمای 
°

سپس محلول صاف و رسوب حاصل پس از شستشو با آب مقطر در . زده شد ساعت هم 4مدت  و به 51

کامپوزيت  ۀسپس برای تهی. دشتهیه μm (224-411 )بندی با مش مورد نظر  دمای اتاق خشک شده و دانه

Cدهانه و در دمای  1در داخل بالن  DMSOمحلول  cc41مولیبدات و  گرم پودر سريم 5 مذکور
°

مدت  و به 51

 4مدت  مخلوط شده و به Tweenقطره  و چند DMSOمحلول  cc41با  PANگرم  4. زده شد ساعت هم 1

C محلول حاصل دردمای. ]8[ دشدهانه اضافه  1سپس به محلول  بالن  ساعت هم زده شد و
°

 4مدت و به 51

 . ساعت هم زده و کامپوزيت شکل گرفت

4. Merck              2. (NH4)2.Ce(NO3)6              1. (NH4)6MO7O24.4H2O            4. DMSO-C2H6SO 

5. PAN-[CH2-CH(CN)]n-            6. Aldrich             1. Tween-80-C64H124O27             8. Cu(NO3)2.3H2O 

3. Perkin Elmer              41. Brucker-Vector            44. Infors AG-Aquatron           42. Philips-ASAP 

41. CER.M 
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 اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزیت  ۀتهی .3

مولار  25/1کردن تدريجی محلول   مخلوطاز طريق  Cu2Fe(CN)6 ترکیببا  H.C.F.Cدر ابتدا جاذب 

Cدر دمای  4:4نیترات با نسبت حجمی  (II) مسمولار  15/1و محلول ( II)مس هگزاسیانوفرات 
°

. تهیه شد 51

 ،ماندن در محلول مادر، صاف و با آب دوبار تقطیر شده ای رنگ حاصل پس از دو روز باقی رسوب قهوه

Cشستشو داده شد و در داخل آون با دمای 
°

ده و رسوب تهیه شده را با آسیاب به پودر تبديل کر. دشخشک  11

رسانده و نهايتا  آماده برای تبديل به m  (224-411 )بندی با مش  های استاندارد به دانه پس از عبور از الک

ابتدا در بالن يک لیتری سه دهانه مجهز به  بايد ،از رسوب جاذب مذکورکامپوزيت  ۀبرای تهی .دشکامپوزيت 

 در ،اکريلونیتريل حلال پلی (DMSO) سولفوکسید متیل دی cc21 در را مس هگزاسیانوفرات گرم پودر 5 زن، هم سیستم

Cدمای 
°

با  4:4با نسبت وزنی ) PANگرم پودر  5سپس . نواخت هم زد طور يک همدت دو ساعت ب به 51

ظور سرعت بخشیدن من مخلوط کرده و به DMSOاز محلول  cc 55در ظرفی جداگانه با ( هگزاسیانوفرات مس

سورفکتانت)مخلوط چند قطره ، به اين به انحلال پلیمر
4

Cساعت و در دمای  1مدت  مخلوط به. اضافه شد( 
°

51 

مدت  دهانه کرده و به 1را وارد بالن  PANنهايتا  اين مخلوط همگن  .نواخت و شفاف شود هم زده شد تا کاملا  يک

Cساعت در دمای  1
°

 .هم زده شد DMSOبا مخلوط جاذب و  51

 

 گیریبحث و نتیجه

 های سنتز شده قرمز در کامپوزیتطیف مادون  .1

ۀ احیپیک پهن جذبی در ن
4-

cm1651-1111  و اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريم کامپوزيتدر 
4-

cm1651-

های آب درون  مربوط به ارتعاش کششی مولکول اکريلونیتريل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزيت در  2311

ۀ ـناحیک ـپیچنین  هم. است ایشبکه
4-

cm4621 های آب  ناشی از ارتعاش خمشی مولکولهر دو کامپوزيت

ۀ ناحیپیک مشاهده شده در . استها  آنموجود در ترکیب 
4-

cm4411 اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريم کامپوزيت 

ۀ که پیک ناحی در حالی ،است Ce-O-Hناشی از ارتعاش خمشی پیوند 
4-

cm2251 هگزاسیانوفرات مس کامپوزيت 

 II- حضور گروه سیانید در ساختمان آن است گر نشان اکريلونیتريل پلی.  

ۀ پیک ناحی اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريمدر کامپوزيت 
4-

cm4465  مربوط به ارتعاشات خمشیCH2- ،

ۀ ـــناحی
4-

cm4411-4181 علت وجود ارتعاش کششی در پیوند  بهC-O ،ۀ ناحی
4-

 cm316-835 دلیل  هب

ۀ های ناحی پیک، مولیبداتحضور يون 
4-

 cm811-411 دلیل حضور يون هب 
2+

(2Ce(OH
 

  ۀناحی درو 

4-
cm2251 دنهست شده سنتز ترکیب در نیتريل گروه حضور  دلیل هب.  

 

4. Tween-80 
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احیوپیک ن اکريلونیتريل پلی -II هگزاسیانوفرات مسدر کامپوزيت 
4-

cm611-451 وجود پیوند دلیل  به

ۀ ناحی ،فلز -کربن
4-

cm4411  ناشی از ارتعاش کششیO-Cۀ ، ناحی
4-

cm1111  ارتعاش کششی ناشی ازCH- 

ۀ ناحیو 
4-

 cm4465 2 مربوط به ارتعاش خمشی گروه–CH 3[ است[. 

 
  کامپوزیت  برای (چپ سمت) و اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریم کامپوزیت برای (راست سمت)IR طیف .1 شکل

 اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مس

 پایداری در برابر تابش گاما. 9

کرد  عملهدف سنجش . گرفتندقرار  KGy211 و KGy411های سنتز شده تحت تابشهای  کامپوزيت

و هر سه نمودار را شد آنالیز  IR باهای موجود در ادامه نمونه .استشرايط واقعی با کامپوزيت های  گرانول

که گرفت نتیجه توان  می 2با توجه به شکل. شودبررسی  دقیقا    IRهای طیف تا تغییرات پیکده کرجا رسم  يک

گونه تغییر محسوسی در  و هیچاست مقاوم  KGy211های شديد مانند تابش در برابر تابشهر دو کامپوزيت 

  .های سنتز شده، ايجاد نشده است دست آمده از کامپوزيت هب IRطیف 

  
 KGY900 تابش KGY100 (C) تابش (B)  ندیده تابش (A) کامپوزیت نوع سه برای IR های طیف مقایسه .9شکل

 -II هگزاسیانوفرات مس کامپوزیت (چپ سمت) و اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریم کامپوزیت (راست سمت) برای

 اکریلونیتریل پلی

 ها  کامپوزیتگیری سطح مخصوص اندازه .3

 :ذکر شده است 4در جدول  مذکورهای کامپوزيتمیزان سطح مخصوص  BETبر اساس آزمايش 
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 ی سنتز شدهها سطح مخصوص کامپوزیت .1جدول

 سطح مخصوص نام جاذب

CER.M-PAN m2/g 48/25   A*(BET) = 

H.C.F.C-PAN m2/g 58/11   A*(BET)= 

 .دو کامپوزيت وجود دارد که اختلاف فاحشی در سطح جذب مخصوص اين شود میاساس نتايج حاصل مشاهده  بر

 های جذبی ایزوترم. 4

است فرآيند جذب با استفاده از کربن فعال گر روابط لانگمور و فروندلیچ بر اساس  ترتیب بیان روابط زير به

[41] ،]44[: 
 

 
    

       
     

فروندلیچ                                                            لانگمور
 

 
       

   
 

 

( سمت چپ)و  اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریمکامپوزیت  (سمت راست) روی +Csنمودار ایزوترم جذبی یون  .3شکل

 K922در دمای  اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزیت 

 
Csنمودار ایزوترم جذبی یون  .4 شکل

+ 
 اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریمکامپوزیت ( سمت راست)روی 

 K922بر اساس معادلات لانگمور در دمای  اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزیت ( سمت چپ)و 

 
Csنمودار ایزوترم جذبی یون  .5 شکل

+ 
 اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریمکامپوزیت ( سمت راست)روی 

 K922براساس معادلات فروندلیچ در دمای  اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزیت ( سمت چپ)و 
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بر ها را اين نمودار ،5و  4های  شکل .ه استدشرسم  ها نمودار ايزوترم جذبی برای کامپوزيت 1در شکل 

از کدام رابطه  ها د که اين جاذبشوتا مشخص دهد  نشان میاساس روابط و پارامترهای لانگمور و فروندلیچ 

 دهدها نشان می برای کامپوزيتمعادلات ايزوترم جذبی لانگمور و فروندلیچ پارامترهای  2جدول  .کندتبعیت می

[42]، ]13[: 

Csپارامترهای معادلات لانگمور و فروندلیچ در ایزوترم جذبی یون  .9 جدول
+ 

       K922 در دمای  ها در کامپوزیت

  CER.M-PAN H.C.F.C-PAN 

 

Langmuir constants 

 

     (mmol/g) 

b(L/mmol)    

R2 

111/1  

151/1  

312/1  

432/1  

111/1  

334/1  

 

Freundlich constants 

K (mmol/g) 

1/n 

R2 

111/1  

851/1  

331/1  

141/1  

131/1  

388/1  

از معادلات  اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريم د که جاذب کامپوزيتیشمشخص  مذکورمقادير جدول با توجه به 

جاذب کامپوزيتی  چنین هم .استای صورت چند لايه هتبعیت کرده و جذب در اين نوع کامپوزيت، بفروندلیچ 

از معادلات لانگمور تبعیت کرده و جذب در اين نوع کامپوزيت سنتز  اکريلونیتريل پلی -II هگزاسیانوفرات مس

 .]45[ ،[44]است ای صورت تک لايه هشده، ب

 

 محیط پیوسته آزمایش

 CM61 طول و CM8/1 قطر به ای شیشه های ستون وارد ،کامپوزيت دو هر از گرم 2/1 مقدار مرحله اين در

CS کاتیون حاوی محلول از CC211 سپس .گرديد
+

 .شد داده عبور ستون از (PPM51 غلظت با) ردياب با همراه 

 حدود در پريستالتیک های پمپ با خروجی جريان دبی .بود CIΜ311 نظر مورد ردياب آزمايشگاهی اکتیويته

 اتیلنی پلی ظروف در لیتری میلی 41 های حجم در ستون از خروجی محلول .شد تنظیم دقیقه بر لیتر میلی 66/1

 میزان و هشد آوری جمع
411

CS نسبت رسم با نهايتا   .شد گیریاندازه گامااسپکترومتری دستگاه با موجود AI/AF 

 .]46[ شد تهیه پیوسته روش در جذبی های منحنی خروجی، مايع حجم حسب بر (نهايی تهيویاكت به ورودی تهيویاكت)

)( پیوسته جريان نمودار 1 شکل
4
 .دهدمی شانن را ها کامپوزيت روی بر سزيم يون جذب 

 
Csجذب یون  برای)( نمودار جریان پیوسته  .6شکل

+
و  اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریم کامپوزیت( سمت راست)روی  

 اکریلونیتریل پلی -II هگزاسیانوفرات مسکامپوزیت ( سمت چپ)

4. Breakthrough 

0 

0.2 

0.4 

0.6 

0.8 

1 
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 در را شده سنتز جاذب یرو جذب تیظرف زانیم كه دش تهیه یابرنامه لب متافزارنرم از استفاده با انتها در

 كند محاسبه درصد، 411و كامل صورت هب اي و (یعمل طيشرا) باشد شده اشباع جاذب درصد15/1 فقط كه یطيشرا

 ستون داخل در شده وارد جاذب حجم .]48[ ،[41]
1

CM5/2 یعبور انيجر یدب رو، اين از است BV/HR 45 

 و یدرصد 411 و یدرصد 5 طيشرا در شده سنتز تيكامپوز دو هر یبرا جذب تیظرف زانیم 1 جدول در .است

 .است شده ارائه جاذب، ستون راندمان نیچن هم

 ها جاذب یبرا یش ستونیت جذب در آزمایزان ظرفیم .3جدول

Efficiency of           

adsorbent column(%) 
Dynamic capacity at 100%  

breakthrough(Total) 

Dynamic capacity at 5%  

breakthrough(Practical) 
Flowrate,BV/hr 

H.C.F.C-

PAN 

CER.M-

PAN 

H.C.F.C-

PAN 

CER.M-

PAN 

H.C.F.C-

PAN 
CER.M-PAN 

H.C.F.C-

PAN 

CER.M-

PAN 

18/61  61/28  
46/44  mg 

Cs/g  
5/8  mg 

Cs/g  
14/1  mg 

Cs/g  
41/2  mg 

Cs/g  
45 45 

 

 ها کامپوزیتمقایسه 

 یستاليكر ساختار Ce(OH)2(HMo4)2-PAN مولکولی با فرمول :اکریلونیتریل پلی-مولیبدات سریم کامپوزیت

gهای جاذب معادل  سطح مخصوص گرانول. استصورت آمورف  هو ب ندارد
2

/m48/25 گر  که نشان است

را نشان فرآيند بودن گرماگیر پارامترهای ترمودينامیکی  .استتبادل يونی  برایين کامپوزيت امناسب ناساختار 

( n/1)و  111/1آن برابر ( K)فروندلیچ  ۀثابت رابط تبعیت کرده وفروندلیچ  ۀز رابطاين کامپوزيت ا .دهدمی

=331/1عدد رگراسیون و  854/1برابر 
2

R ظرفیت جذب کل پويا. است
4
و ظرفیت  mg Cs/g51/8برابر با  

جذب عملی پويا
2
 حجم بستر) mgCs/g414/2 با  برابر 

1
cm 5/2  و دبی جريانBV/h 45 ) و راندمان ستون

 .دشدرصد  61/28برابر 

 یستاليساختار كر Cu2Fe(CN)6-PAN مولکولی با فرمول :اکریلونیتریل پلی-II هگزاسیانوفرات مس کامپوزیت

gهای جاذب معادل  سطح مخصوص گرانول .دارد
2

/m58/11 ساختار مناسب اين کامپوزيت گر  بوده که بیان

 ظرفیت جذب ۀبیشین .دهدرا نشان میفرآيند بودن گرماگیر پارامترهای ترمودينامیکی  .است یتبادل يونبرای 

(qmax )برابر با لانگمور تبعیت کرده و  ۀاز رابطmmol/g432/1 لانگمور ۀو ثابت رابط (b) 144/1با  برابر 

=334/1و عدد رگراسیون 
2

R با ظرفیت جذب کل پويا برابر . استmgCs/g46/44 و ظرفیت جذب عملی پويا 

 حجم بستر) mg Cs/g14/1 با  برابر
1

cm 5/2  و دبی جريانBV/h 45 ) 18/61و راندمان ستون برابر 

 .دشدرصد 

 

 

4. DC,Total              2. DC,Practical  
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 درصد 5کرد در جذب  جذب ستونی هر دو کامپوزیت و نمایش اختلاف عمل ۀمقایس .7شکل 

، محیطی برابرد که در شرايط ش، مشخص ها جاذبراندمان جذب ستونی  ۀو مقايس 1شکل با توجه به 

Cs کاتیون میزان اکريلونیتريل پلی-II هگزاسیانوفرات مس کامپوزيت
+

 -مولیبدات سريم کامپوزيت به نسبت را یتر بیش 

 - پلی-II هگزاسیانوفرات مس کامپوزيت زيادخاصیت تخلخلی دلیل  هاين امر ب. دکنجذب می اکريلونیتريل پلی

 .است اکريلونیتريل پلی-مولیبدات سريمچنین آمورف بودن کامپوزيت  و هم اکريلونیتريل
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