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 98/ 30/1تاريخ پذيرش مقاله:    18/8/97تاريخ دريافت مقاله: 

 

تماس بین . اثر زمان  قرار گرفتبررسي  مورد  رقیق شده در کروزن   336با استفاده از آلامین    يولفاتهای س ستخراج اورانیم از محلولا  چكیده:

سولفوريک فا غلظت  استخراج  زها،  غلظت  گرفت.  اسید،  قرار  مطالعه  مورد  دما  و  آبي  به  آلي  فاز  نسبت  اورانیم،  غلظت   نشان   هايافتهگر، 

 محاسبه شد.  92/5  برابر   خودی است. لگاريتم ثابت تعادل ظاهری واکنش استخراجودبه استخراج اورانیم واکنشي سريع، گرمازا و خدهند که  مي

گر و نسبت اسید اثر زيادی بر درصد استخراج اورانیم دارد. درصد استخراج با افزايش غلظت استخراج  نشان داد که غلظت سولفوريک   اتمطالع

 ، غلظت C˚  25مای  د  ،اسید  سولفوريک   mol L  15/0-1غلظت  شرايط:  . در  يابدميفاز آلي به آبي افزايش و با افزايش غلظت اورانیم کاهش  
1-mol L  05/0  دست ه  ب  یدر شرايط بهینهاستخراج اورانیم از محلول فروشويي    .شداستخراج اورانیم    72/99%  ،1:1و نسبت فازی    گراستخراج

ها و اسیدهای شده با اورانیم با استفاده از نمک   دار اورانیم از حلال آلي باراستخراج معکوس  آمده انجام و حذف آهن مورد بررسي قرار گرفت.  

در   انجام    4مختلف  بر  شدمرحله  دما  اثر  معکوس  .  استخراج  واکنش  فرايند  آنتالپي  تغییرات  و  شد  عامل بررسي  با  معکوس  های  استخراج 

ب شیمی گوناگون  از  ه  ايي  استفاده  با  آمد.  کربنات  دست  مرحله  داورانیم    3CO2(4NH )[  1-mol L  5/0،  87%/99[آمونیم  يک  آلي ر  فاز  از 

 استخراج شد.
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Abstract: Uranium (VI) solvent extraction from the acidic sulfate solutions by Alamine 336 diluted in 

kerosene has been investigated. The effect of the contact time between phases, sulfuric acid 

concentration, extractant concentration, uranium concentration, organic/aqueous phase ratio, and 

temperature were studied. The results demonstrated that the uranium extraction was a fast, exothermic, 

and spontaneous reaction. Log Kex is calculated to be 5.94. The process parametric variation studies 

indicated a strong influence of sulfuric acid concentration on the extraction percentage of uranium. The 

extraction percentage was increased with an increase in the extractant concentration as well as the 

organic/aqueous phase ratio and decreased with an increase in the uranium concentration. Using  

0.05 mol L-1 Alamine 336˚C at 25˚C with organic/aqueous phase ratio of 1:1, an extraction percentage of 

about 99.72% was achieved when the H2SO4 concentration was 0.15 mol L-1. The uranium extraction 

from the leach liquor solution was done under these optimum conditions, and iron (ІІІ) removal has 

investigated. Uranium stripping from the loaded solvent was carried out by many salt and acid solutions 

in the four steps. The effect of temperature was studied, and for the first time in this study, the enthalpy 

change of stripping reaction by using various chemical agents was obtained. 99.87% of uranium loaded in 

the organic phase was removed by 0.5 mol L-1 (NH4)2CO3 in a single stripping step. 
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 مقدمه  .1

بشر  رشد   نیازهای  افزايش  جهان  جمعیت  دنبال  سريع  به  را 

روزمرهاست.  داشته   زندگي  نیازهای  از  يکي  بشر،   ی امروزه 

گرم و  انرژی  تقاضای  افزايش  با  است.  کرهانرژی  شدن   ی تر 

انرژی ها،  سنگ و ساير هیدروکربنزمین به دلیل سوزاندن زغال

تگزينهبه  ای  هسته برای  مهم  بشر  انرژی  ن  میأای  نیاز  مورد 

اورانیم  شده    تبديل حاضر،  حال  در  سوخت  مهماست.  ترين 

ای  سوخت هسته  یکه در خلال چرخه  استای  های هسته نیروگاه

 .[1] شودمي فراوری 

صنايع  هم ساير  متخصصهزينهکاهش    برای چون   های ها، 

  هستند ای به دنبال يافتن روشي بهینه  سوخت هسته  ی چرخه

بشر نیاز  مورد  انرژی  بیش  تا   و  هزينه  حداقل  تداوم  با  ترين 

سوخت   ی . پس از دست يافتن به چرخهشود  و تأمین  «تولید»

تر از گیری کاملمصرفي و بهرهای، کاستن میزان اورانیم  هسته

ترين  تر در اختیار آيندگان مهماورانیم بیشقرار دادن    برای آن  

 . [2] استهدف 

مرحلهخالص اورانیم  چرخه سازی  در  مهم  سوخت   یای 

يندهای مختلفي از اين صنعت، اورانیم به  ا. در فراستای  هسته

به    دآبي قرار دارد که بايهای فلزی و غیرفلزی در فاز  همراه يون

يون اين  از  انتخابي  جدا  هصورت  استخراج  روش  شود.ا  با  های 

ای غشايي از فراينده انتخابي، تبادل يون و    گذاری ، رسوبحلال

 .[3]  هستنديابي به اين هدف ها برای دستترين روشمهم

ايع( در مقايسه با  م  -مايع حلال )استخراج با  روش استخراج  

ها دارای سادگي عملیات، سرعت و توان عملیاتي بالا ساير روش

متداول و  ازبوده  اورانیم  انتخابي  جداسازی  برای  روش    ترين 

است   معدن  فروشويي سنگ  يکي[4]محلول  های همشخص از . 

يبرجسته  تشکیل   توانايي  آبي  های محلول  در  اورانیل  ون ی 

با    استخراج بودن انتخابي پارامتراست.   آنیوني   های کمپلکس

گ سولفوريک، محلول از اورانیل  آنیوني های ونهحلال   های 

نیتريک با آمین  هیدروکلريک و  بلنداسید  زنجیر بررسي    -های 

 دهد پیشین نشان ميهای  پژوهش. مروری بر  [6،  5] شده است  

استخراج گستردهکه  کاربرد  آمیني  استخراج گرهای  در   ای 

  مورد درها  پژوهش.[10-7،  4]دارند    ي اورانیم از محیط سولفات

نشان  گرهای استخراج  سوم  نوع  آمین  که دهد مي آمیني 

ماننداستخراج   ساير به نسبت   ،  (TBP)  فسفاتبوتیلتری  گرها 

اتیل(EHPA2D)اسید    فسفريک  هگزيلاتیلدی   فسفريک هگزيل، 

تری(PC-88A)استر    هگزيل  مونواتیلاسید اکسید  فسفیناکتیل، 

(TOPO)  برای   گری گزينش و    بازده  ...  و   استخراج  بالاتری 

دارد   آلامین  .  [13-11]اورانیم  که  است  داده شده    336نشان 

سولفاتخرااستبرای   محیط  از  اورانیم  ديگر  نس  يج  به  بت 

آلامین  استخراج مانند  آمیني  آلامین  304گرهای  و    308، 

دارد    336آلیکات   بهتری  عملکرد  استخراج    .[14]همواره 

آمین   معکوس حاوی  آلي  فاز  از  های  عاملبا    سوم   نوع   اورانیم 

سولفوريکاسید  کلريکهیدرو نیتريک  ،  آب    اسید،  اسید، 

رات بررسي شده  نیت  اکسیژنه، آمونیاک، آمونیم کربنات و آمونیم

 . [20-15، 9]است 

محلول  از  اورانیم  استخراج  بررسي  مطالعه  اين  از  هدف 

ابتدا يک نمونه از    فروشويي سنگ معدن گچین بندرعباس بود.

مورد  و  تهیه  بندرعباس  گچین  معدن  سنگ  فروشويي   محلول 

کمّ گرفت.  شناسايي  قرار  کیفي  و  به شرايط  دست  ای بري  يابي 

استخرابهینه اورانیمی  استخراجج  ابتدا    محلول  از  اورانیم  ، 

به صورت ناپیوسته انجام و   336آلامین   از با استفادهساختگي  

فازها،  أت بین  تماس  زمان  مدت  مانند  مختلف  پارامترهای  ثیر 

گر، غلظت اورانیم، دما اسید، غلظت استخراج  غلظت سولفوريک

ب استخراج های  هر درصد استخراج و تعداد مرحلو نسبت فازی 

استخراج با  غیرآليمعکوس  درصد    گرهای  بر  استخراج مختلف 

استخراج معکوس  استخراج و    ی بررسي و شرايط بهینه  معکوس

استخراج اورانیم از محلول فروشويي سنگ  در ادامه،  .  تعیین شد 

  برای استخراج از محیطدست آمده  ه  ب  ی معدن در شرايط بهینه

فرايند استخراج با به    انجام و حذف مزاحمت آهن درساختگي  

واکنش اثر  ثانوی  کارگیری  شد های  مطالعه بررسي  اين  در   .

با اورانیم  استخراج  ترمودينامیکي  و    336آلامین    پارامترهای 

 نیز به دست آمد. آن استخراج معکوس 

 

 . بخش تجربی 2

 وری دستگاه مواد و   2.1

محلول   و  KOHاز    ( 4O2N8H2C)لات  اگزاآمونیم  استاندارد 

و  1آلمان به ترتیب به عنوان عیارسنج  شده از شرکت مرک تهیه

عناصر مزاحم در محلول فروشويي سنگ معدن    ی استتارکننده

 . شداستفاده   2عیارسنجيدر حین 

 

1. Titrant 

2. Titration 
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آلامین  آزمايش از  استفاده  با  استخراج  تجاری   336های 

از شرکت نت  اين  1سان تهیه شده  انجام شد.  گر  استخراج  چین 

حدود  جرم مولکولي    با  8C-10Cهای نوع سوم  مخلوطي از آمین

سازی آلامین . از کروزن نیز جهت رقیق [21]  است   388-391

 استفاده شد. 336

ت اورانیل  ی هیهبرای  نمک  خوراک،  آبي   استاتفاز 

(O2H2.2 (2O3H2C )2UO)    تهیه شده از شرکت مرک آلمان در

، 4PO3Hد. از  شاسید اضافه    آب مقطر حل و به آن سولفوريک 

HCl  ،4HClO  ،3HNO  ،4SO2H  غلظت و   L mol  4-1  با 

3NaHCO  ،3CO2 (4NH  ،)3CO2Na  ،NaF  ،3NaNO ،   

Cl(4NH  ،)NaCl    1با غلظت-L mol  5 /0    وO2H  عنوان به   ،

 استفاده شد.  گرهای غیرآلياستخراج

نمونه  عناصر در  تبخیر   ی موجود  از  آمده  دست  به  جامد 

طیف از  استفاده  با  فروشويي،  فلوئورسان محلول    پرتو   يسنج 

آکسفورد،  ايکس   انگلستان2000ای. دی  مدل  .  ص شد مشخ  ، 

توسط   فروشويي  محلول  در  موجود  عناصر  غلظت   سپس 

مدل واريان،    القايي  ی شدهسنج نشر اتمي پلاسمای جفتطیف

است   150لیبرتي   توربو،  ايکس  شد.  آ.  تعیین  بررسي رالیا  برای 

سنج مدل  pHقدرت اسیدی در طي عیارسنجي نیز از    اتتغییر

 استفاده شد.  2سارتوريوس 

 

 با حلال ج استخراهای آزمایش 2.2

مقداری آزمايشبرای   انحلال  از  آلي  فاز  اورانیم،  استخراج   های 

آلامین   از  شده  کروزن    در  336سنجیده  مدت  اشباع    24به 

مقطر   آب  با  شد.ساعت  آبي  میلي  10  تهیه  و  آلي  فاز  از   لیتر 

مدت   دمای    30به  در  با    C  25˚دقیقه  تکاننده   تندی در 

rpm  150  س فاز آبي و  گرفتند. سپ ديگر قرار  در تماس با يک

آلي توسط قیف جداکننده جدا شد. غلظت اورانیم در فاز آبي با  

اتميطیف نشر  جفت    سنج  القاييشدهپلاسمای  مقدار    ی  و 

 . تعیین شدجرم   ی اورانیم راه يافته به فاز آلي از طريق موازنه

لیتر از میلي  10نیز با تماس  استخراج معکوس  های  آزمايش

بار آلي  محلول    دارفاز  و  اورانیم  با  غیرآلي  استخراج شده  به  گر 

دمای    30مدت   در  با    C25˚دقیقه  تکاننده     تندی در 

rpm  150  پ و  قیف جداکننده،  انجام  با  فازها  از جداسازی  س 

 

1. NetSun 

2. Sartorius   

سنج نشر اتمي پلاسمای جفت با طیف   فاز آبيغلظت اورانیم در  

 شد.  يابيشده القايي اندازه

و   استخراج  درصد  توزيع،  معکوس   صددرضريب  استخراج 

 چنین محاسبه شد. 
 

(1 )                                                                org

aq

[M]
D =

[M]
 

(2                                                   )
aq

org

V

V

D
E

D ( )
= 

+
100 

(3                                              )        aq ,s

org

[ M ]
S

[ M ]
= 100 

 

بالا معادلهدر   تعادلي   aq[M]و    org[M]  ،های  ترتیب غلظت  به 

حجم فازهای آبي و به ترتیب    rgoVو    qaVفلز در فاز آلي و آبي،  

 .  است آلي 

 

 و بحث هایافته. 3

 محلول فروشویی   یابیمشخصه 3.1

گچنمونه معدن  سنگ  اورانیم  فروشويي  محلول  از    ینهايي 

دمای   در  و    C70˚بندرعباس  طیفخشک  سنج  توسط 

سپس  شد   يابيمشخصهايکس    پرتو  ي فلوئورسان تمامي    مقدار. 

سنج نشر  موجود در محلول فروشويي با استفاده از طیف  عناصر

 (. 1)جدول  شده القايي تعیین شدپلاسمای جفت -اتمي

در محلول فروشويي، های فلزی موجود  رسوب يونبه دلیل  

اسید محلول فروشويي را   سولفوريکن مستقیماً غلظت  توانمي

نمود. با    تعیین  KOHبا محلول استاندارد  از طريق عیارسنجي  

آمونیم بافزودن  مازاد  مقدار  به  ترکیب  ه  اگزالات  عنوان 

فروشويي  کاتیون،  [22]استتارکننده   محلول  در  حاضر  های 

مي کمپلکس  کاتیون  دهندتشکیل  هیدروکسید  در  و  تنها  ها 

نمايد. به اين ترتیب برای تعیین محیط بسیار قلیايي رسوب مي

برابر رقیق و    15و    10،  2يي  ابتدا محلول فروشو  ،غلظت اسید 

و سپس غلظت  شد  اضافه    L  mol  1 /0-1  به آن آمونیم اگزالات 

آن    ريکسولفو با  اسید  عیارسنجي  راه   M5 /0استاندارد  از 

KOH  ( سه    هاعیارسنجي تمامي    .(L  mol  109/0-1تعیین شد 

 بود. 3%تر از کمها هسازی بر نتیجاثر خطای رقیق شد؛بار تکرار 
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معدن    .1جدول   سنگ  اورانیم  فروشويي  محلول  در  موجود  عناصر  غلظت 

 گچین بندرعباس

 عنصر
 غلظت 

(1-mg L ) 
 صرعن

 غلظت 

(1-mg L ) 
 عنصر

 غلظت 

(1-mg L ) 

Mg 6100 Th 62/6 P 25/93 

Fe 1060 Ta <5/2 K 15/206 

Cu 25/71 Sn <5/2 Zr 77/0 

Cr 95/4 Pt <5/2 Zn 48/18 

Co 55/11 Ni 47/14 W <5/2 

Ca 5/931 Nb <5/2 V 34/1 

Be <5/0 Mo 825/0 U 249 

Al 1185 Mn 1606 Ti 055/1 

 

   336ن خلوص آلامی  3.2

با محلول استاندارد 336خلوص آلامین   از طريق اسیدسنجي   ،

 .]23[ (96/ 5)بیش از % پرکلريک اسید تعیین شد

 

 ی های یون اورانیل در محیط سولفاتگونه 3.3

در   موجود  با  اورانیم  فروشويي  عملیات  طي  معدن  سنگ 

کمپلکس   سولفوريک شکل اسید،  به  ،  4SO2UO  هايي 

UO (SO ) −2
2 4 UOو  2 (SO ) −4

2 4 مي   3 به  شکیل  توجه  با  دهد. 

آزاد  سولفات  غلظت  و  اورانیم  کل  مي  غلظت  محیط  توان  در 

 : [24]غالب را تعیین کرد  ی گونه
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UO SO UO SO , K

UO SO

+ −

+ − − + = = 

2 2
2 42 2 4

2 4 2 4 1
2 4

7 9 10 

 

(6)      
/

UO SO SO
UO ( SO ) UO SO SO , K

UO ( SO )

−

− −

−
 + = =

2
2 4 42 2

2 4 2 2 4 4 2 2
2 4 2

011 

/

UO ( SO ) SO
UO ( SO ) UO ( SO ) SO , K

UO ( SO )

− −

− − −

−
 + = =

2 2
2 4 2 44 2 2

2 4 3 2 4 2 4 3 4
2 4 3

2 5  

(7)  

 

نمودن  با   رابطه  (7)تا    (5)های  رابطه وارد   یرابطه  (4)  ی در 

اورا کل  برح غلظت  موجود  منیم  در    قدارسب  آزاد  سولفات 

 آيد:دست ميه محلول ب

 

(8) / / /UO SO ( SO ) ( SO )+ − − −= + + +
3 1 4 06 3 662 2 2 2 2 3

2 4 4 41 10 10  Uکل10

    

 توان درصد مي  (7)  تا  (5)های  و رابطه  (8)  ی با استفاده از رابطه

 :به دست آوردرا  اورانیل يهای سولفاتگونه

 
/

/ / /

SOUO SO

U ( SO ) ( SO ) ( SO )

−

− − −


= 

+  +  + 

3 12
42 4

2 33 1 4 06 3 662 2 2
4 4 4

10
100

1 10 10 10

(9) 
 

/

/ / /

SOUO ( SO )

U ( SO ) ( SO ) ( SO )

−−

− − −
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+  +  + 

2 4 0622
42 4 2

2 33 1 4 06 3 662 2 2
4 4 4

10
100

1 10 10 10

(10) 
 

/

/ / /

SOUO ( SO )

U ( SO ) ( SO ) ( SO )

−−

− − −


= 

+  +  + 

3 3 6624
42 4 3

2 33 1 4 06 3 662 2 2
4 4 4

10
100

1 10 10 10

(11) 

 

بي  بروباکر و  آزاد  سولفات  محلول  غلظت  در  موجود  سولفات 

نموده  سولفوريک گزارش  اسید  غلظت  برحسب  را    است  اسید 

 تا  (9)های  هگزارش شده و معادل  دارهای . با استفاده از مق[25]

و  ها برحسب غلظت اسید محاسبه  کدام از گونه  درصد هر  (11)

شکل   است.    1در  شده  داده  مي  نتايجنشان  در  نشان  که  دهد 

نسبت    L mol 109 /0-1محلول فروشويي مورد مطالعه با غلظت  

گونه  سولفوريکبه   م  4SO2UOی  اسید،  بودن  دارا   قدار با 

 . است غالب   ی ها، گونهاز مجموع گونه 47/ %8

 

 
 

بگونه   کسر .  1ل  كش سولفات  اورانیل  مختلف  از  های  تابعي  عنوان  غلظت  ه 

 سولفوريک اسید.

 

 

° 2 4 6 8 10 12 

 (mol L-1غلظت سولفوریک اسید )

° 
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 در فاز آلی   336مطلوب آلامین   یگونه 3.4

سولفات   336آلامین   محیط  با  تماس  در  آلي  افزايش    يفاز  با 

ديگر   ی به دو گونه  به ترتیب، توانداسید مي  غلظت سولفوريک

  هایشود )واکنش   تبديل   4NHHSO3R( و  NH3R)4SO2  ،يعني

واکنش  [21]  ((31)  و  (21) با  مطابق   .(41)،  4SO2UO    با

4SO2(NH3R )  واسطه کمپلکس    ی به   استخراج  تشکیل 

واکنش  [26]  شودمي در  از طرفي  مي  (15).  که  مشاهده  شود 

حضور به  4NHHSO3R  در  اورانیم  استخراج  واکنش  بازده   ،

بنابراين  يابد.  سید در طرف دوم واکنش، کاهش ميدلیل تولید ا

مبیش سولفات  قدار ترين  محیط  از  اورانیم  توسط    ياستخراج 

به    مربوط به زماني است که شرايط در محیط آبي  336آلامین  

تشکیل   برای  اسید  غلظت  آلي    4SO2(NH3R )لحاظ  فاز  در 

 مهیا باشد. 
 

(21)                                R N H SO (R NH) SO+3 2 4 3 2 42  

(31)         (R NH) SO H HSO R NHHSO+ −+ +3 2 4 4 3 42  

(41)
aq. or . or .

UO SO (R NH) SO (R NH) UO (SO )+2 4 3 2 4 3 4 2 4 32 

aq. or . or .
UO SO R NHHSO (R NH) UO (SO )+ +2 4 3 4 3 4 2 4 34 

(15)     
aq.(H HSO )+ −+ 42 

 

گونه نسبت   4NHHSO3R  و   4SO2(NH3R )های  در 

به اين   ؛است  1و    0/ 5به ترتیب برابر     N3Rسولفوريک اسید به  

بهینه  ای برترتیب،   غلظت  فاز  سولفوريک  ی تعیین  در   اسید 

گونه  تولید  منظور  به  يعني خوراک  آلي  فاز  در  مطلوب   ی 

4SO2(NH3R)محلول غلظت ،  با  آبي  مختلف های  های 

تهیه    L  mol 05 /0-1با غلظت    336اسید و آلامین    سولفوريک

به مدت   فاز  با    C25˚ساعت در دمای    24شد. دو  تکاننده  در 

ديگر قرار گرفت و سپس فاز تماس با يک   در  rpm  150  تندی 

سولفوريک غلظت  شد.  جدا  جداکننده  قیف  توسط  آلي  و   آبي 

تعیین    KOHاز طريق عیارسنجي با  مانده در فاز آبي  اسید باقي

ه  جرم ب  ی طريق موازنه  د و مقدار اسید راه يافته به فاز آلي ازش

ي آل  فازاسید موجود در    دست آمد. با تقسیم غلظت سولفوريک

اولیه غلظت    شد مشخص    (L  mol 05 /0-1)  336آلامین    ی بر 

بهینهغکه   گونهبرای  اسید    سولفوريک   ی لظت    ی تولید 

4SO2(NH3R )  
1-mol L  15 /0    جدول( بنابراين   (.2است 

مي بیشانتظار  که  محیط  رود  از  اورانیم  استخراج  درصد  ترين 

 ر ت های پايینحاصل شود و در غلظت  M  15 /0سولفوريک اسید  

گونه ترتیب  به  برتری  دلیل  به  اسید  بالاتر  و و  آزاد  آمین  ی 

 در فاز آلي، درصد استخراج کاهش يابد.    4NHHSO3Rی گونه

 

 اثر مدت زمان تماس بین فازها  3.5

تماس  نتايج   زمان  مدت  بر  دقیقه  120تا    1)اثر  فازها  بین   )

اورانیم و    mg L  250-1درصد استخراج اورانیم از محلول حاوی  
1-mol L  15 /0    آلامین از  استفاده  با  اسید  با    336سولفوريک 

شکل    mol L  0125 /0-1و    mol L  05 /0-1های  غلظت   2در 

شد داده  مي  هنشان  مشاهده  استخراج  است.  واکنش  که  شود 

آلام با  زمان    336ین  اورانیم  مدت  در  و  بوده  دقیقه    10سريع 

مي اطمینانانجام  جهت  ادامه  در  تعادل شود.  به    یدنسر از 

 دقیقه انجام شدند.  30مدت زمان  ها درواکنش استخراج، آزمايش

 

غلظت  مقدار.  2جدول   برحسب  آلي  در حلال  اسید  و    سولفوريک  تعادلي 

 ی سولفوريک اسید در فاز آبياولیه

ی سولفوريک اولیه غلظت  

 اسید در فاز آبي

غلظت تعادلي اسید در 

 فاز آبي 

نسبت غلظت تعادلي اسید در 

 گربه غلظت استخراجفاز آلي  

01 /0 008/0 024/0 

025/0 021/0 077/0 

05 /0 035/0 290/0 

075/0 056 /0 372/0 

1/0 078/0 432/0 

15 /0 125/0 504/0 

25 /0 221/0 582/0 

375/0 333/0 842/0 

5/0 465 /0 700/0 

75 /0 700/0 860 /0 

1 850/0 990/0 

 

 
 

در.  2شكل   بر  فازها  بین  تماس  زمان  اورانیم.  اثر  استخراج  غلظت  [صد 

فازی،  mg L  250-1  اورانیم، نسبت  دما:  1؛  سولفوريک  C25˚؛  غلظت  ؛ 

 ]mol L 15/0-1اسید، 
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 خوراک محلولاسید در   سولفوریکغلظت  اثر  3.6

بین  رابطه سولفوريکی  گستره  غلظت  در   غلظتي    ی اسید 
1-mol L  00025 /0    1تا-mol L  6    با  درصد استخراج اورانیم  و

در    mol L  1 /0-1و    0/ 05،  0/ 0125  سه غلظتبا    336ین  آلام

داده    3  شکل ميهمان  است.نشان  مشاهده  که  در  گونه  شود، 

استخراج    mol L  00025/0-1  غلظت درصد  اسید  سولفوريک 

کم و  %ناچیز  از  بند    10تر  بحث  براساس  که  انتظار    3.4است 

که  مي عمدهرود  بخش  که  باشد  آن  دلیل  به  امر  از اين  ای 
افزايش    ،چنین( است. هم N3Rبه شکل آمین آزاد )  336آلامین  

  mol L  00025 /0-1  ازی غلظتي  سريع درصد استخراج در گستره 

سولفوريک اسید نیز به اين دلیل است که با    mol L  15 /0-1تا  

از   بخشي  اسید  سولفوريک  غلظت  گونه  N3Rافزايش  ی  به 
مي  4SO2(NH3R)مطلوب     یبیشینه(.  12)واکنش    ،شودتبديل 

%( اورانیم  استخراج  غلظت  72/99درصد  در   )1-mol L  15/0 

افتد که براساس بحث صورت گرفته اتفاق ميسولفوريک اسید  

آلامین    ،بالا در   تمامي  تقريباً  اسید  از  غلظت  اين  به    336در 

مطلوب  گونه مي 4SO2(NH3R  )ی  همتبديل  در  شود.  چنین 

از  غلظت بالاتر  درصد  ريک  ولفوس  mol L  15 /0-1های  اسید 

مي کاهش  آهستگي  به  چنان استخراج  که  شد  يابد،  گفته  چه 

گونهآن تدريجي  تبديل  دلیل  به  به 4SO2 (NH3Rی  هم   )

4NHHSO3R  واکنش( غلظت  15و    13های  است  بنابراين   .) 
1-mol L  15 /0سولفوريک اسید برای استخراج   ی ، غلظت بهینه

در اين غلظت به    های بعدی استخراجاورانیم انتخاب و آزمايش

در  آمده  دست  به  تجربي  شواهد  براساس  ضمناً  رسید.  انجام 

ات رسوب  ید، ذرسولفوريک اس  mol L  4-1های بالاتر از  غلظت

شود که به نظر  قرمز رنگي در مرز فازهای آلي و آبي ايجاد مي

باشد. به هر حال شواهد   336رسد به دلیل تخريب آلامین  مي

 ات اين موضوع لازم است. تری برای اثبتجربي بیش

  mol L  001 /0-1ی  در گستره  336نتايج تغییر غلظت آلامین  

درصد    mol L  1/0-1تا   غلظت بر  سه  در  اورانیم    استخراج 

نشان    4در شکل    mol L  2-1و    0/ 75،  0/ 15سولفوريک اسید  

شود که درصد استخراج با افزايش داده شده است. مشاهده مي

زايش يافته و در ادامه تغییر چنداني  ابتدا اف  336غلظت آلامین  

غلظت نمي بهینه  mol L  05 /0-1  يابد.  غلظت  عنوان  ی  به 

آزمايشانت  336آلامین   ادامه  در  و  اين  خاب  با  استخراج  های 

شود که با  چنین مشاهده ميانجام شد. هم  336غلظت آلامین  

غلظت    mol L  2-1تا    mol L  75 /0-1از    4SO2Hافزايش 

در فاز آلي    4NHHSO3Rی  هتر گون ل تولید بیشاحتمالًا به دلی

 رود.تر ميی اورانیم پايینسکوی استخراج بیشینه

 
 

اورانیم.  .  3شكل   استخراج  درصد  بر  اسید  سولفوريک  غلظت  غلظت  [اثر 

 ]min 30 ،؛ زمان تماسC 25˚ ،؛ دما1 ،؛ نسبت فازیL gm 250-1 ،اورانیم

 

 
 

   غلظت اورانیم، [د استخراج اورانیم.  بر درص   336اثر غلظت آلامین  .  4شكل  
1-mg L 250 ،؛ دما:  1؛ نسبت فازی˚C 25 ،؛ زمان تماسmin 30[ 

 

 336اثر غلظت آلامین  3.7
واکنش   استناد  شکل    (14)به  رابطه1و  تعادل    ی ،  ثابت 

غلظت   ازای  به  استخراج  واکنش    L mol  15 /0-1ظاهری 

فاز  اسید    سولفوريک به صورت  در  با ضريب توزيع  زير خوراک 

 : است
 

 

  
ex

( R NH ) UO ( SO )
K

(UO SO ) ( R NH ) SO
= =

3 4 2 4 3
2

2 4 3 2 4

 

 

(16)  

     / total /aq

( R NH ) UO ( SO ) D

U ( R NH ) SO ( R NH ) SO
=

3 4 2 4 3
2 2

3 2 4 3 2 40 73 0 73
 

 

(71) / exLog D Log K Log ( R NH ) SO= − + + 3 2 40137 2 
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از   استفاده  توزيع با  و    (17)  ی معادلهبا  ضريب  لگاريتم  رسم 

با شیب   آمین سولفات خطي  لگاريتم غلظت  به    2/ 01برحسب 

مي آدست  از  که  واکنش ن  آيد،  ظاهری  تعادل  ثابت  لگاريتم 

 .   تعیین شد 5/ 92استخراج برابر 

 

 اثر غلظت اورانیم خوراک 3.8

به   توجه  محلولبا  غلظت وجود  با  فروشويي  مختلف های  های 

خوراک   اورانیم  غلظت  تغییر  اثر   تا    mg L  150-1)اورانیم، 
1-mg L  750  )  استخراج درصد  آلامین  آن  بر  در    336توسط 

مورد    mol L  05 /0-1  تا  L mol  0125 /0-1غلظتي  ی  گستره

نت که  گرفت  قرار    است.   شده  آورده 5شکل   در آن  ايجبررسي 

مي غلظت  که  شود  مشاهده    336آلامین    mol L  0125/0-1در 

توانايي تشکیل کمپلکس با تمامي اورانیم موجود در فاز آبي را 

درصد و  محلول ندارد  در    تا  mg L  150-1های  استخراج 
1-L mg  750    مي  73/ 24%به    98/ 72%  ازاورانیم يابد.  کاهش 

بالای مقدار به دلیل آلامین  mol L 05 /0-1در غلظت چنین هم

با افزايش غلظت اورانیم تغییر زيادی در استخراج استخراج گر، 

 شود. مشاهده نمي 336آلامین  توسطآن 

 

 

 اثر نسبت فازی  3.9

آبي    6شکل   به  آلي  فاز  نسبت  درصد 1/ 5تا    0/ 1)اثر  بر   )

اورانیم   مي استخراج  ترسیم  مي را  که  کند. مشاهده    درصد شود 

فازی    استخراج نسبت  برای  تا   85/ 48%از    1تا    0/ 1اورانیم 

يافته  99/ %72 نسبت  افزايش  برای  تغییر و  بالاتر  فازی  های 

نمي اينچنداني  از  برابريابد.  آبي  به  آلي  فاز  نسبت  به   1 با  رو 

 .شدانتخاب  ستخراج اورانیمبرای اه نسبت فازی بهین عنوان

 

 اثر دما  3.10

( بر درصد استخراج  C60˚تا    20تغییرات دما )اثر  بررسي    ايجنت

سولفات محیط  از   هایغلظتبه    336آلامین  با    ياورانیم 
1-L mol  0125 /0    1و-mol L  05/0    داده شده    نشان  7در شکل

 است. 

 
 

د.  5شكل   بر  خوراک  محلول  اورانیم  غلظت  اورانیم.  اثر  استخراج  رصد 
اسید،  [ سولفوريک  فازی،  mol L  15/0-1غلظت  نسبت  دما:  1؛  ؛  C  25˚؛ 

 ]min 30زمان تماس، 
 

 
 

آبي  اثر  .  6شكل   به  آلي  فاز  اورانیم.  نسبت  استخراج  درصد  غلظت  [بر 
اسید،  ؛  L gm  250-1،  اورانیم سولفوريک  غلظت  mol L  15/0-1غلظت  ؛ 

 ]min 30؛ زمان تماس،  C 25˚ ،دما؛ mol L 05/0-1آلامین، 
 

 
 

اورانیم.  اثر  .  7شكل   استخراج  درصد  بر  دما  اورانیم[تغییرات   ،  غلظت 
1-L gm  250  1غلظت سولفوريک اسید،  ؛-mol L  15/0  ؛1نسبت فازی،  ؛  

 ]min 30زمان تماس، 
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رابطه توزيع 1هوفوانت  ی طبق  ضريب  لگاريتم  تغییرات   ،

از که  است  خطي  صورت  به  دما  عکس  آن   برحسب  شیب 

باتغییرات   ميه  نتالپي  )معادلهدست  هم18  ی آيد  با  (.  چنین 

استخراج،   واکنش  ظاهری  تعادل  ثابت  لگاريتم  از  استفاده 

به   آنتروپي  تغییرات  و  گیبس  آزاد  انرژی  زير  تغییرات  شکل 

 : [27]شوند محاسبه مي
 

(81)                                 
/

H
Log D C

RT


= − +

2 303
 

(19                               )
/ exG RT Log K = −2 303 

(02                                                )H G
S

T

 


−
= 

 

معادل  از  استفاده   ، ( 20)تا    (18)  های هبا 

ترمودينامیکي آلامین    پارامترهای  غلظت   336برای   با 
1-mol L  05 /0:  1-mol kJ  308 /11-=HΔ  ، 
1-mol kJ  797 /33-=GΔ  ،1-K  1-J mol  428 /75=+SΔ  ه  ب

آمد.  د آلامین  بنابراين،  ست  با  اورانیم  استخراج    336واکنش 

استخر  بوده  گرمازا درصد  ميو  کاهش  دما  افزايش  با  يابد.  اج 

بودن  هم منفي  خودبه  ی دهندهنشان   ΔGچنین  خودی  ماهیت 

 .[ 28]واکنش استخراج است بودن 

 
 یی در شرایط بهینهاز محلول فروشواورانیم استخراج  3.11

با آزمايش  های داده فروشويي  محلول  از  اورانیم  استخراج  های 

 3در جدول    L mol  05 /0-1با غلظت    336استفاده از آلامین  

ا شده  يافتهدرج  آلامین  ها  ست.  که  داد  بر    336نشان  علاوه 

مقدار   mg L  55 /241-1  استخراج به  نیز  را  آهن     اورانیم، 
1-mg L  268 /167  مي توجهي  استخراج  قابل  مقدار  که  کند 

)ها  بررسياست.   آهن  يون  که  است  داده  نشان  در  ΙΙΙنیز   )

. با  [29]کند  مزاحمت ايجاد مي  336استخراج اورانیم با آلامین  

خراج تر است( بسیار کمΙΙΙ( نسبت به آهن )ΙΙاين، آهن )  وجود

اساس  [30]  شودمي اين  بر  آهن  امکان  .  يون  مزاحمت  حذف 

(ΙΙΙبا بهره )های ثانوی يعني اکسايش و کاهش  گیری از واکنش

برای شدبررسي   آزمايش  .  منظور  از اين  اورانیم  استخراج  های 

آلامین   از  استفاده  با  فروشويي  غلظت    336محلول   با 
1-L mol  05 /0    1در حضور-L g  2  عنوان  ه  اسید ب  آسکوربیک

آهن  طبق واکنش زير  اسید    عامل کاهنده انجام شد. آسکوربیک

(ΙΙΙ( را به آهن )ΙΙ )[31]  کاهدمي : 
 

(12)    Fe C H O Fe C H O H+ + ++ → + +3 2
6 8 6 6 8 62 2 2 

 

1. Van't hoff 

ضافه  با ادرصد استخراج اورانیم و آهن از محلول فروشويي  

اسید   آسکوربیک  ترتیب  کردن  %به  به    15/ 78%و    97/ 01از 

يافت  1/ 18%و    96/ %51 محلول   نتايج.  تغییر  از  استخراج 

که با وجود درصد بالای استخراج    دادنشان  چنین  همفروشويي  

از   فلزی يونبرخي  اولیه های  غلظت  دلیل  به  ها  آنپايین    ی ، 

اج اورانیم قابل  بر استخرهای فلزی  يون( مزاحمت اين  1)جدول  

 . یست ملاحظه ن

 
 آلی های استخراج معكوس اورانیم از فاز اثر تعداد مرحله 3.12

گرهای غیرآلي برای استخراج مجدد اورانیم از فاز آلي استخراج

  336مختلفي به کار گرفته شد. برای اين منظور فاز آلي آلامین  

 ی  اورانیم، در دما  mg L  502-1حاوی    mol L  05 /0-1با غلظت  

˚C  25    مدت با    30به  تماس  در  استخراج  3دقیقه  گر دسته 

استخراج گرفت.  قرار  قلیايي  و  خنثي  اسیدی،  گرهای غیرآلي 

غلظت   دارای  استخراج  mol L  4-1اسیدی  و  و  خنثي  گرهای 

غلظت   دارای  درصد    برای بودند.    mol L  5 /0-1قلیايي  بهبود 

تا چه استخراج  آلي،  فاز  از  اورانیم  مجدد  مراستخراج  با ار  حله 

 آن در   ايجگر تازه تهیه شده انجام شد که نتاستفاده از استخراج

مي  ارايه  4جدول   مشاهده  است.  اکثر  شده  برای  که  شود 

مرحلهاستخراج تعداد  افزايش  استخراجگرها  از  استفاده  و  گر ها 

مجدد  استخراج  بر  زيادی  تأثیر  مرحله  هر  در  شده  تهیه  تازه 

استخر و  ندارد  مجاورانیم  مرحلهاج  اورانیم عمدتاً در  اول  دد  ی 

ها و استفاده از  افتد. با وجود اين افزايش تعداد مرحلهاتفاق مي

و    3HNOگر تازه تهیه شده بر استخراج مجدد توسط  استخراج

O2H    تأثیر مثبت داشت و درصد استخراج مجدد به ترتیب از

. يافت  ی اول به چهارم افزايشی اول به دوم و از مرحله مرحله

 mol L  5 /0-1( با غلظت  4NH)3CO2ها،  براساس اين آزمايش

بین استخراج گرهای غیرآلي داشت و در بهترين عملکرد را در 

%مرحله دارای  اول  بود.    99/ 9ی  اورانیم  مجدد   استخراج 

استخراج  هم در  آمده  دست  به  تجربي  شواهد  براساس  چنین 

 ک اسید با غلظت  مجدد اورانیم با سولفوريک، پرکلريک و نیتري
1-mol L  4 رسوب قرمز رنگي در مرز فازهای آلي و آبي   ات، ذر

  336رسد به دلیل تخريب آلامین  شود که به نظر ميايجاد مي

شواهد   به  نیاز  موضوع  اين  اثبات  البته  بیشباشد؛  تری تجربي 

 دارد. 
 

 اثر دما بر استخراج معكوس اورانیم از فاز آلی  3.13

تغ  ايجنت اثر  )بررسي  دما  استخراج  C60˚تا    C20˚ییرات  بر   )

گر غیرآلي  استخراج  13معکوس اورانیم از فاز آلي باردار توسط  

در جدول   مشاهده    درج  5مختلف  است.  افزايش   شدشده  که 
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دما تأثیر زيادی بر درصد استخراج مجدد اورانیم ندارد. تغییرات  

ی  دله نتالپي واکنش استخراج معکوس اورانیم با استفاده از معاآ

نشان  (18) که  آمد  دست  واکنش  دهندهبه  بودن  گرماگیر  ی 

گرهای غیرآلي به  استخراج مجدد اورانیم توسط تمامي استخراج

 است.  3CO2Naجز 

 
 آسکوربیک اسید  درنبود در حضور و   mol L 05/0-1با غلظت   336از محلول فروشويي توسط آلامین  اصراستخراج عن.  3جدول 

 درصد استخراج در   درصد استخراج در   درصد استخراج در  

 آسکوربیک اسید  با آسکوربیک اسید  بدون عنصر  آسکوربیک اسید  با آسکوربیک اسید  بدون عنصر  آسکوربیک اسید  با آسکوربیک اسید  بدون عنصر 

Cr 05 /5 76/5 P ° °    

Co 41 /12 95 /12 Zn 25 /19 76/19 Mg 76/0     69/0 

Ca 20 /1 13 /1 Ni 12 /16 32 /16 K 43 /7 51 /7 

Th 43 /57 98 /56 U 01 /97 51 /96 Fe 78 /15   18/1 

Al 19 /1 36/1 Mn ° ° Cu 55 /7  64/7 

 
 گرهای غیرآلي اسیدی، خنثي و قلیاييهای استخراج معکوس اورانیم با استفاده از استخراجاثر افزايش تعداد مرحله. 4جدول 

 گر استخراج
 مرحله و درصد بازيابي

 چهارم  سوم  دوم  اول 

HNO3 4M 15/78 02/92 52/94 88/94 

HClO4 4M 59/79 99/80 07/81 86/81 

H3PO4 4M 95/62 84/67 26/68 43/68 

H2SO4  4M 79/64 705/65 93/65 06/66 

HCl 4M 33/0 68/0 95/0 1/1 

NH4Cl 0/5M 98/87 65/98 100 100 

NaNO3 0/5M 83/75 24/80 48/80 59/80 

NaCl 0/5M 51/69 34/78 16/79 47/79 

NaF 0/5M 29/58 08/60 11/60 13/60 

H2O 238/0 77/20 64/70 94/85 

(NH4)2CO3 0/5M 87/99 100 100 100 

NaHCO3 0/5M 19/80 48/81 51/81 53/81 

Na2CO3  0/5M 03/66 90/66 91/66 92/66 

 
 گرهای غیرآلي اسیدی، خنثي و قلیايي تخراجاورانیم با استفاده از اسجدد استخراج م دما بر  تغییراتثر ا.  5جدول 

 گر استخراج
 ΔH درصد بازيابي   دما و

(1-KJ mol ) ˚C 20 ˚C 30 ˚C 40 ˚C 50 ˚C 60 

HNO3 4M 83/77 10/79 21/80 23/81 16/82 555/5 

HClO4 4M 73/79 33/81 69/82 91/83 01/85 413/7 

H3PO4 4M 56/60 87/60 20/61 49/61 74/61 042/1 

H2SO4  4M 36/65 49/67 47/69 21/71 80/72 098/7 

HCl 4M 30/0 38/0 46/0 54/0 69/0 531/16 

NH4Cl 0/5M 66/87 26/90 24/92 81/93 98/94 837/19 

NaNO3 0/5M 29/75 62/76 91/77 04/79 04/80 556/5 

NaCl 0/5M 56/69 31/70 92/70 51/71 07/72 478/2 

NaF 0/5M 93/55 96/60 45/65 51/69 04/73 367/15 

H2O 11/0 34/0 97/0 53/2 23/6 724/82 

(NH4)2CO3 0/5M 24/99 64/99 85/99 90/99 95/99 662/55 

NaHCO3 0/5M 08/80 33/80 57/80 75/80 95/80 150/1 

Na2CO3  0/5M 46/66 27/66 07/66 88/65 73/65 686/0- 
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 گیری نتیجه .4

عن فرو  اصرابتدا  محلول  در  معدن  موجود  سنگ  اورانیم  شويي 

از   استفاده  با  بندرعباس  پرتو  تکنیکگچین  فلوئورساني  های 

( شدهو    (XRFايکس  جفت  )پلاسمای  القايي  مورد   (ICPی 

کمّ کیفي  شناسايي  و  گرفت  ي  روش قرار  به  سپس  و 

سولفوريک  عیارسنجي، فروشويي،    غلظت  محلول   اسید 
1-L mol  109 /0  ن غلظت و مشخص شد که در اي  دست آمده  ب

سولفوريک  ی گونه  4SO2UO  ی گونه محیط  در  اورانیم   غالب 

 .  است اسید 

آلامین   از  336خلوص  استفاده  با  محیط    عیارسنجي،  در 

آلي از    -همگن  بیش  گونه  96/ 5%آبي  تولید  شد.    ی تعیین 

د  شبررسي و مشخص    يدر محیط سولفات 336مطلوب آلامین  

با    336که آلامین     L mol  15 /0-1سولفوريک اسید  در تماس 

 شود. تبديل مي 4SO2(NH3R) ی به گونه

از محلول   اورانیم  از ساختگي سولفاتي  استخراج  با استفاده 

زمان   336آلامین   اثر مدت  بررسي شد.  رقیق شده در کروزن 

غلظت سولفوريک فازها،  بین  استخراج  تماس  غلظت  گر،  اسید، 

مطالعغلظت   مورد  دما  و  آبي  به  آلي  فاز  نسبت  قرار  اورانیم،  ه 

نتیج اورانیم    هاهگرفت.  استخراج  که  داد  دارای سینتیک  نشان 

در  سريع و  مي  10مدت    بوده  کامل  غلظت دقیقه    شود. 

دا  سولفوريک اورانیم  استخراج  بر  زيادی  اثر  درصد    رداسید  و 

افزايش غلظت سولفوريک با  تا    استخراج   L mol  15 /0-1اسید 

سولفوريک غلظت  افزايش  با  سپس  و  دلیل  اس  افزايش  به  ید 

يابد. درصد  در فاز آلي کاهش مي  4NHHSO3R  ی تولید گونه

استخراج  غلظت  افزايش  با  آبياستخراج  به  آلي  فاز  نسبت  و    گر 

اورانیم   غلظت  افزايش  با  و  کاهش  فاز  افزايش    .بديا ميخوراک 

محیط اسید    برای  ثابت  L mol  15 /0-1سولفوريک  لگاريتم   ،

استخراج   واکنش  ظاهری  غلظت   5/ 92تعادل  در  محاسبه شد. 

دمایL mol  15/0-1سید  ا  سولفوريک  ،  C˚25  غلظت  ، 

اورانیم    99/ 72%   ،1:1و نسبت فازی    L mol  05/0-1گر  استخراج 

و شاستخراج   شد  بررسي  استخراج  بر  دما  تغییرات  اثر  د. 

با   ترمودينامیکي  معادلهپارامترهای  از  بوانت  یاستفاده  ه  هوف 

نت آمد.  که  ايجدست  داد  و    نشان  گرمازا  استخراج  واکنش 

از  خودبه پس  است.  شدن  خودی  بهینهمشخص    ی شرايط 

س محلول  از  اورانیم  محلول اختگياستخراج  از  استخراج   ،

و   ب  آسکوربیک  درنبودفروشويي در حضور  عنوان عامل  ه  اسید 

 .مورد بررسي قرار گرفتکاهنده انجام شد و حذف آهن 

ها و  استفاده از نمکاورانیم از فاز آلي با  استخراج معکوس  

نشان داد که   ها يافتهمرحله انجام شد و    4اسیدهای مختلف در  

و استفاده از    ها افزايش مرحله  گرهای غیرآلي استخراجبرای اکثر  

غیرآلي  استخراج تگرهای  مرحله  هر  در  شده  تهیه  ثیر أتازه 

عمدتاً اورانیم  استخراج مجدد  ندارد و    استخراج مجدد  زيادی بر

مرحله مي  ی در  اتفاق  از  اول  استفاده  با  با  3CO2 (4NH  )افتد. 

L olm  5 /0%-1غلظت   بازيابي   99/ 87،  مرحله  يک  در  اورانیم 

)ش دما  تغییرات  اثر  بر  C  60˚تا    20د.  م(   عکوس استخراج 

تغییرات   و  شد  بررسي  آلي  فاز  از  واکنش  آاورانیم  نتالپي 

د.  به دست آم شیمیايي گوناگون  های  استخراج معکوس با عامل

منشان داد که واکنش    ها نتیجه تمامي    عکوساستخراج  توسط 

 گرماگیر است.   3CO2Naبه جز گرهای غیرآلي استخراج
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