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  چكيده 

ايـن روش شـامل دو   ي شـده اسـت.   هاي آبي معرف ـدر نمونه (VI) يك روش جديد براي آشكارسازي چشمي مقادير بسيار كم اورانيوم مقالهدر اين 

وسيله كمپلكس رنگي حاصل ه پيش تغليظ اورانيوم با استفاده از يك سيليكاي نانومتخلخل اصلاح شده با گروه آمين و سپس شناسايي آن ب مرحله

تغليظ و تشكيل كمپلكس  ثر بر پيشؤم ) است. عواملBr-PADAPدي اتيل آمينوفنول (-5 -پيريديل آزو)-2برمو  -5( -2از واكنش معرف رنگزاي 

 ـ بررسي و بهينه شدند. اثر برخي يون (VI) رنگي اورانيوم )، II(سـرب   ،)II( كـل ين ،)II( ي، رو)II( آهـن )، II( مـس  يهـا  ونهاي فلزي مزاحم مانند ي

رند. حـد  ندا روش ي انجامبرا يمزاحمت (به جز يون مس) هاهيچ كدام از يون در اين غلظتنشان داد  ppm50غلظت  با )II( وميو كادم) IV( توريوم

به دست آمد. اين غلظت براي توسعه يك روش آشكارسازي چشمي بـه صـورت كيـت آشكارسـاز ميـداني       ppm02/0 در حدودتشخيص اين روش 

  نجام شد.هاي آب شهر، آب دريا و آب چاه با موفقيت ادر نمونه (VI) . با اين روش آشكارسازي مقادير بسيار كم اورانيوماستبسيار مطلوب 

   .، آشكارسازيBr-PADAP، سيليكاي نانومتخلخل، (VI) اورانيوم ها:كليد واژه

  

  

  

  

  

Monitoring of Uranium (VI) in Water Samples after Preconcentration with 

Modified Nanoporous Silica and Color Reaction by Br-PADAP  
H. Shahrabi Farahani, M. Najafi*, M. Behbahani 

Imam Hossein University 

Abstract 

In this work, a novel method for trace detection of uranium (VI) in water samples is introduced. The method involves 

two-steps: selective preconcentration of uranium (VI) using amine functionalized nanoporous silica and reaction of 

uranium (VI) with 2-(5-bromo-2-pyridylazo)-5-diethylaminophenol (Br-PADAP) to reach a colorful complex. The effect 

of various parameters on preconcentration and formation of uranium (VI) complex were studied and optimized. The 

effect of some metal ions interferences such as Cu (II), Fe (II), Zn (II), Ni (II), Pb (II), Th (IV) and Cd (II)  with the 

concentrations of 50 ppm reveal that these ions (except for Cu(II)), does not have any interference in this method. The 

detection limit of the method was obtained as 0.02 ppm. This concentration is appropriate for developing the eye 

sensing technique for trace detection of uranium (VI) ions. The method was successfully applied for trace detection of 

uranium (VI) in tap, sea and well water samples. 

Keywords: Uranium (VI), Nanoporous Silica, Br-PADAP, Detection.  
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 مقدمه .1

  عنصر اورانيوم به چهار طريق براي انسان مخاطره انگيز است:

 به عنوان فلز سنگين سمي -

 زابه عنوان يك ماده شيميايي سرطان -

 به عنوان يك مختل كننده غدد درون ريز و -

 زابه عنوان يك ماده راديواكتيو سرطان -

ه يكسان بودن سه مورد اول از چهار مخاطره فـوق بـراي   با توجه ب   

DU) و اورانيوم تهي شده (U( اورانيوم طبيعي
ها بر روي  )، اثرات آن1

انسان بسيار به يكديگر شبيه است به جز اينكه اورانيـوم تهـي شـده    

 DUدرصد از راديواكتيويته اورانيـوم طبيعـي را داراسـت.     75حدود 

اي م غني شـده بـراي تسـليحات هسـته    محصول فرعي توليد اورانيو

وسيله نيروهاي نظامي اروپـا و آمريكـا   ه است كه به صورت مستمر ب

هاي اخير در خاورميانه و منطقه بالكان مورد استفاده قـرار   در جنگ

هاي جـدي بـه نظاميـان و    هاي زيادي از آسيب گرفته است. گزارش

رات ايـن  هـا وجـود دارد كـه ناشـي از اث ـ     غيرنظاميان در اين جنـگ 

. به علت پرتوزايي و نفوذ كـم پرتوهـاي آلفـا،    ]1[باشد تسليحات مي

، وجـود نـدارد.   DUخطر حادي نسبت به پرتوگيري خـارجي بـراي   

شود كه اين مهمـات بـه هـدف برخـورد     خطر عمده وقتي ايجاد مي

وجود آيد. با ته نشست ذرات آئروسـل بـر روي   ه ب DUنموده و غبار 

آيـد. ايـن   وجـود مـي  ه آلودگي محيطي ب ـهاي سطحي،  زمين يا آب

تواند تحت شرايط جوي مانند باد و باران به مناطق ديگر  آلودگي مي

   كه افـراد از طريـق هـوا، آب و غـذا      . در صورتي]2[نيز سرايت كند 

قرار گيرند، اين ماده در بدن خيلي سريع جذب  DUدر معرض غبار 

طريق جريان خون  همچنين بخشي از آن از .شودها و روده ميشش

كنـد. اورانيـوم،   ها رسـوب مـي   ها و استخوانكليه به ويژهها  در بافت

ها، سيستم قلبي عروقـي،  باعث مسموميت و اختلال در فعاليت كليه

 نيـز آسـيب    DNA هاي عضلاني و عصـبي شـده و بـه     كبد، سيستم

  .]3[رساند مي

از ايـن   هـاي ناشـي  براي جلوگيري از اثرات بسيار مخرب آلودگي   

تسليحات كه به صورت گرد و غبار، محلول در آب و مخلوط با خاك 

    از قرارگيري نيروهـا  تعماند، بايد به سرمنطقه مورد اصابت باقي مي

در معرض تجهيـزات، آب و خـاك آلـوده بـه ايـن مـواد راديواكتيـو        

گام اول در اين اقدام پدافندي، پايش و آشكارسازي  .دشوجلوگيري 

  باشـد. بـا شناسـايي و آشكارسـازي سـريع      مي DUلودگي به موقع آ

هـاي رزمـي بـه منطقـه آلـوده       تـوان از انتقـال و اسـتقرار يگـان    مي

د و در صـورت لـزوم از تجهيـزات حفاظـت و ايمنـي      كـر جلـوگيري  

  مناسب استفاده نمود.

هاي شيميايي و فيزيكي متعددي براي بر اين اساس تاكنون روش   

ف آب، خاك، هاي مختل ) در محيطVI( اورانيوم گيريرديابي و اندازه

هاي بيولوژيك معرفي شـده و مـورد اسـتفاده قـرار      گياهان و محيط

هـا عبارتنـد از: طيـف سـنج جرمـي       گرفته است. بعضي از اين روش

                                                                                          
1 Depleted Uranium 

سازي نوترون  ، روش تجزيه با فعال]ICP-MS (]4القايي (جفت شده 

و  8[سـينتيكي   و تجزيه فسفرسانس] 7 [، طيف سنجي آلفا]6و  5[

ها نياز به مراحل پيچيـده و سـخت   وجه مشترك همه اين روش]. 9

كارگيري تجهيزات حساس و آزمايشگاهي براي آناليز تهيه نمونه و به

  باشد.مي

يافتن روشي مناسب با سرعت و صحت بالا، عدم نيـاز بـه مراحـل       

بر و پيچيده تهيـه نمونـه، عـدم نيـاز بـه تجهيـزات دسـتگاهي         زمان

گيـري مقـادير   پرهزينه و بـا قابليـت اسـتفاده ميـداني بـراي انـدازه      

) در آب و غبـارات موجـود در محـيط يكـي از     VIبسياركم اورانيوم (

ها به براي آزمايش سريع نمونه .نيازهاي دفاعي نيروهاي مسلح است

از  هـاي آشكارسـازي رنـگ سـنجي     ويژه در آناليزهاي ميداني، روش

هـا مـورد   مي توانند بيشتر از ساير روش هايي هستند كهجمله روش

هـاي اخيـر حسـگرهاي نـوري بـراي       استفاده قـرار گيرنـد. در سـال   

 ]10- 14انـد [ ) توسعه داده شدهVI( آشكارسازي و تعيين يون اورانيوم

ولي به دليل استفاده از سامانه طيـف نـور سـنج و وجـود مزاحمـت      

  يستند.ها همچنان مناسب كاربردهاي ميداني ن برخي كاتيون

هـاي  توانـد در بهبـود حـد تشـخيص روش    يكي از مواردي كه مي   

آشكارسازي رنگ سنجي براي كاربردهاي ميداني مؤثر باشد استفاده 

 هـاي براي پايش يون بنابراين]. 15هاي ساده پيش تغليظ است [از روش

عمل استخراج و پيش تغليظ انجام شود  ابتدا بايددر محيط  اورانيوم

اـي دليل ويژگـي ه هاي پيش تغليظ، استخراج فاز جامد ب روشكه در بين   ه

  ].17و  16ار گرفته است [توجه قر بسيار مورد فردشه منحصر ب

ــروس از        ــواد مزوپ ــب م ــيات مناس ــه خصوص ــه ب ــل باتوج : قبي

 بـالا  نانومتري، نسـبت سـطح بـه حجـم بسـيار     10تا 2 وجودحفرات

 تراوايـي زيـاد و   ، نفوذپذيري يـا )گرم هر متر مربع در 1000 حدود(

ايــن تركيبــات  ]19و  18[پــذيري شــكل و انــدازه خــوب  گــزينش

توانند به عنوان گزينه مناسب براي پيش تغلـيظ مـورد اسـتفاده     مي

  قرار گيرند.

اين پژوهش با هدف توسعه روش رنگ سنجي براي آشكارسـازي  در    

ــدون اســتفاده از ســامانه   ــوم در آب ب ــادير بســيار كــم اوراني ــاي مق ه

ايشگاهي مرسوم و فقط با مشاهده چشمي تغيير رنگ از يـك نـوع   آزم

دارشده به عنوان جاذب جامد بـراي پـيش    سيليكاي نانومتخلخل عامل

 Br-PADAPاز معـرف رنگـي   همچنـين  . تغليظ اورانيوم استفاده شـد 

زايي و پايداري بيشتر و بهتري نسبت به ساير قدرت رنگ كه )1(شكل

، دي بنزوئيـل  3، تيوسـيانات 2IIIسـنازو  زا از قبيـل آر هاي رنـگ معرف

بـا   رنگـي  كمـپلكس تشـكيل  بـراي  ، ]20[دارد  5و ملوكسـيكام  4متان

گرديد. نتايج نشان داد كه اسـتفاده از سـيليكاي   ) استفاده VI( اورانيوم

 شده به عنوان جاذب، زمان پاسـخ سـريع و حـد    دار نانومتخلخل عامل

  نيوم به همراه دارد.تشخيص بسيار مناسبي را براي پايش چشمي اورا

                                                                                          
2ArsenazoIII 
3Thiocyanat 
4Dibenzoylmethane 
5Meloxicam 
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  ]Br-PADAP ]10ساختار   .1شكل                      

 بخش تجربي .2

  . مواد  2-1

، )Br-PADAPدي اتيل آمينوفنـول ( -5 -پيريديل آزو)-2برمو  -5(

اتانول، اورانيل استات، سديم هيدرواكسايد، استيك اسيد، پركلريـك  

دميوم، نيتـرات  ، سولفات مس، كلريـد كـا  ٪75اسيد، نيتريك اسيد 

و اسـتات روي،   IIسرب، نيترات نيكل، نيترات تـوريم، كلريـد آهـن    

مونو سديم فسفات، دي سديم فسفات، تري اتانول آمـين همگـي از   

آمينو پروپيل تـري اتوكسـي   -3آلمان تهيه شدند. MERCK شركت 

(ديـونيزه)   تهيـه شـد. آب مقطـر   Sigma-Aldrich سيلان از شركت 

  ها استفاده شد.يه محلولسازي و تهبراي رقيق

  ها تهيه محلول -2-2

گـرم از   018/0اورانيل استات، مقـدار   ppm 100براي تهيه محلول 

ــه   ــل اســتات دي هيدرات  - UO2(CH3COO)2.2H2O -نمــك اوراني

  ميلي ليتر آب مقطر حل شد. 100درون 

گـرم از   0087/0مولار بـرم پـاداپ، مقـدار     001/0براي تهيه محلول    

)، را در اتانول خـالص حـل نمـوده و بـه     C15H17BrN4O(پاداپ  پودر برم

سـازي  مولار ، با رقيـق  0001/0ميلي ليتر رسانده شد. محلول  25حجم 

  .ميلي ليتر تهيه گرديد 25ميلي ليتر از آن با اتانول در حجم  5/2

ميلي ليتر از اسيد  3/3براي تهيه بافر تري اتانول آمين يك مولار،    

 92/14ميلي ليتر آب مقطر افـزوده و   100صد را به در 75نيتريك 

زدن براي انحـلال  ميلي ليتر) تري اتانول آمين همراه با هم 12گرم (

  كامل به آن اضافه شد.

برابر  pHمولار و  3/0ميلي ليتر بافر استات سديم  100براي تهيه    

ميلي ليتر اسيد اسـتيك را بـا آب مقطـر بـه حجـم       79/1، مقدار 4

ميلي ليتر رسانده و قطره قطره محلول سود به آن افزوده  80حدود 

 100برسد. در آخر حجـم محلـول بـه     4محلول به  pHتا زماني كه 

  ميلي ليتر رسانده شد.

  . روش كار2-2

MCM-41سنتز 
د ش تهيه زير روش مطابق ،MCM-41: دارعامل 1

ــل   ].21[ ــاده نانومتخلخ ــتفاده از روش MCM-41ســپس م ــا اس ، ب

هـاي  گـروه  به وسـيله  ]22[ ي توسط جانسون و همكارانشپيشنهاد

گـرم از مـاده نانومتخلخـل     1آمين اصلاح شد. بدين منظور ميـزان  

MCM-41  ميلي ليتر تولوئن به صورت سوسپانسيون درآمد و  50در

                                                                                          
1 Mobil Composition of  Materials 

    سـاعت هـم زده شـد. سـپس     1مخلوط ايجاد شده براي مدت زمان 

ن بـه مخلـوط اضـافه و    آمينو پروپيل تري اتوكسي سيلا-3گرم از  2

ساعت رفلاكس شد. بعد از مدت زمان ياد شده  12براي مدت زمان 

پودر تهيه شده صاف و به ترتيب با تولـوئن و اسـتون شستشـو داده    

 شد و سپس پودر خشك و براي مراحل بعد مورد استفاده قرار گرفت.

جهت شناسـايي مـاده   : دارآناليز سيليكاي نانو متخلخل عامل   

 Philipsعبـوري مـدل    هاي ميكروسـكوپالكتروني  از دستگاهسنتزي 

CM200 دستگاه اسپكتروفتومتر ،FTIR  پركين المرSpectrum 100 ،

و دستگاه پـراش اشـعه    Bahar ,STA503دستگاه آناليز حرارتي مدل

  استفاده شد. STOE X-Ray Diffractometerايكس مدل

ي نـانو  پـس از سـنتز سـيليكا   : روش استخراج و پيش تغلـيظ    

هـاي  ليترمحلـول ميلـي  25متخلخل، مقادير مشخصـي سـيليكا بـه    

هايي با هاي مختلف و محلول شاهد در محيط ) با غلظتVI( اورانيوم

pH زدن، صاف كردن و خشـك كـردن   مختلف اضافه شد. پس از هم

، كارايي Br-PADAPميكروليتر معرف رنگزاي  50پودرها، با افزودن 

 هـاي ) در نمونهVI( پيش تغليظ يون اورانيوم اين روش براي جداسازي و

در ايـن بخـش شـرايط مختلفـي از قبيـل مقـدار        آبي بررسـي شـد.  

 غلظت يون اورانيوم، زمان جذب يا تماسجذب،  محيط  pHسيليكا،

)VI(  ــول و ســتوني) و ــوع اســتخراج (از محل ــذيري در گــزينش، ن پ

  مورد آزمايش قرار گرفت. هاي مزاحممجاورت كاتيون

هـاي  از بين معـرف : ) با معرف رنگيVI( شكارسازي اورانيومآ   

 Br-PADAP هاي رنگ سنجي، معرف رنگزاي مورد استفاده در روش

هـاي ديگـر داراي مزيـت بيشـتر از جملـه حـد       كه نسبت به معـرف 

هـاي مـزاحم    ثيرپذيري كم در مقابل يـون أتشخيص بسيار پايين و ت

ه و از مشاهده تغييـر  انتخاب شد، ]20و  10[ استموجود در محيط 

)، VI( هـاي اورانيـوم   و يون Br-PADAPرنگ ايجاد شده بين معرف 

ها مـورد بررسـي    كارايي مرحله پيش تغليظ و سپس آشكارسازي آن

  قرار گرفت. 

داراي رنگ زرد متمايل به نـارنجي بـا طـول     Br-PADAP محلول   

باشد. پس از واكنش اين تركيـب بـا   مي nm440جذب  بيشينهموج 

د كه داراي رنگ ارغواني (در شوهاي فلزي،كمپلكسي تشكيل مي يون

اسـت.   nm578جـذب   بيشـينه هاي بالا بنفش) و طول مـوج  غلظت

تغيير رنگ به نحوي است كه تمايز تغيير رنگ بـه وضـوح بـا چشـم     

 قابل تشخيص است.

 pHبراي دستيابي به بهترين شرايط تغيير رنگ، عواملي از قبيـل     

كيل كمپلكس، حجم، نـوع و غلظـت بـافر، حجـم و     براي تش محيط

زا و زمان تشـكيل كمـپلكس (ايجـاد رنـگ قابـل      غلظت معرف رنگ

مشاهده با چشم) مورد بررسي قـرار گرفتنـد و مقـادير مناسـب هـر      

  د.شكدام تعيين 
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 نتايج و بحث .3

  دارعامل MCM-41 يابي. مشخصه3-1

يليكاتي تصوير ميكروسكوپ الكتروني عبوري مزوپروس س )2(شكل 

دهد. در ايـن شـكل حفـرات بـا     دار را نشان ميعامل MCM-41نوع 

نانومتر كه اثبات كننده نـانو متخلخـل بـودن     10اندازه تخلخل زير 

  باشد.  ساختار است قابل مشاهده مي

 
  دار شده با آمينسيليكاي نانومتخلخل عامل TEMتصوير  .2 شكل

 هانانوحفره ساختار كه داد تركيب هم نشان اين ايكس اشعه پراش   

 اوليـه  تركيـب  بـا  مقايسـه  بـا  همچنـين  .)3 شكل(است  شده حفظ

 كـه  گرفـت  نتيجـه  تـوان مي پيك جاييهجاب روي از و شده گزارش

 شـده  دارعامل آمين هايگروه با تركيب اين هايحفره داخلي سطح

  .اندمانده باقي حفره همچنان ولي است

  
   و a( MCM-41 متخلخــلسـيليكاي نانو  XRD تصـوير  .3 شـكل 

b( NH2-MCM-41   

  

دار براي مطالعه ساختاري و اثبـات عامـل   FT-IR اسپكتروسكوپي   

 FT-IRالـف) طيـف    -4گرفـت. شـكل (  شدن سطح سـيليكا انجـام   

-NH2ب) طيــف -4] و شــكل (23خــالص [ MCM-41مربــوط بــه 

MCM-41 شود دهد. با مقايسه اين دو طيف مشاهده ميرا نشان مي

هـاي آمـين دو پيـك جديـد در      هاي اصلاح شده با گـروه  نمونه براي

و  Si-Cكه به ترتيب مربوط به ارتعاش كششي  cm–1 1632و  685

 ]. ايـن دو پيـك  24انـد [ باشند، ظاهر شدهمي C-Nكشش نامتقارن 

  باشند.بعد از اصلاح مي Si–(CH2)3–NH2–مربوط به اتصال گروه 

  
ــكل ــوير  .4 شـ ــكوپيتصـ ــل FT-IR اسپكتروسـ ــيليكاي نانومتخلخـ           سـ

   NH2-MCM-41 (ب)و  MCM-41 (الف)

ارتعاش هاي آمين،  دار شده با گروهعامل MCM-41علاوه براين در    

زنجيـر   هـاي و گروه cm–1 2934را در  CH2-كششي مربوط به گروه 

باشد. اين تركيـب در حالـت آزاد داراي   دارا مي Siپروپيل متصل به 

بـه دليـل متصـل شـدن بـه      كـه   ]25[ اسـت  cm–1 2852 ارتعاش

MCM-41  در طيفIR شـود و دليـل مشخصـي بـراي     مشاهده نمي

  باشد.مي MCM-41دار شدن عامل

 ميـزان  تعيين همچنين جاذب و اين حرارتي پايداري بررسي براي   

 انجـام  تركيب حرارتي آناليز ،آن روي شده تثبيت آمين عاملي گروه

% كـاهش وزن مشـاهده   20حـدود  ) 5 شكل( آناليز اين طبق بر. شد

هـاي آمـين    شده مربوط به اصلاح سيليكاي نانو متخلخـل بـا گـروه   

از جـاذب سـنتز    mmol g-1 3/3كه اين كاهش وزن معادل  باشد مي

  شده است.
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   NH2-MCM-41 سيليكاي نانومتخلخل TGAتصوير  .5 شكل     

. بررسي عملكرد جـاذب در جداسـازي و پـيش تغلـيظ     3-2

 (VI)رانيوم او

براي ارزيابي اوليه عملكرد سيليكاي نانومتخلخل در جداسازي يـون  

هاي آبي و همچنـين  هاي ديگر موجود در نمونه ) از يونVI( اورانيوم

پيش تغليظ اين يون براي دستيابي به حد تشخيص مطلوب، فرايند 

براي  3-2-2استخراج و پيش تغليظ به روش شرح داده شده در بند 

شاهد انجام شد و  ) و نمونهVI( اورانيوم ppm 5حلول حاوي نمونه م

 Br-PADAP ثير محلـول  أپس از خشك كردن پودر جاذب تحت ت ـ

نشـان داده شـده   ) 6( قرار داده شد. نتايج به دسـت آمـده در شـكل   

گـردد رنـگ پودرهـاي سـيليكاي     گونه كه مشـاهده مـي  است. همان

     و محلـول شـاهد   ) VI( حاصل از اسـتخراج محلـول حـاوي اورانيـوم    

به ترتيب ارغـواني و زرد شـدند. بـا مقايسـه تغييـر رنـگ دو نمونـه        

) را پيش تغلـيظ  VI( هاي اورانيوم خوبي يونه مشخص شد سيليكا ب

  كرده است.

  
 تغيير رنگ سيليكا در حضور .6 شكل

  (ب) اورانيوم (الف) و عدم حضور

  . اثــر عوامــل مختلــف بــر جداســازي و پــيش تغلــيظ 3-3

  )VI( نيوماورا

pH ميزان جذب يون اورانيوم: جذب محيط )VI  با غلظـت (ppm 1 

 .مورد بررسي قرار گرفت 7و  4، 2هاي pHوسيله پودر سيليكا در ه ب

 pH =4تنهـا در   ،نشان داده شده اسـت ) 1(گونه كه در جدول همان

) ناشـي از پـيش   VI( حضـور اورانيـوم   دهنـده  رنگ ارغواني كه نشان

هـاي   گروهpH =2د. در شومشاهده مي ،باشد ميتغليظ توسط جاذب 

هاي موجود در محلـول واكـنش داده و مـانع     با پروتون NH2-عاملي 

هـاي   به همين منظور براي واجذب يون .شود ) ميVI( جذب اورانيوم

 pH =7اسـتفاده كـرد. در    pHتوان از تغيير شرايط ) ميVI( اورانيوم

) جذب سـيليكا  VI( ومهاي اوراني به صورت تجربي مشخص شد يون

ي سـيليكا  ) توسطVI( اورانيومبراي جذب  pH=4شود. بنابراين نمي

  . متخلخل انتخاب شدنانو

) VI) (ppm1( محيط بـر ميـزان جـذب اورانيـوم     pHاثر  .1 جدول

 توسط سيليكا

  

 ) بـا غلظـت  VI( ميزان جذب يون اورانيوم: زمان جذب يا تماس   

ppm1 دقيقه تماس  5و  3، 1 ،0هايمانوسيله پودر سيليكا در زه ب

كـه تغييـر    پودر با محلول اورانيوم مورد بررسي قرار گرفتزدن و هم

دقيقه زودتر از  5و  3هاي مربوط به  رنگ سيليكا به ارغواني در نمونه

دو نمونه ديگر اتفاق افتـاد. چـون كـاهش زمـان در آشكارسـازي از      

بهينه براي جـذب يـا    بنابراين زمان ،سزايي برخوردار استهاهميت ب

  دقيقه تعيين شد.  VI (3( تماس سيليكا با محلول اورانيوم

        )VI( اســتخراج اورانيــومميــزان : )VI( غلظــت يــون اورانيــوم   

اسـتخراج   (بچ) و به عنوان فاز جامد از محلولپودر سيليكا  ه وسيلهب

 ،VI( )ppm 100 ،10، 5( يون اورانيوممختلف  هايدر غلظتستوني 

تصـاوير تغييـر رنـگ ناشـي از      مورد بررسي قرار گرفـت.  )0و5/0، 1

هـاي مختلـف توسـط     هـا در غلظـت   ) و زمـان آن VI( جذب اورانيوم

 كـه  دهـد ) نشان مـي 2 دار شده (جدولسيليكاي نانومتخلخل عامل

در محلـول پـس از اضـافه كـردن     ) VI( هرچه غلظت يـون اورانيـوم  

گ سيليكا به رنگ ارغواني تغيير رن ،بيشتر باشد Br-PADAPمعرف 

تر خواهـد بـود. همچنـين در    تر بوده و زمان تغيير رنگ كوتاهپررنگ

و  )VI( هاي اورانيوم، به دليل كاهش يونppm5هاي كمتر از غلظت

هـا  با يونBr-PADAP  كنشها در عمق سيليكا، برهم قرار گرفتن آن

د. اين نتايج يابخير افتاده و زمان تغيير رنگ به شدت كاهش ميأبه ت

) توسط سـيليكا  VI( هاي اورانيومنشان داد جذب و پيش تغليظ يون

خير در زمان تغيير رنـگ مربـوط   أگيرد و مشكل ت به خوبي انجام مي

شـود كـه بـراي رفـع ايـن      ) ميVI( هاي اورانيومبه آشكارسازي يون

هـاي  مسئله در قسمت تشكيل كمپلكس رنگي و آشكارسـازي يـون  

  شود.حث و راهكارهاي انجام شده معرفي مي) بVI( اورانيوم

  ثير عوامــل مختلــف درتشــكيل كمــپلكس رنگــي أتــ .3-4

Br-PADAP   هاي اورانيومبا يون )VIموجود در جاذب (  

pH تشكيل كمـپلكس : تشكيل كمپلكس محيط Br-PADAP   بـا

محيط بوده و  pH) و بررسي جذب در محلول وابسته به VI( اورانيوم

افتـد  هاي قليايي، واكنش مناسـب اتفـاق مـي   pHدر  به طور معمول

) استفاده ppm5هاي بالاي هاي قبل (غلظتآزمايش در. ]13و  10[

   دقيقـه كفايـت   3خنثي براي تغيير رنـگ در زمـان كمتـر از     pHاز 

زمـان تغييـر    ppm5هـاي كمتـر از   كرد با اين وجود براي غلظتمي
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ثر بـر  ؤيافت. يكـي از عوامـل احتمـالي م ـ   رنگ به شدت افزايش مي

محيط تشكيل كمپلكس باشد.   pHتواند كاهش زمان تغيير رنگ مي

 حاوي اورانيوم يبه سيليكاBr-PADAP  پس از افزودنبر اين اساس 

)VI (ppm 1 ،پودر در هر دو تغيير رنگ  و سيليكاي شاهدpH  هـاي

د ش ـمشاهده  pH=7در  مورد بررسي قرار گرفت. 12 و 11، 9، 8، 7

، رنـگ نمونـه   12و  11هاي pHولاني بود. در زمان تغيير رنگ ط كه

، تغييـر  9و  8هـاي  pHگرديـد. در   شاهد نيز باعث ايجاد تداخل مي

هاي براي بررسي 9تا  8 هايpHدست آمد. بنابراين ه رنگ مناسب ب

  بعدي مناسب هستند.

هـاي  اصل از استخراج و آشكارسـازي غلظـت  نتايج ح .2 جدول

 گرم سيليكاي نانومتخلخل ميلي 10) توسطVI( مختلف اورانيوم

  

، pH=8بـراي فـراهم نمـودن    : حجم، نوع و غلظت بافر قليايي   

هاي مختلف از قبيل سود، بـافر فسـفات و بـافر تـري اتـانول       محلول

، 05/0هاي مولار و با حجم 1و  3/0، 1/0هاي  ) با غلظتTEAآمين (

از  اسـتفاده  ميلي ليتر مورد آزمايش قرار گرفـت.  3و  1، 1/0، 06/0

هاي سود و بافر فسفات باعث بـروز خطـاي مثبـت در تغييـر     محلول

اما بافر تري اتانول آمين يك مولار بـه عنـوان بـافر     رنگ جاذب شد.

    براي اين بـافر نيـز برابـر بـا حجـم       حجم بهينه دست آمد.ه بهينه ب

Br-PADAP  .به دست آمد  

  و 10- 3هـاي  دو محلول با غلظـت : زاحجم و غلظت معرف رنگ   
هـاي   تهيه شد و براي كمپلكس با غلظتBr-PADAP مولار از  10- 4

مـولار  10- 3) مورد بررسي قرار گرفـت. محلـول   VI( مختلف اورانيوم

محلول در آب مناسـب تشـخيص داده    )VI( براي واكنش با اورانيوم

) جـذب شـده در   VI( هـاي اورانيـوم  شد اما براي كمپلكس بـا يـون  

 ـVI( هاي كم اورانيوم در غلظت به ويژههاي سيليكا حفره دليـل  ه )، ب

ها و تجمع در سطح سيليكا ايجـاد رنـگ قرمـز و    عدم نفوذ در حفره

مولار)  10- 4( تر رقيق Br-PADAP نمود. استفاده از خطاي مثبت مي

هاي سيليكا، باعـث تسـريع در    تر در حفره دليل نفوذ بهتر و سريع به

هاي كس رنگي با يونشده و زمان تشكيل كمپل Br-PADAP واكنش

اي كاهش داد. در مورد حجم ) را به مقدار قابل ملاحظهVI( اورانيوم

)، VI( محلول معرف مورد استفاده براي آشكارسـازي يـون اورانيـوم   

ميكروليتر مشخص شد حجم  100و  50، 25پس از آزمايش مقادير 

ميكروليتر  100ميكروليتر سبب تغيير رنگ ناقص شده و حجم  25

نمايد. بنابراين حجـم و  ها خطاي مثبت ايجاد مي ر بعضي نمونهنيز د

ــگ   ــرف رن ــراي مع ــه ب ــت بهين ــب  Br-PADAP زايغلظ ــه ترتي            ب

  دست آمد. ه مولار ب 10- 4ميكروليتر و 50

تغييـر رنـگ ناشـي از تشـكيل     : زمان و رنگ تشكيل كمپلكس   

اق ) در محلول به سـرعت اتف ـ VI( و اورانيوم Br-PADAP كمپلكس

هـا در داخـل    افتد اما در بستر سيليكا به دليل قرار گـرفتن يـون  مي

) VI( ) تغيير رنگ بسـتگي بـه غلظـت اورانيـوم    7ها (شكل نانوحفره

، ppm5هـاي بـالاتر از    ها دارد. به بيان ديگر در غلظت درون نانوحفره

گيرنـد و بنـابراين تغييـر    هاي بيشتري در معرض معرف قرار مي يون

گيرد. افـزايش   دقيقه انجام مي 3به ارغواني در كمتر از رنگ سيليكا 

هاي كمتـر   ) در غلظتVI( زمان تغيير رنگ با كاهش غلظت اورانيوم

هـا درون حفـره و كنـد     دلايل قرارگيري يـون  تواند بهمي ppm 5از 

      ) VI( هـاي اورانيـوم   بودن سينتيك آزادسـازي باشـد، در واقـع يـون    

عرف قرار گرفته و تغيير رنگ در زمان با سرعت كمتري در معرض م

  افتد.تري اتفاق ميطولاني

  
 هـاي اورانيـوم   قرارگيري يـون  .7 شكل

  هاي عميق سيليكا در داخل حفره

هـا از  تـوان ابتـدا واجـذب يـون    براي كاهش زمان تغيير رنگ مـي    

ــا اســتفاده از حجــم كمــي از اســيد    ــانو متخلخــل را ب ســيليكاي ن

سپس با اسـتفاده از بـافر تـري     .سريع بخشيدكلريدريك يك مولار ت

محـيط واكـنش را تنظـيم كـرد. ادامـه       pHاتانول آمين يك مـولار،  

 )،VIاورانيـوم (  ppm 1/0هاي كمتر از ها نشان داد براي غلظتبررسي

هاي سـيليكا، تنهـا بـا    هاي اورانيوم از داخل حفرهواجذب كامل يون

دريك يـك مـولار انجـام    شويش سيليكا با يك ميلي ليتر اسيد كلري

هاي فوق  نتايج به دست آمده از بررسي )4و  3هاي (گيرد. جدولمي

  را نشان داده است.

) VI( هـاي اورانيـوم   استفاده از اسيد كلريدريك براي واجذب يون   

زمان تغيير رنگ را نيز براي  ppm1/0علاوه بر بهبود حد تشخيص تا 

). 4قيقه كـاهش داد (جـدول   د 3هاي با غلظت كم به كمتر از  نمونه

هاي حاصل از شويش سيليكا پـس از  نتايج به دست آمده از آزمايش

مـولار از كـارتريج تهيـه     1ها با اسيد كلريـدريك  پيش تغليظ نمونه

) تا غلظت VI( آشكارسازي اورانيومكه ) نيز نشان داد 4شده (جدول 

ppm02/0 دو كـار  حـال فقـط   ه قابل انجام است. باتوجه به اينكه تاب

پژوهشي مشابه در زمينه رنگ سنجي چشمي اورانيـوم انجـام شـده    
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) اين مقدار بهترين مقداري است كه تاكنون توسـط  5 است، (جدول

  .هاي آشكارسازي چشمي گزارش شده است روش

) VI( هاي مختلف اورانيـوم كمپلكس رنگي غلظت.3 جدول

جذب شده توسط سـيليكاپس از واجـذب آن توسـط اسـيد     

 دقيقه 3در زمان كمتر از  ،كلريدريك

  

) VI( هاي مختلف اورانيومكمپلكس رنگي غلظت .4 جدول

 ـ  جذب شده توسط سيليكاپس از شـويش آن   ه وسـيله هـا ب

 اسيد كلريدريك

  

   هـاي آبـي  گيري چشمي اورانيوم در نمونـه هاي اندازه روش .5 جدول

  سنجي با معرف برم پاداپ به روش رنگ

  

هـاي  ، يـون pH=8ا توجه به اينكـه در  ب: مزاحم هاي بررسي يون   

، تانتـاليم، سـزيم،   روبيديم، كلسيم، ليتيم، منيزيم، موليبدنسديم، 

پتاسـيم، بــور، ســريم، بــاريم، آلــومينيم، نقــره، تنگســتن، لانتــانيم،  

، ]10[دهند تشكيل كمپلكس نمي Br-PADAPو كروم با  گادولينم

كنند.  نميمزاحمت  ) تداخل نداشته و ايجادVI( در شناسايي اورانيوم

نيكـل،   ،)II( آهـن هـاي روي، كـادميم،   بنابراين فقط اثر تداخلي يـون 

) مورد بررسي قرار گرفـت.  VI( سرب و مس در آشكارسازي اورانيوم

براي آزمايش گزينش پذيري سـيليكا در اسـتخراج و پـيش تغلـيظ     

هـاي فلـزي   از كـاتيون  ppm 50هاي با غلظت محلول)، VI( اورانيوم

 ـ ، مـس  )، روي، نيكل، كبالت، سـرب II( آهن صـورت  ه و كـادميوم ب

در تماس بـا پـودر سـيليكا قـرار     pH =4تهيه و در محيط با جداگانه 

ند. پس از خشك كردن پودرها و افزودن معرف رنگي به هر داده شد

  ها مورد بررسي قرار گرفت. جذب آن يك،

يچ شود به جز يون مس ه مشاهده مي )6(طور كه در جدول همان   

ها سبب تغيير رنگ ارغواني پودر سيليكاي نـانو متخلـل    كدام از يون

 هـاي آهـن  ، يـون pH=4عاملدار نشد و اين موضوع نشان داد كـه در  

)IIروي ،( )IIسرب ،( )IIكادميوم ،( )II(توريم ، )IV(  نيكلو )II(   بـا

انـد  ه و يا بسيار جزئي جذب شدهنشدسيليكا  جذب ppm50 غلظت 

مزاحمتي براي اين روش ندارند و نانوسـيليكا از   رتكه در هر دو صو

   گزينش پذيري بسيار خوبي برخوردار است.

هـاي  از يـون  ppm 50هـاي  هـا، غلظـت  ثير آنيـون أبراي بررسي ت   

ها استات، سولفات، نيترات، فسفات و كلريد هنگام بررسي اثر كاتيون

ايش قـرار  به عنوان آنيون همراه، هنگام تغيير رنگ مـورد آزم ـ  pHو 

بـه روش رنـگ سـنجي     (VI)گرفت كه براي آشكارسـازي اورانيـوم   

 مزاحمتي نداشتند. 

هاي فلزي مزاحم با غلظت مشخص بر جـذب  اثر كاتيون .6 جدول

 ) توسط سيليكاVI( اورانيوم

  

  ايكاربرد تجزيه .3-5

كاربرد اين روش براي پايش و آشكارسازي چشمي اورانيوم در چنـد  

مطابق با روش پيشنهادي مورد بررسي قرار گرفت. نمونه آب مختلف 

شـود  گونه كه مشاهده ميارائه شده است. همان )7(نتايج در جدول 

ها (شاهد)، زرد رنگ  هاي مربوط به محلول خالص هريك از آب نمونه

) بلافاصـله  VI( هاي حاوي اورانيـوم شده و پودرهاي مربوط به نمونه

يج نشــان داد كــه ســيليكاي بــه رنــگ ارغــواني درآمدنــد. ايــن نتــا

نانومتخلخل با گزينش پذيري بسيار خوب توانايي جداسازي و پيش 

هـاي  هاي حقيقـي مختلـف از آب  ) در نمونهVI( تغليظ يون اورانيوم

  محيطي را دارد.
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  و عـدم حضـور اورانيـوم     حضور تغيير رنگ سيليكا در .7 جدول

 هاي آب شهر، آب چاه و آب دريادر نمونه

  

  گيرينتيجه .4

كـم و پراكنـده اورانيـوم و     براي پايش و آشكارسازي مقـادير بسـيار  
دليـل  ه هاي دزيمتري پرتوي ب اورانيوم ضعيف شده، استفاده از روش

 هـاي  روشپـذير نبـوده و نيـاز بـه     پرتوهاي بسيار ضعيف آلفا، امكان
باشد. نتايج به دست آمده در اين آزمايشگاهي مي گير و پرهزينه وقت

تحقيق نشان داد، پيش تغليظ و جداسازي بـا اسـتفاده از سـيليكاي    
 زايدار شده با آمين و همراه شدن آن با معرف رنگنانومتخلخل عامل

Br-PADAP ثر و كارامـد بـراي   ؤتوانـد بـه عنـوان يـك روش م ـ    مي
      هـاي آبـي   ) در محلـول VI( مقادير بسـيار كـم اورانيـوم   آشكارسازي 

عات متعـدد نشـان   ها و دف ها در زمان به كار برده شود. انجام آزمايش
هـاي غلظتـي   پذيري بسيار خوبي در همه محدودهداد روش از تكرار

برخوردار است. حد تشخيص چشمي براي آشكارسازي اورانيوم براي 
ــه ترت  روش ــويش ب ــذب و ش ــاي واج ــب ه          ppm02/0و  ppm1/0ي

تـا   7كل آزمايش بسـته بـه روش انجـام گرفتـه بـين       به دست آمد.
دقيقه زمـان نيـاز دارد. يكپارچـه نمـودن دو بخـش اسـتخراج و       12

شناسايي در قالب يك تيوب يا نوار آزمون در داخل يك كيت دستي 
    توانـد و بدون نياز به هيچ دستگاه الكترونيكـي و آزمايشـگاهي، مـي   

كاري براي توسعه يك آشكارساز ساده و ارزان و در عين به عنوان راه
 حال سريع و دقيق براي كاربردهاي ميداني درنظر گرفته شود.
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