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Abstract: In this research, the synthesize possibility of Potassium Nickel 

Hexacyanoferrate complex  on natural clinoptilolite, as a support for removal 

of Cs
+ 

and Sr
+2

 from radioactive waste, was investigated. Previous work  

showed that in the high concentration of sodium ion the sorption of these 

radionuclides on zeolites is low, therefore we enhance the efficiency for the 

purpose with loading Potassium Nickel Hexacyanoferrate complex on 
clinoptilolite. First Potassium Nickel Hexacyanoferrate complex was 

synthesized and characterized using ICP-AES, XRD and SEM methods. 

Then the structure of clinoptilolite and the complex loaded zeolite were 

characterized using IR, EDS, SEM and XRD methods. Sorption of cesium 

clinoptilolite and potassium nickel hexacyanoferrate-loaded clinoptilolite 

(CFC) was determined in the presence of various concentration of sodium 

ion. Results showed the sorption of CFC was improved in comparison to its 

original natural clinoptilolite.  
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زئوليت طبيعي  ةسيانو فرات روي پاي سنتز کمپلکس پتاسيم نيکل هگزا

 آنها منظور افزايش کارايي جذبي کلينوپتيلوليت به

 1، حسين قاسمي2، صادق رباني2، حسن ذاکري1حسين کاظميان

 .سازمان انرژي اتمي ايران، آزمايشگاه جابربن حيان-1
 .دانشگاه تهران، دانشکده علوم، گروه شيمي-2

  hkazemian@yahoo.comالکترونيکي: پست

 

 

روي پاينه   کمنپلکس پتاسنيم نيکنل هگزاسنيانوفرات     امکان سننتز اين کار تحقيقاتي درچکيده: 

Csحنذ   زئوليت طبيعي کلينوپتيلوليت به منظنور افنزايش کنارايي آن بنراي    
از پسنماندهاي   +

شنده مشناهده شند کنه در     مورد بررسي قرار گرفته است. با توجه به کارهاي انجنام  راديواکتيو، 

، بنا  اسنت کلينوپتيلولينت پنايين    به وسيلةغلظتهاي بالاي سديم ميزان جذب اين راديونوکلئيد 

کنارايي آن بنراي    ،روي کلينوپتيلولينت طبيعني   پتاسيم نيکل هگزاسيانوفرات نشاندن کمپلکس

روشنهاي   بنا سننتز و   پتاسنيم نيکنل هگزاسنيانوفرات   افزايش يافت. در ابتدا کمپلکس  بالاهد  

ICP-AES،XRD   وSEM  مننورد شناسننايي قننرار گرفننت. سننپس سنناطتار زئوليننت طبيعنني

 IR و XRD،SEM  ،EDSروشهاي  بهزئوليت بار شده با کمپلکس مذکور  زکلينوپتيلوليت و ني

. ميزان جنذب سنزيم در   شدمورد شناسايي قرار گرفت و وجود اين کمپلکس روي زئوليت تاييد 

پتاسنيم  ن سديم براي کلينوپتيلوليت و کلينوپتيلولينت بنار شنده بنا     حضور غلظتهاي متفات يو

 بنه وسنيلة  گيري شد که نتايج نشان دهنده بهبود جذب آن ( اندازهCFC) نيکل هگزاسيانوفرات

CFC است. 

 .، کلينوپتيلوليت، حذ  سزيمکمپلکس پتاسيم نيکل هگزاسيانوفرات هاي کليدي:واژه

 

 

 

 

 218تا  202 ، از صفحة85ستان تابو  بهار، 1شمارة 

 (15/1/85دريافت نسخه نهايي   ،6/2/88قاله )دريافت م
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 مقدمه

Csبا توجه به وجود
نياز مبرمي به حذ  اين  ناشي از آن ياهو و ططرپسماندهاي راديواکتي رد +

زئولينت کلينوپتيلولينت بنه     ،هناي معندني  . از ميان مبادله کنندهشودراديونوکلوئيد احساس مي
Csعنوان جاذب مناسب براي

 سناز و کنار  با توجه به ماهيت زئوليتها و  .1 استشناطته شده  +
پسماندهاي راديواکتيو سبب کناهش مينزان    در بالاي يونهاي سديمغلظتهاي وجود  تبادل يون،

Csجذب
هاي فروسيانيد ماننند پتاسنيم نيکنل    از طرفي کمپلکس .شودها ميزئوليت به وسيلة +
Csسيانوفرات به عنوان يك جاذب طوب براي -هگزا

اند ولي هاي نمکي شناطته شدهدر محيط +
بسيار ريزي تشنکيل شنده و پاينداري مکنانيکي      يهابلوردليل اينکه اين کمپلکس از تجمع ه ب

, اينن مشنکل   رفنع بنراي  . نيسنت مناسنب   )جنذب دينامينك(   کمي دارد، براي کارهاي ستوني
مپوزيت ايجاد شده به عننوان  اکمپلکس را روي يك بستر جامد مانند زئوليت بارکرده و از اين ک

 . 2،3،8 کنندگر استفاده ميمبادله
طبيعي  کلينوپتيلوليت زئوليت از و فراواني ي غن ور ما داراي منابع بسياربا توجه به اينکه کش

سمنان به عنوان بستر جامد بنراي بنارکردن    ةمنطقاز کلينوپتيوليت  تحقيقاتي، در اين کاراست
و تعينين   ،، شناسنايي ةدر اين مقالنه بخنش مربنوه بنه تهين     د. شکمپلکس فروسيانيد، استفاده 
 شود.تهيه شده  ارائه مي طواص و ويژگيهاي کامپوزيت

  هاآزمايش مواد و
  شناسايي آن و (KNiFCپتاسيم نيکل هگزاسيانوفرات ) کمپلکسسنتز

منولار   5/0و K4Fe(CN)6 منولار   5/0محلولهناي   نخسنت  KNiFC کمنپلکس  ةبه منظور تهي
Ni(NO3)2  محلول از ميلي ليتر 200سپس و  ،نددشتهيهNi(NO3)2   ميلني   500در يك بشر

 بنه  د، شن اضنافه   K4Fe(CN)6 ميلني ليتنر محلنول    150ريخته شد و به آرامني بنه آن    ليتري
و براي  ش شدهيلااپ يابا پلانيدهدر ادامه کمپلکس حاصل  .باشد Ni/Fe=3/1نسبت  اي کهگونه

 گرمنا گنراد  درجه سنانتي 180حذ  تمام آبهاي موجود در کمپلکس، به مدت يك روز در دماي 
 . 2داده شد 
کمنپلکس را   مقندار مشخيني از   ، نخسنت فرمول شنيميايي مناده سننتز شنده     ينتعي يبرا
 ينشستهاتهسپس  .داده شد گرما تا تبخير کامل اسيد،غليظ و جوشان حل کرده و   H2SO4در

نشنر   به روش دسنتگاهي موجود در آن   Feو  Niغليظ حل کرده و غلظت  HClباقيمانده را در
   [.2شد ]گيري اندازه  (ICP-AE) اتمي پلاسماي القايي کوپل شده

انجنام   (XRDايکنس )  پرتنو به روش پنراش سننجي    KNiFCکمپلکس  ساطتار شناسايي
 پرتنو پنراش سننج    دستگاه ةوسيله ب  ،KNiFC ةگرم از نمون5/0 مقدار اين منظوربراي گرفت. 
آزمايش قنرار  مورد   CuKαتابش باساطت شرکت فيليپس  PM9920105مدل (XRD)ايکس

 شد. تحليلبه دست آمده تجزيه و  گرفت و الگوي

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 ij

cm
.ir

 o
n 

20
25

-0
7-

15
 ]

 

                             4 / 13

http://ijcm.ir/article-1-705-en.html


يکاظميان، ذاکري، رباني، قاسم  210 

 ZEISS-DSM 960Aمدل ميکروسکوپ الکتروني دستگاه باروي نمونه  SEMهاي بررسي
براي اين کار مقدارکمي از نمونه به  انجام شد. BALZERS-SCD004مدل 1همراه با پوشاننده

شد و منورد  طلا پوشانده  در اي از طلالايه باروي چسب کربني قرار داده شد و  nm20ضخامت 
ايکس  پرتومورد نظر  ةنمون الکترونهاي پر انرژي، بابررسي قرار گرفت. پس از بمباران يك نمونه 

 طنول منوآ آن   نيزو  (EDS)انرژي  گيريهبا اندازايکس توليد شده،  پرتوند که اين کميتوليد 
(WDS) آشکارسازرد. يگقرار بررسي  موردتواند مي(EDS)  بنا ازت کنه   ي اسنت وسيله کوچک 

 دسنتگاه  . اين سيستم از نظر مکانيکي بسيار ساده بوده و به آسناني در کننار  شودمايع طنك مي
(SEM)  عناصر با عدد اتمي يازدهمقدار و به طور معمول  گيردمي قرارمورد استفاده (

11
Na)  و

 در کننار سيسنتم   آشنکار سناز  . وقتني اينن   شنود مني تعيين اين روش با گتر از آن به آساني ربز
(SEM) گينري مني  از نمونه را اندازه دهيليتراگسهاي ايکس پرتوهمزمان انرژي  گيرد،قرار مي-

 .5 آيددست ميه بشدت حسب  بر (Kev)انرژيآن طيفي است که با ترسيم طروجي  ند وک

 انتخاب و شناسايي نمونه زئوليت طبيعي کلينوپتيلوليت 

 د.شساطتار  روشهاي زير شناسايي و تعيين بهنمونه زئوليت 
 X (XRF)پرتو  يروش فلوئورسان: الف
پنرس کنرده و    ،گرم از نمونه را در تشتکهاي آلومينيومي مخينوص دسنتگاه   5 مقدار XRFدر 

منورد   OXFORD-ED2000 مندل  اي دستگاهدر جا نمونه قرار دادننمونه پرس شده پس از 
 قرار گرفت. آزمايش
قبلني بينان    بخنش حات مربوه بنه آن در  که توضي (XRD) ايکس پرتوپراش سنجي  روشب: 
 شد.
  (IR)فرو سرخ پيواسپکتروسک روش: پ

مخلوه و تحنت   KBr برابر10دود حمقدار بسيار کمي از نمونه با  ،از نمونه IRبراي تهيه طيف 
-Shimadzu-FTIR مندل  فنرو سنرخ  طينف سننج    دسنتگاه  باص درآمده و رفشار به صورت ق

 .دشطيف آن تهيه ، 4300
   قبل بيان شد. بخشکه در  SEM روش: ت

 ( CFCبارکردن کمپلکس پتاسيم نيکل هگزاسيانوفرات روي زئوليت کلينوپتيلوليت )

بنا   يذراتن سمنان  ةروي زئوليت طبيعي کلينوپتيلوليت منطق KNiFCکمپلکس گذاريعمل بار
 12گنرم کلينوپتيلولينت بنه مندت      2 نخست به ,منظوراين به  انجام شد. 228نμm500 ةانداز
 1محلنول  ميلني ليتنر    20زئولينت بنا    ةنمونن ، سنپس  شند داده  گرما ºC 200در دماي  عتسا

بنا   حاصل ةساعت، نمون 3و پس از  گرفتدر ارلن طلأ قرار  ،ساعت 3به مدت   Ni(NO3)2مولار
 دوبناره  هنمونن  ايند. در ادامه شطشك  ºC 20دماي  درساعت  3استن شسته شد و براي مدت 

                                                      
1 -Coater 
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طلأ قرار گرفت در ساعت  3به مدت  K4Fe(CN)6مولار  5/0محلول  ميلي ليتر 20 در مجاورت
 .2د ش طشك ºC 20ساعت در  3 مدت و با آب و استن شستشو و براي

 بررسي کلي
  نتايج شناسايي کمپلکس

آهن و نرماليزه کردن مقدار نيکنل   کمپلکس که با واحد در نظر گرفتن مقدار ياطتة يکةفرمول 
  طنثي بودن بار الکتريکي کمپلکس، که سنهم پتاسنيم موجنود را معلنوم    نيز با در نظر گرفتن  و
تعينين   K1.706Ni1.147Fe(CN)6 به دست آمد. فرمول کمپلکس سنتز شده بنه صنورت   ،کندمي
 .شد

 در پرقدرت يهاقلهداراي   KNiFCکمپلکس ايکس پرتو پراش ،با توجه به اطلاعات مراجع
آن  بلورينبوده و ساطتار  220(24.74)،222(30.780)،440(35.7)، (2θ=17.62)200نواحي 
در ] 6[ سنتز شده و مرجع ةايکس نمون پرتو، اطلاعات حاصل از الگوي پراش است FCCاز نوع 

حاکي از سنتز  ،هاي مرجع و نمونهططوه اصلي طيف ةآورده شده است. مقايس 1جدول شماره 
 .است KNiFCکمپلکس

نشان دهنده اين مطلنب اسنت کنه، اينن     SEM از طريق تياوير  KNiFCبررسي کمپلکس
و با شکلهاي کروي/ مکعبي تشکيل شده  (nm20کمپلکس از تجمع کريستالهاي ريز )در حدود

 ارائه شده است. 2و1سنتز شده و نمونه مرجع درتيوير KNiFC مربوه به SEMاست. عکس

 نتايج شناسايي زئوليت

ه ب، به دست آمد XRFوليت که به روش ترکيب درصد عناصر موجود در ساطتارنمونه کلينوپتيل
. مقدار نداآورده شده 2شماره  مرجع براي مقايسه در جدول ةهمراه اطلاعات مربوه به يك نمون

 آندست آمد که بيانگر تعلق ه ب 82/0براي زئوليت سمنان برابر  (R=Si/Si+Al)عددي فاکتور 
اسنت.   25/0بزرگتنر از  R منل هناي اسنيدي مقندار عا   . در زئولينت اسنت هاي اسيدي به زئوليت
قنرار   62/0و25/0بنين  ة در محندود  R شود کنه هايي گفته ميهاي حد واسط به زئوليتزئوليت

 قنرار  50/0-62/0در حند فاصنل    Rشود کنه هايي اطلاق ميهاي بازي به زئوليتگيرد و زئوليت
 .] 2[گيرد 

زئولينت   ةدر نمون توان گفت کهمي XRFبر اساس نتايج حاصل از تجزيه شيميايي به روش
 Alوسيله اتمهناي  ه و بقيه ب Si اتمهاي باشبکه  هايدرصد از محلهاي چهار وجهي 82 سمنان

 اشغال شده است.

 .مرجع نمونه سنتز شده و KNiFCايکس  پرتوپراش نقش اطلاعات حاصل از   1 جدول
I/I0 ططاي نسبي درصد در مرجع   d-space [6]نمونه مرجع I/I0 در نمونه   d-space نمونه   

1/0% 
2/0% 
8/0% 
%0 

100% 
25% 
80% 
80% 

56/3 
08/5 
50/2 
05/2 

100% 
22% 
60% 
20% 

58/3 
01/5 
52/2 
05/2 
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 .KNiFCنمونه   SEMتيوير   1شکل

 

 

 

 
 

 

 

 

 
 .ن(يي)پا زئوليت مورد استفادهو  )بالا( کلينوپتيلوليت مرجع IRطيف   2شکل

 .XRFوش نتايج تجزيه شيميايي به ر  2جدول
 درصد اجزاء زئوليت سمنان ]2 [نمونه مرجع کلينوپتيلوليت

12/65 
38/13 
62/1 
53/0 
82/2 
- 
22/3 
06/1 

62/20 
18/2 
63/0 
28/0 
22/2 
12/0 
62/3 
82/1 

SiO2 

Al2O3 

Na2O 

MgO 

K2O 

TiO2 

CaO 

Fe2O3 

 :(XRD)ايکس پرتوپراش  نقشنتايج حاصل از 

 زئولينت سنمنان شنامل    ةدسنت آمنده از نمونن   ه بن ايکنس   پرتنو پراش  نقشاطلاعات حاصل از 

d-space  وشدت نسبيI/I0 3شنماره  با يك نمونه مرجع کلينوپتيلوليت، در جندول  ةدر مقايس 

 اين است که، ططوه اصلي با شدت نسنبي زيناد،    ةارائه شده است. مقايسه اطلاعات نشان دهند
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سناطتار کلينوپتيلولينت بنراي     ةاند، که اين امر نشنان دهنند  هاي مشابه ظاهر شدهd-space در

محاسنبه شنده    [dref-dexp/dref×100] زئوليت مورد آزمايش است. در هر منورد ططناي نسنبي   

. اسنت فواصل پنراش نموننه منورد آزمنايش      dexpفواصل پراش مرجع و dref  است، در اين رابطه

 مورد آزمنايش بنا شندت پراشنهاي مرجنع تفناوت انندکي نشنان          ةشدت پراشهاي شاطص نمون

توان آن را به وجود ناطالييهاي همراه با فاز کلينوپتيلولينت و شنرايط متفناوت    دهد، که ميمي

ناطالييهاي موجود به همراه کلينوپتيلوليت با توجه بنه   انجام آزمايش پراش سنجي نسبت داد.

 آمنده اسنت.   8هاي مشاهده شه فلدسپار و کوارتز بودند. بررسي کامل اين طيفها در مرجنع  قله

اي نسبي فواصل صفحات شبکه که براي نموننه مرجنع محاسنبه شند از نظنر آمناري قابنل        طط

 .استيکسان بودن فاز اصلي در نمونه و مرجع  ةاست و نشان دهند يپوشچشم

کنه نتنايج    شند تهيه  CFC ةنمون XRDبر زئوليت طيف  KNiFCبراي اثبات بار شدن فاز 

 KNiFC، حاکي از وجود  KNiFCطيفهاي مرجعاين نتايج با  ة. مقايساندآمده 8آن در جدول 

 .استروي کلينوپتيلوليت 
 .ايکس براي زئوليت سمنان و مرجع پرتواطلاعات حاصل از الگوي پراش   3 جدول

I/I0 [8]نمونه مرجع d-space در مرجعI/I0 درصد ططاي نسبي درنمونه    d-space نمونه 
2/0% 
25/0% 
8/0% 
2/0% 
02/0% 
0% 

100% 
65% 
21% 
80% 
32% 
22% 

255/8 
22/3 
22/2 
210/2 
821/3 
120/3 

100% 
23% 
82% 
82% 
32% 
33% 
2/25% 
8/12% 
5/15% 
8/15% 
3/18% 
5/12% 

23/8 
26/3 
28/2 
82/2 
82/3 
12/3 
80/2 
12/5 
55/3 
23/5 
22/6 
20/2 

 

 .CFCاطلاعات حاصل از الگوي پراش اشعه ايکس   8 جدول
I/I0 d-space نمونهCFC 
100% 
23% 
35% 
82% 
23% 
15% 
82% 
32% 
33% 
8/12% 
5/15% 
8/15% 
3/18% 
5/12% 

23/8 
26/3 
53/3 
28/2 
08/5 
58/2 
82/2 
82/3 
12/3 
12/5 
55/3 
23/5 
22/6 
20/2 
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  IR روشنتايج 

cm ةهاي موجود در ناحيقلهکلينوپتيلوليت  IRدر طيف 
cmو  11680-

پيوند  مربوه به 13500-

cmة هاي موجود در ناحيقلهآب، و در مولکولهاي  موجود OHگروه  کششي و طمشي
تا  1200-

cm
 3. در شنکل اسنت در سناطتار زئولينت    اکسيژن موجنود  -مربوه به پيوندهاي فلز 1800 1-

آورده شده است که نتيجه حاکي  ]2[ طيف کلينوپتيلوليت مرجع طيف زئوليت مورد استفاده و

  .استعه فاز و کلينوپتيلوليت بودن فاز مورد مطال از يکسان بودن اين دو

 :(CFC)روي کلينوپتيلوليت KNiFCاثبات وجود کمپلکس 

 SEM روشنتايج حاصل از 

نشنان   ،از بنار کنردن کمنپلکس    پيش و پسپي تهيه  شده از زئوليت، وميکروسک تياويربررسي 

. اين دو عکس استبا شکلهاي کروي/مکعبي بر سطح زئوليت  هاي ريز وبلورقرار گرفتن  ةدهند

 .ندارائه شدها 5 و 8در تياوير

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 . نمونه کلينوپتيلوليت SEMتيوير   3شکل

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

   CFC.نمونه زئوليت بار شده، SEMتيوير   8شکل
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 .نمونه کلينوپتيلوليت EDSطيف   5شکل

 EDSبررسي از طريق طيف 

در  CFC کلينوپتيلوليت اولينه و طينف مربنوه بنه     ةمربوه به نمون EDSدر اين بررسي طيف 

اين نتايج نشان از عدم وجود نيکل در کلينوپتيلوليت اوليه و وجود  نداآورده شده 2 و 6شکلهاي

 مقندار اولينه آن در   نسبت بنه موجود  مقدار آهن CFC. همچنين در است CFCاين عنير در 

 دهد.کلينوپتيلوليت افزايش نشان مي

  IRبه کمك طيف  CFCدر  (¯CN)اثبات وجود گروه سيانيد

cmحدود  در يادر ناحيه IRگروه سيانيد همواره در طيف 
. بنا توجنه بنه طينف     اسنت  12100-

مربوه به سيانيد در اينن ناحينه نشنان     قلة، وجود آمده است 2که در شکل CFCگرفته شده از

اينن   آورده شده بود فاقد 8 داده شده است ولي طيف مربوه به کلينوپتيلوليت که قبلاً در شکل

 .گيري کردروي زئوليت نتيجه توان وجود کمپلکس فروسيانيد را براست و مي قله

 CFCکلينوپتيلوليت و  به وسيلةجذب سزيم  ةمقايس

د. نتنايج  شن گينري  مولار يون سديم انندازه  1و  5/0، 1/0، 01/0ميزان جذب سزيم در غلظتهاي 

 بنه وسنيلة  حاصل از اين بررسي نشان داد که حضور يون سديم تاثير منفي کمتنري بنر جنذب    

CFC نشان داده شد.  8در شکل  ، کهنسبت به کلينوپتيلوليت داردKd    ضريب توزينع گوننه در

. همچنين آزمايشات تکميلي ديگري در اين راستا انجام گرفنت کنه در   استدو فاز جامد و مايع 

 ده است.شارائه  2مرجع 
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 .CFCنمونه  EDSطيف   6شکل

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 .ن(يي)پاCFC  ت )بالا( ويلولينوپتيکل نمونه IRطيف   2 شکل
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Na درحضورCFC ت و يلولينوپتيم توسط کليزان جذب سزيم ةسيمقا  8شکل

+. 

 بنديجمع

  XRDو SEMروشنهاي   شند و بنا  سننتز    KNiFCکمنپلکس  نخسنت در اين کار تحقيقناتي  

 ةد. سنپس نمونن  کنر کمنپلکس را تاييند    د و نتايج حاصل از اين روشنها سننتز اينن   ششناسايي 

د که نتنايج آن حناکي از وجنود درصند     شسمنان با روشهاي مذکور شناسايي  ةزئوليتهاي منطق

ها بود. در ادامه سنتز کامپوزيت حاصل از بارگذاري کمپلکس کلينوپتيلوليت در اين نمونه ةعمد

KNiFC    هناي دسنتگاهي تاييند    روي زئوليت طبيعي با موفقيت انجام پنذيرفت. نتنايج بررسني

براي جنذب سنزيم در محيطهناي حناوي ينون سنديم نسنبت بنه          CFCاين سنتز بود.  ةکنند

 کلينوپتيلوليت کارايي بهتري را نشان داد. 
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