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بررسي کارائي نانوذرات سيليکون در جذب اسيدهيوميک موجود در آب 
محمد ملکوتيان٭1، لاله راننده کلانکش2

چکيده
زمينه و هدف: موادهيوميکی در آب شرب با کلرين واکنش داده و تشکيل ترکيبات سرطان زا می نمايند. از ميان روش هاي مختلف براي جداسازي 
اسيدهيوميک از آب هاي سطحی، فرايند جذب در زمره روش هايی است که به علت اقتصادي و ساده بودن توجهات زيادي را بخود جلب کرده 

است.اين تحقيق با هدف بررسی کارائی نانوذرات سيليکون در جذب اسيدهيوميک موجود در آب انجام گرفت.

انجام  تبريز  رود  زرينه  تصفيه خانه  خام  آب  واقعی  نمونه  روي  بر  سپس  و  سنتتيک  نمونه  روي  بر  که  است  تجربی  مطالعه  بررسي:  روش 
اثر  خام،  نمونه  اسيدهيوميک  ميانگين  و  شيميايی  کيفيت  تعيين  از  .پس  گرفت  انجام  لحظه اي  نمونه برداري  بروش  نمونه برداري  گرفت. 
گرديد.  تعيين  پارامتر  از  هريک  بهينه  شرايط  گرفت.  قرار  بررسی  مورد  اسيدهيوميک  حذف  روي  بر  مختلف  زمان هاي  و  جاذب  مقدار   ،pH
اسپکتروفتومتر                                                            از  استفاده  با  بترتيب   TOC اسيد هيوميک و بررسی شد. غلظت  ايزوترم ها و سينتيک جذب   ، فرايند جذب  بهتر  بمنظور درک 
)Schimadzu/UV-1800,made in japan( در طول موج nm 254 و دستگاه TOC متر SHIMADZU مدل TOC-VCSH اندازه گيري 

شد. براي تجزيه تحليل داده ها از نرم افزار spss و آماره رگرسيون استفاده شد.
يافته ها: بيشترين درصد حذف اسيد هيوميک در pH=4، و زمان ماند min 10 و کاربرد مقدارجاذب g/L 0/25 براي محلول هاي سنتتيک و واقعی 
به ترتيب با راندمان 88/4 % و 81/8 % بدست آمد. نتايج نشان داد، جذب اسيدهيوميک از ايزوترم فروندليچ وسرعت آن از سينتيک درجه دوم 

بترتيب با ضريب همبستگی 72 0/81 و 0/9936 پيروي می کند.

با محلول هاي سنتتيک بعلت تداخل عوامل مداخله گر در آب هاي طبيعی کمتر بود ولی  نتيجه گيري :گرچه ميزان حذف در محلول هاي واقعی 

در مجموع با توجه به درصد بالاي حذف اسيدهيوميک در شرايط بهينه می توان روش مذکور را بعنوان يکی از روش هاي کارآمد براي حذف 
اسيدهيوميک مطرح نمود.

واژگان کليدي:  اسيدهيوميک، نانوذره سيليکون، ايزوترم جذب

email: m.malakootian@yahoo.com
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مقدمه
سر  يک  )داراي   Amphiphilic(( فيليک  آمفی  شايع ترين 
آلی  مواد  آب هاي سطحی،  منابع  در   قطبی(  غير  سر  يک  و  قطبی 
با  ها   NOM  .)1( اند   Natural )Organic Mater( طبيعی 
ضدعفونی کننده هاي کلره واکنش داده و توليد مواد جانبی گندزدايی 
اعظم  قسمت  می نمايند)2(.  را   )By Disinbaction Product(
NOMها را مواد هيوميکی )اسيد فوليک و اسيد هيوميک( تشکيل 
می دهند. اسيد هيوميک يکی از ترکيبات اصلی مواد هيوميکی است. 
قابل  طبيعی  آلی  مواد   %  40-30 طبيعی،  آلی  مواد  اصلی  قسمت 
آلی محلول  از کربن   % 9 )Disolved Organic Mater( حل
کربن  کل  از   %60-40 و   )Disolved Organic Carbons(
آلی )Carbon Organic Total( را در آب هاي سطحی تشکيل 
می دهند )5-3(. اسيد هيوميک ها شامل اسکلتی از الکيل و واحد هاي 
آروماتيک با گروه هاي واکنش پذير متفاوت چسبيده به آن مثل اسيد 
کربوکسيليک، هيدروکسيل و گروه هاي کوئين است )1(. اين ترکيبات 
در  رنگ  ايجاد  باعث  هستند:  مهم  آبی  در سيستم هاي  دليل  به سه 
با فلزات و آلاينده هاي آلی مثل حشره کش ها و بسيار  آب، ترکيب 
مهم تر باعث توليد پيش سازه هاي ترکيبات هالوژنه جهش زا در آب 
می شوند )6و7(. هيوميک اسيدها در آب هاي طبيعی که غلظت آنها 
به mg/L 50-1 برسد تاثيرات منفی بر جا می گذارد )8(. روش هاي 
زيادي براي حذف اسيدهيوميک وجود دارد از جمله اين روش ها: 
اکسيداسيون  و  فيلتر  وسيله  به  جداسازي  شيميايی،  کواگولاسيون 
پيشرفته و جذب را می توان نام برد )4(. جذب روش تاييد شده براي 
حذف اسيد هيوميک در آب بدليل سادگی و کم هزينه بودن است 
)2و4(. بين سطح نانواکسيدها و اسيد هيوميک تبادلاتی وجود دارد. 
اندازه ذرات، مشخصه مهمی براي جذب اسيد هيوميک بر روي نانو 
اکسيدها است. در ايرلند شمالی در آب هاي خام پيش تصفيه شده، 
سولفات  وسيله  به  فلوکولاسيون  و  کواگولاسيون  با  هيوميکی  مواد 
شده  اساسی  مشکل  دو  ايجاد  باعث  که  می شود  حذف  آلومينيوم 
است: باقی گذاشتن لجن با آلومينيوم بالا که نياز به دفع دارد و بالا 
 0/02 mg/L رفتن غلظت آلومينيوم در آب تصفيه شده به بيشتر از
بيشتر از حد مجاز توصيه شده توسط سازمان جهانی بهداشت  که 
جذب  ژاپن،  در   2011 سال  در  همکارانش  است)Liang  .)6 و 
 [Zno2,Al2o3 نانواکسيدها از  به وسيله چهار نوع  اسيدهيوميک را 
[Sio2 , Tio2, مورد آزمايش قرار داده و مشاهده کردند که بين جذب 
 U.S.A رابطه وجود دارد )9(. مطالعه اي که در pH اسيدهيوميک و
که  داد  نشان  گرفت  انجام  همكاران  توسط  Liuو   2010 سال  در 
نانوذرات سيليکون پوشيده شده بر روي فيلتر همراه با کلسيم  حذف 
اسيد هيوميک را تشديد می کند )10(. طی مطالعه انجام شده توسط 

فيلترهاي  که  شد  نتيجه  استراليا  در   2007 سال  در   Majewski
پوشيده شده با نانوذرات سيليکون به طور موثري آلودگی هاي آلی 
از بين می برد)11( .مطالعه اي که توسط Hizal و همكارش در  را 
که  معدنی  که خاک هاي  داد  نشان  انجام شد  ترکيه  در   2006 سال 
حاوي سيليکون هستند توانائی جذب فلزات سنگين همراه با اسيد 
هيوميک را دارا هستند)Mortguchi  .)12و همكاران در ژاپن در 
سال 2005 از فلزات اصلاح شده با نانوذرات سيليکون براي حذف 
اسيد هيوميک استفاده گرديد)13(. طی مطالعه اي که توسط Luo و 
همکارانش در سال 2007 در چين انجام گرفت نشان داد که موادي 
که از طبيعت به دست می آيند پتانسيل بالايی براي جذب با توجه 
به عنوان جزء    SiO2 ميان اين  دارند )14(. در  آن  پايين  به هزينه 
اصلی خاک است که به علت نداشتن سميت به عنوان ماده پايه براي 
رشد باکتري ها استفاده می شود. مطالعات انجام شده نشان می دهد که 
نانو ذرات   SiO2 می تواند به عنوان جاذب براي حذف آلودگی هاي 
طبيعی و يون هاي فلزي مطرح باشند )3(. در تحقيق حاضر کارايی 
نانو ذرات سيليکون در جذب اسيد هيوميک از آب مورد بررسی قرار 
گرفته است. پس از تعيين کيفيت شيميايی نمونه آب واقعی، اثرات 
pH، دز جاذب و زمان در ميزان جذب بررسی شده است و همچنين 
با استفاده از مدل هاي ايزوترم جذب لانگمير و فروندليچ، ايزوترم 
جذب مورد ارزيابی قرار گرفته و نيز داده هاي حاصل از مطالعات 
مدل  و  فروندليچ  و  لانگمير  ايزوترم هاي  از  استفاده  با  تعادل  ثابت 

سينتيکی شبه درجه اول، شبه درجه دوم مورد بررسی قرار گرفت.

مواد و روش ها
مهرماه  لغايت  خردادماه  زمانی  بازه  در  که  است  تجربی  تحقيق 
علوم  دانشگاه  محيط  بهداشت  مهندسی  تحقيقات  مرکز  در  سال90 
پزشکی کرمان بر روي نمونه واقعی و سينتيک به طور همزمان انجام  
 m2/g< 600 10 ، سطح ويژه nm در اندازه SiO2 گرفت. جاذب
با خلوص 9/99% و چگالی >0/21 و نمک سديم اسيدهيوميک از 
آبگير  قسمت  از  آب  واقعی  نمونه  گرديد.  تهيه   Aldrich شرکت
تصفيه خانه زرينه رود تبريز )قبل از تصفيه(  با روش نمونه برداري 
لحظه اي جمع آوري و در دماي 0C 4 در شيشه هاي قهوه اي تيره به 
اندازه گيري ميزان اسيدهيوميک در آب  آزمايشگاه منتقل شد. براي 
 )Schimadzu/UV-1800,made inاز دستگاه اسپکتروفتومتري
 )japan با طول موج  standard )method( 254 nm استفاده 
 pH METER )EDT-RE357( مترpH  از pH  گرديد. براي تعيين
Microprocessor استفاده شد. و براي تعيين TOC از دستگاه 
TOC متر  SHIMADZU مدل TOC-VCSH استفاده شد.براي 
همزدن نمونه ها از شيکر مغناطيسی استفاده شد. در ابتدا ميزان اسيد 
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محمد ملکوتیان و همکار

هيوميک آب طبيعی تعيين و از محدوده آن براي تهيه محلول  هاي 
سنتتيک استفاده گرديد. شرايط بهينه از نظر pH، مقدار جاذب نانوذره 
سيليکون و زمان با تهيه محلول سنتتيک تعيين و تمامی آزمايشات 
منظور  به  گرديد.  کنترل  غلظت ها  همان  با  طبيعی  محلول هاي  با 
جلوگيري از هر گونه خطا کليه ظروف مورد استفاده اسيدشويی و 
نهايتا با آب مقطر يون زدايی شده شستشو شد. در انتها درصد حذف 
اسيد هيوميک و ايزوترم هاي جذب به ترتيب با استفاده از معادلات 
1و2 محاسبه شد.   Ctو  Coبه ترتيب غلظت اوليه اسيدهيوميک در 

محلول و غلظت اسيدهيوميک بعد از انجام آزمايش هستند:

 )1(

 )2(

R= (Co-Ct/Co )*100

آزمايشات کيفيت شيميايي آب
نمونه آب خام از قسمت آبگير تصفيه خانه زرينه رود برداشته شد. و 
تحت شرايط استاندارد به آزمايشگاه منتقل گرديد. pH )با استفاده 
ازدستگاه pHمتر(، هدايت الکتريکی )با استفاده از کنداکتيويت متر(، 
سنجی(،  حجم  يا  کمپلکسومتري  روش  از  استفاده  )با  کل  سختی 
کلرور)آرژانتومتري(، سولفات )با استفاده از روش تيتريمتري(، کل 
جامدات محلول و اسيد هيوميک )با استفاده از جذب اسپکتوفتومتري( 
مدل   SHIMADZU متر   TOC دستگاه  از  استفاده  و  TOC)با 

)TOC-VCSH اندازه گيري شد)15و16(.

TOC آزمايشات
جهت انجام آزمايش TOC برروي نمونه هاي جمع آوري شده از 
استفاده   VCSH-TOC مدل   SHIMADZU TOCمتر  دستگاه 
که  بوده   Combustion-infrared استفاده  مورد  روش  شد. 
آناليز  قرمز مورد  مادون  از سيستم تشخيص  استفاده  با  را   TOC 

قرار می دهد. 

آزمايشات تعيين pH بهينه جذب
سيليکون  نانوذره  از   0/5  g/L حاوي   خام  آب  نمونه  از  ليتر  يک 
 NaNO3  محلول هاي از  استفاده  با    4،6،8 متفاوت   pH سه در 
و  0/1N HCl تهيه شد. نمونه هاي تهيه شده با يكسان بودن ساير 
شرايط مانند: دماي محيط )ºC 20±2( و ميانگين غلظت اوليه اسيد 
هيوميک )mg/L 3/36( در لوله هاي پلی اتيلن سانتريفيوژي ريخته 
قرار   200 rpm با دور به مدت min 45 در همزن معناطيسی  و 
ميزان  و  خوانده   0/45  µm صافی هاي  از  عبور  از  پس  شد.  داده 
اسيدهيوميک محاسبه و سه بار تکرار شد. نتايج بر اساس ميانگين اين 

تکرار ها گزارش گرديد.

آزمايشات تعيين مقدار بهينه جاذب
مقدار جاذب مختلف )0/25, 0/5, 0/75 , 1( گرم به 1 ليتر از نمونه 
که در pH بهينه تنظيم شده، اضافه شد. آزمايشات با يكسان بودن 
ساير شرايط انجام شد و بعد از عبور از صافیμm 0/45 ميزان جذب 
با دستگاه خوانده شد. آزمايش سه بار تکرار گرديد. نتايج بر اساس 

ميانگين اين تکرارها گزارش شد.

آزمايشات تعيين زمان بهينه
گرفته  نظر  در  ثابت  پارامترها  ساير  و  متغير  زمان  مرحله  اين  در 
 ،15 ،30 ،45 min شدند. ميزان جذب اسيد هيوميک در زمان هاي
و  قبل  مراحل  در  تعيين شده  بهينه  مقدار جاذب  با  pHو  و   10
صافی    از  عبور  از  بعد  و  شد.  بررسی  شرايط  ساير  بودن  يکسان 
  μm 45 /0 ميزان جذب خوانده شد سه بار آزمايش تکرار و نتايج 

بر اساس ميانگين اين تکرارها گزارش گرديد.
آب  نمونه  روي  بر  يکسان  شرايط  تحت  فوق  آزمايشات  کليه 
تصفيه خانه زرينه رود نيز انجام گرفت. نمونه برداري و آزمايشات بر 

اساس روش هاي مندرج است)17( .

آزمايش ايزوترم هاي جذب
آزمون هاي لازم براي بررسی ايزوترم جذب با انتخاب شرايط پايه 
اسيد  مقدار   45  min زمان  و  مقادير  و   4 pH  20برابر   ±2  oC
جاذب  مختلف  غلظت هاي  از  استفاده  با   ،3/36  mg/L هيوميک 

)g/L)1 , 0/75 ,0/5 ,0/25 انجام شد.

مطالعات سينتيکي
حاوي      1000  mL حجم  به  ماير  ارلن  يك  در  تعادلی  مطالعات 
 0/25 g/L 3/36 غلظت اوليه اسيدهيوميک و مقدار جاذب mg/L
و pH برابر 4 در زمان هاي )min 45، 30، 15، 10( انجام گرفت. 
سپس نمونه ها جداسازي و آناليز شد و ظرفيت جذب با استفاده از 

معادله 2 تعييين گرديد. 

آمد                                              دست  به   2 معادله  از  استفاده  با  جذب  ظرفيت 
.)2(

 Ci جاذب،  جرم  واحد  در  شده  جذب  هيوميک  اسيد  مقدار   Qt

اسيد  ثانويه  هيوميک،  Ct  غلظت  اسيد  اوليه  غلظت  از  عبارتست 
جرم   M و  محلول  حجم   از  عبارتست   V، t  زمان در  هيوميک 

جاذب.

 [
 D

O
R

: 2
0.

10
01

.1
.2

00
82

02
9.

13
92

.6
.4

.1
1.

3 
] 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-0
9-

20
 ]

 

                             3 / 10

https://dorl.net/dor/20.1001.1.20082029.1392.6.4.11.3
https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-5277-fa.html


538
دوره ششم، شماره چهارم، زمستان 1392

... ƟƗƷƵ ǸǱƘǱ ŮǽƗƷƘŧ ŮƽƷƸƛ

دو مدل ايزوترم لانگمير و فروندليچ و معادلات سينتيكی با استفاده 
است.  شده  مدل  تجربی  نتايج  بررسی  براي   1 معادلات جدول  از 

پارامترهاي اصلی معادلات مذکور طبق جدول 3 تعيين گرديد. 

يافته ها

آزمايشات کيفيت شيميايي آب
رود  زرينه  آب  تـصفيه خانـه  بـه  ورودي  خـام  آب  خـصوصيات 
كـه تمام نمونه هاي آب خام از آن انتخاب گـرديدند، در جـدول2 
خلاصـه شـده است. اين پارامترها )در بازه زمانی مرداد و لغايت مهر 

90( اندازه گيري شده است.
جدول1: معادلات مربوط به ايزوترم هاي مورد بررسي

اثر مقدار جاذب بر ميزان جذب اسيد هيوميک
نتايج حاصل از تاثير مقادير مختلف ماده جاذب )سيليکون(       )0/25, 
g/L )1 , 0/75 ,0/5 برحذف اسيد هيوميک در محلول سنتتيک و آب 
طبيعی در pH برابر 4 و زمان min 45 در نمودار 2 انعکاس داده 
شد. غلطت بهينه نانو ذره سيليکون به ميزان g/L 0/25 تعيين گرديد. 

جدول شماره 2: ميانگين غلظت پارامترهاي کيفيت شيميايي آب خام ورودي به تصفيه خانه زرينه رود در بازه زماني مرداد لغايت مهر 90 

اثر pH محلول بر ميزان جذب اسيد هيوميک
مختلف  در pHهاي  هيوميک  اسيد  درصد حذف  به  مربوط  نتايج 
نمودار  در  واقعی  نمونه  براي محلول سنتتيک و   45 min و زمان
اسيد هيوميک آب  نمودار مذکور حذف  به  توجه  با  آمده است.   1
طبيعی در  pH برابر 4 بعد از min 45 با راندمان 48% از بيشترين 
راندمان حذف برخوردار بود. و در همين شرايط راندمان حذف در 
رابطه   pH و هيوميک  اسيد  بين جذب  بود.   %55 سنتتيک  محلول 
عکس وجود دارد و با افزايش pH ميزان جذب اسيد هيوميک توسط 

جاذب کاهش می يابد.

با افزايش غلظت نانو ذره  به g/L 0/5 ميزان حذف اسيد هيوميک 
 0/5 g 0/75 ميزان جذب نسبت به g/L کاهش می يابد و با افزايش به
افزايش و نسبت به g/L 0/25 کاهش يافت. در اين مرحله از آزمايش 
در مقدار بهينه جاذب 68% از اسيد هيوميک موجود در نمونه سنتتيک 

و 62%  در نمونه واقعی حذف گرديد.
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دو مدل ايزوترم لانگمير و فروندليچ و معادلات سينتيكي با استفاده 
است.  شده  مدل  تجربي  نتايج  بررسي  براي   ۱ معادلات جدول  از 

پارامترهاي اصلي معادلات مذکور طبق جدول ۳ تعيين گرديد. 

يافته ها

آزمايشات کيفيت شيميايي آب
رود  زرينه  آب  تـصفيه خانـه  بـه  ورودي  خـام  آب  خـصوصيات 
كـه تمام نمونه هاي آب خام از آن انتخاب گـرديدند، در جـدول۲ 
خلاصـه شـده است. اين پارامترها (در بازه زماني مرداد و لغايت مهر 

۹۰) اندازه گيري شده است.

جدول۱: معادلات مربوط به ايزوترم هاي مورد بررسي

اثر مقدار جاذب بر ميزان جذب اسيد هيوميک
نتايج حاصل از تاثير مقادير مختلف ماده جاذب (سيليکون)       (۰/۲۵, 
g/L (۱ , ۰/۷۵ ,۰/۵ برحذف اسيد هيوميک در محلول سنتتيک و آب 
طبيعي در pH برابر ۴ و زمان min ۴۵ در نمودار ۲ انعکاس داده 
شد. غلطت بهينه نانو ذره سيليکون به ميزان g/L ۰/۲۵ تعيين گرديد. 

جدول شماره ۲: ميانگين غلظت پارامترهاي کيفيت شيميايي آب خام ورودي به تصفيه خانه زرينه رود در بازه زماني مرداد لغايت مهر ۹۰ 

اثر pH محلول بر ميزان جذب اسيد هيوميک
مختلف  در pHهاي  هيوميک  اسيد  درصد حذف  به  مربوط  نتايج 
نمودار  در  واقعي  نمونه  براي محلول سنتتيک و   ۴۵ min و زمان
اسيد هيوميک آب  نمودار مذکور حذف  به  توجه  با  آمده است.   ۱
طبيعي در  pH برابر ۴ بعد از min ۴۵ با راندمان ۴۸٪ از بيشترين 
راندمان حذف برخوردار بود. و در همين شرايط راندمان حذف در 
رابطه   pH و هيوميک  اسيد  بين جذب  بود.   ٪۵۵ سنتتيک  محلول 
عکس وجود دارد و با افزايش pH ميزان جذب اسيد هيوميک توسط 

جاذب کاهش مي يابد.

با افزايش غلظت نانو ذره  به g/L ۰/۵ ميزان حذف اسيد هيوميک 
 ۰/۵ g ۰/۷۵ ميزان جذب نسبت به g/L کاهش مي يابد و با افزايش به
افزايش و نسبت به g/L ۰/۲۵ کاهش يافت. در اين مرحله از آزمايش 
در مقدار بهينه جاذب ۶۸٪ از اسيد هيوميک موجود در نمونه سنتتيک 

و ۶۲٪  در نمونه واقعي حذف گرديد.
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محمد ملکوتیان و همکار

نمودار 4: ايزوترم لانگمير حاصل از آزمايشات جذب )pH برابر 4، 
زمان 45 دقيقه، غلظت ورودي اسيد هيوميک 3/36 ميليگرم در ليتر و 

دماي 1±22 و غلظت هاي مختلف جاذب( برروي 
نمونه سنتتيک 

نمودار 4: ايزوترم فروندليچ حاصل از آزمايشات جذب )pH برابر 4، 
مقدار جاذب 0/25 گرم در ليتر، غلظت ورودي اسيد هيوميک 3/36 

ميليگرم در ليتر و دماي 1±22 و زمان هاي مختلف( برروي 
نمونه سنتتيک 

اثر زمان بر ميزان جذب اسيد هيوميک
نتايج حاصل از تغييرات حذف اسيد هيوميک در زمان هاي مختلف 
 pH و  ليتر  در  گرم   0/25 جاذب  مقدار  و  دقيقه(  )45و10،15،30 
مراحل  در  نرخ جذب  است،  داده شده  نشان  نمودار 3  در  برابر 4 
اوليه سريع و به تدريج با گذشت زمان کاهش يافته است و پس از 
رسيدن به حالت تعادل تقريبا ثابت مانده است. جذب اسيد هيوميک 

توسط نانوذره سيليکون در 01 دقيقه اول بالاترين سرعت را داشته 
و به 81/8% رسيد و پس از آن روند صعودي داشته به طوري که 
در 03 دقيقه به حالت تعادل رسيده و با اختلاف اندک در دقيقه 45 
ثابت ماند. در همين شرايط در ارتباط با نمونه سنتتيک مقدار حذف 

برابر با 88/4% بود.
  

آزمايش ايزوترم هاي جذب
آن  از  استفاده  با  و  استخراج  جذب  آزمايشات  از  حاصل  نتايج 
منحنی هاي ايزوترم رسم شد که در منحنی 4 و 5 آمده است. با توجه 

به نتايج حاصله مشاهده می شود که جذب اسيد هيوميک بر روي نانو 
ذره سيليکون از ايزوترم فروندليچ )0/8046 >( تبعيت می کند.
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کرده و مقدار بهينه نانو ذره براي حذف g/L 0/5 بدست آمد که به 
نظر می رسد اين تفاوت به علت خصوصيات شيميايی متفاوت آب و 
شرايط آزمايشگاهی متفاوت است )9(. اين مطلب مويد دليل تفاوت 
در نتايج راندمان حذف اسيد هيوميک در محلول سنتتيک و نمونه 

آب طبيعی با توجه به کيفيت شيميايی آب است. 

اثر زمان تماس
اسيد  بين زمان تماس و حذف  نمودار 3 ديده می شود  چنانچه در 
هيوميک رابطه عکس وجود دارد. به طوري که با افزايش زمان، جذب 
کاهش می يابد. مطالعه اي که توسط Rostamian و همکاران در سال 
2011 در ايران بر روي بررسی کارايی نانوذره سيليکون در حذف 
فرايند  ابتداي  در  که  داد  نشان  گرفت  انجام  آب  از  سنگين  فلزات 
جذب، يعنی 10 دقيقه اول بالاترين ميزان جذب حاصل می شود. آنان 
در توجيه اين مطلب ازعان داشتند که کينتيک جذب وابستگی بالايی 
به سطح جذب دارد در دقايق اوليه بالاترين سطوح آزاد در دسترس 
جاذب وجود دارد. که با نتايج به دست آمده در اين تحقيق مطابقت 
دارد )22(. در مطالعه ديگري که توسط Mahmoud و همكاران 
اسپرژيلوس  همراه  به  سيليکا  ذرات  نانو  از  مصر  در  در سال2011 
که  داد  نشان  گرديد،  استفاده  کادميوم  حذف  براي  شده  فعال  غير 
زمان جذب به ظرفيت جاذب و زمان تعادل، بستگی دارد و بيشترين 
جذب در آزمايشات جذب در 30 دقيقه اول اتفاق می افتد)23(. در 
در  در سال 2005  و همكاران   Moriguchi توسط که  مطالعه اي 
اسيد  جذب  براي   SiO2 شده  اصلاح  روش  از  گرفت  انجام  ژاپن 
هيوميک استفاده گرديد.و در طی 15 دقيقه اوليه کمترين ميزان جذب 
را نشان داد که اين  عکس نتايج به دست آمده در اين مطالعه است 
و اعلام کردند که در صورت استفاده از اصلاح کننده جذب نياز به 
زمان بيشتري نسبت به حالت عادي براي کامل شدن جذب بر روي 

خلل و فرج سطح سيليکا خواهد بود)13(.

ايزوترم جذب 
جسم  و  جاذب  بين  انفعالات  و  فعل  چگونگی  جذب  ايزوترم 
حل شونده را تشريح می کند. تحليل ايزوترم جذب به منظور دستيابی 
به يک معادله جهت نمايش دقيق نتايج و طراحی سيستم هاي جذب 
توصيف  فيزيکی  به صورت  فروندليچ  مدل  است)24(.  مهم  بسيار 
قابل اعتمادتري جهت جذب آلاينده ها بر روي مواد آلی ارائه می کند 
مختلف  جذبی  باند هاي  حضور  دليل  به  می تواند  موضوع  اين  که 
باشد)25(. داده هاي نمودار 5 و 6 نشان می دهد  آلی  بر روي مواد 
آمده  بدست  بالاي  همبستگی  ضريب  بعلت  فروندليچ  ايزوترم  که 
)R2=0/8172( نسبت به ايزوترم لانگمير )R2= 0/6807( جذب اسيد 

بحث 
اثر  pH محلول بر جذب 

اسيدي   pH اسيدهيوميک براي حذف  بهينه   pH تحقيق نتايج  در 
بالايی  از حلاليت  اسيدي  در pHهاي  اسيدهيوميک  گرديد.  تعيين 
برخوردار بوده و در نتيجه بر روي جذب آن تاثير می گذارد.  pH بر 
روي دانسيته سطحی و در نتيجه نيروي چسبندگی ذرات تاثيرگذار 

است.

در فرايند جذب -OH و  Hدو يون مسئول و تعيين کننده براي بار 
سطحی است)3(. در pHهاي 3 و >3 سطح سيليکا داراي بار مثبت 
از   SiO2 جاذب  جدا شدن  نتيجه  در  بالاتر  در pHهاي  اما  است. 
+OH-، H در محيط افزايش پيدا کرده و در واقع خاصيت واجذبی 

 Ca2+ , نظير  مثبت  بار  داراي  افزايش گروه هاي  با  که  می کند.  پيدا 
+Mg2 می توان در pHهاي قليايی بار مثبت به سيليکا داد و باعث 

اصلاح خاصيت واجذبی سيليکون می شود)13(. خاصيت جذب به 
تعداد گروه هاي سيلانول )گروه هاي هيدروکسيل( موجود در سطح 
سيليکا و خاصيت واجذبی  به ترکيب يون هاي محلول و خاصيت 
دارد)18و19(.  ) )Nomبستگی  ماکرومولکول هاي  فيزيکوشيميايی 
الکتروليت  کردن  اضافه  صورت  در  که  است  داده  نشان  مطالعات 
و  می يابد  افزايش  آب  در  هيوميک  اسيد  حذف  خاصيت  آب  به 
با  ميزان جذب در  pHبرابر 6 حاصل می شود که مطابق  بالاترين 
نتيجه اين تحقيق که بالاترين حذف در pH  برابر 4 مشاهده گرديد 

نيست)20(.

اثر مقدار جاذب

افزايش مقدار جاذب کارايی حذف اسيد هيوميک را کاهش می دهد 
اين امر به دليل سطح فعال جاذب و عوامل ديناميکی مانند افزايش 
ميزان برخورد و افزايش باندهاي آزاد بر روي جاذب است. افزايش 
دوز جاذب و تجمع آنها باعث افزايش مسير انتشار در طی مراحل 
انتشار آلاينده در سطح قابل جذب جاذب شده که نتيجه آن کاهش 
ميزان جذب خواهد بود. از طرفی در چنين شرايطی به دليل رقابت 
ايجاد شده ميان ملکول هاي آلاينده در اشغال سطوح خالی جاذب 
وتمام ظرفيت هاي  استفاده شده  اشباع  غير  سطوح جاذب بصورت 
آن بصورت بهينه استفاده نمی گردد.که نتيجه آن کاهش ميزان آلاينده 
جذب شده است)21 (. که با نتايج بدست آمده از مطالعه اي که در 
فلزات  از  ژاپن  در  همكاران  و   Moriguchi توسط    2005 سال 
اصلاح شده با نانوذرات سيليکا براي حذف اسيد هيوميک استفاده 
کردند، مطابقت دارد )Liang .)13 و همكاران در سال 2011 در 
ژاپن، در استفاده از جاذب  SiO2 براي حذف اسيدهيوميک استفاده 
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جدول 3: ضرايب ثابت  و ضرايب همبستگي ايزوترم فروندليچ و لانگميرو مدل سينتيکي شبه درجه يک و شبه درجه دو در جذب 
اسيد هيوميک بر روي نانو ذره سيليکون

هيوميک بر روي سيليکون را بهتر توصيف می کند. اين حاکی از آن 
نانو ذره سيليکون به صورت  است که جذب اسيدهيوميک برروي 
تک لايه است .با توجه به ثابت هاي ايزوترم که در جدول شماره 3 
ارائه شده است, kf برابر 334 به دست آمده که نشان دهنده انرژي 
بالاي جذب اسيد هيوميک توسط سيليکون است.qm   بدست آمده 
از مدل لانگمير نشان دهنده مقدار نانوذره لازم براي تشکيل تک لايه 
n  است که طبق جدول 3 )19/53( بدست آمده است. و ضرايب
وk  به ترتيب با 0/36- و 0/87- نشان دهنده شيب منفی و نسبت 
عکس بين ماده جذب شونده و مقدار باقيمانده ماده جذب شونده در 

نمونه است.

سينتتيک جذب
بستگی  ماده جاذب  شيميايی  و  فيزيکی  به خواص  سينتيک جذب 
دارد که مکانيزم جذب را تحت تاثير قرار می دهد)26و27(. مقادير 
)R2, qe, K(براي سينتيک جذب مرتبه شبه اول و سينتيک جذب 
مرتبه شبه دوم محاسبه و در جدول3 ارائه شده است. مدل سنتيک 
را  نتايج  خوبی  به    0/9936 تبيين  ضرايب  به  توجه  با  دوم  درجه 
همکاران  و   Wang توسط  شده  انجام  مطالعات  می دهد.  پوشش 
که از زئوليت طبيعی براي جذب اسيدهيوميک استفاده کردند نشان 
هيوميک  اسيد  جذب  سينتيک  همبستگی  ضريب  هرچند  که  داد 
ندارند.  چندانی  تفاوت  دو  درجه  و  يک  درجه  سينتيکی  مدل  در 

که  داد  نشان  آزمايشات  از  تعادلی حاصل  مقدار جذب  مقايسه  اما 
سينتيک درجه يک شرايط بهتري را براي براي جذب اسيد هيوميک 
ارائه می کند)28(. که با يافته هاي اين مطالعه متفاوت است. Tio و 
همکاران از آمينوپروپيل براي حذف اسيدهيوميک از محيط هاي آبی 
براي  را  دو لاگرگرن  درجه  و  يک  درجه  معادلات  کردند،  استفاده 
بررسی سنتيک جذب اسيدهيوميک استفاده کرده و گزارش کردند که 
جذب اسيد هيوميک از سنتيک درجه دو کاذب تبعيت می کند)29(.  

نتيجه گيري
 pH نتايج اين مطالعه نشان داد که حذف اسيد هيوميک تحت تاثير
به نقطه حذف  بخصوص pHهاي اسيدي است و بمنظور رسيدن 
بهينه اسيدهيوميک بايستی pH را کنترل و به شرايط اسيدي نزديک 
نمود. نتايج نشان داد که مقدار جاذب بهينه براي حذف اسيد هيوميک 
به وسيله نانوذره سيليکون g/L 0/25 است و با افزايش ميزان جاذب 
راندمان حذف کاهش می يابد .همچنين نتايج نشان داد که به علت 
دقيقه   10 براي جذب  بهينه  زمان  سيليکون  نانوذره  ساختار خاص 
اوليه فرايند جذب است.داده هاي تعادلی فرايند جذب اسيدهيوميک 
بهتر  به لانگمير  از مدل فروندليچ نسبت  نانوذره سيليکون  بر روي 
پيروي می کند. همچنين سينيتيک جذب از مدل سينيتيکی درجه دوم 
با توجه  نانوذره سيليکون  پيروي می کند. اين مطالعه نشان د اد كه 
به غير سمی و طبيعی بودنش عملكرد قابل توجهی در حذف اسيد 

هيوميک در محيط هاي آبی می تواند داشته باشد. 

تشکر و قدرداني
پژوهش حاصل پروژه تحقيقاتی دانشجويی مصوب مرکز تحقيقات 
مهندسی بهداشت محيط دانشگاه علوم پزشکی کرمان تحت عنوان 
"بررسی کارايی نانو ذرات سيليکون در حذف اسيد هيوميک از آب" 
می باشد که با مساعدت معائنت تحقيقات و فناوري اين دانشگاه به 

انجام رسيده است. بدين وسيله از همکاري تمامی عزيزان تشکر و 
قدر دانی بعمل می آيد.
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Abstract
Background and Objective: Humic substances in drinking water react with chlorine and form carcinogenic 
compounds. Humic acid is a principal component of humic substances and its separation from surface waters 
is crucial. Adsorption process is among different methods for separation of humic acid from surface waters 
and because of its simple and economical nature it has attracted considerable attention. The aim of this 
research was to examine performance of silicon nanoparticles in adsorption of humic acid in water.
Materials and Methods: Experimental study was conducted on both synthetic and real water samples collected 
from Zarrineh Rood River, Tabriz before its entrance to water treatment process. We used instantaneous 
sampling method.The chemical quality of crude sample and its humic acid was determined and then the 
influence of pH, absorbent amount, and time on the removal of humic acid was evaluated. Therefore, the 
optimal conditions for each of these parameters were determined. In order to get better insight into the 
process of adsorption, the adsorption kinetic and equilibrium isotherm were studied. We measured humic 
acid concentration and TOC using spectrophotometer (Shimadzu /UV-1800, Japan) at a wavelength of 254 
nm and TOC analyzer (Shimadzu model TOC-VCSH) measured. SPSS software and regression were used 
for data analysis. 
Results: At pH=4, retention time of 10 minutes, adsorbent amount of 0.25 g/L, we found that the highest 
percentage of humic acid adsorption was  88.4 and 81.8 for synthetic and real solutions respectively.  The 
finding revealed that the removal of humic acid follows  Freundlich isotherm ( R2=0.8172) and  the second 
order kinetic model ( R2=0.9936).    
Conclusion: Removal in both real and synthetic solutions was less due to the reaction of influencing factors. 
However, considering the high percentage of humic acid removal under optimal conditions and its comparison 
with other methods, the removal of humic acid using SiO2 can be considered as an efficient method.

Key words: Humic acid, SiO2 nano particle, Adsorption isotherm
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