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زمینـه و هـ دف: زئولیت‌هـا از جملـه جاذب‌هـای پرکاربـرد در حذف آلاینده سـمی آرسـنیک هسـتند. 
 )CS/Fe-Clin( هـدف از ایـن مطالعـه تهیه جاذب‌هـای زئولیتی گرانولی شـده، با اسـتفاده از کیتوسـان

و آلژینـات )Alg/Fe-Clin( و مقایسـه آن‌هـا از لحـاظ شـکل ظاهری و میزان جذب آرسـنیک اسـت.
روش بررسـی: جاذب‌هـای گرانولـی بـه روش ژلاسـیون یونـی تهیـه شـدند. تأثیـر پارامترهـای نـوع و 
غلظـت محلـول اتصال‌دهنـده عرضـی و نسـبت اولیـه مـواد در شـکل‌گیری گرانول‌هـا و همچنیـن، تأثیـر 
غلظـت اولیـه آرسـنیک و مقـدار جاذب بر میزان جذب آرسـنیک مورد بررسـی قـرار گرفـت. از آنالیز‌های 
FTIR ،XRD، SEM وAAS  جهـت تأییـد نتایـج اسـتفاده گردیـد. داده‌هـای تعادلـی بـا ایزوترم‌هـای 

فروندلیـچ و لانگمویـر مطابقت داده شـد.
یافته‌هـا: محلـول اتصال‌دهنـده عرضـی کلرید آهـن )III( 2 درصد وزنی و نسـبت اولیـه 4:1 از آلژینات 
بـه نانوکامپوزیـت بـرای )Alg/Fe-Clin( و محلـول اتصال‌دهنـده عرضی سـدیم هیدروکسـید + سـدیم 
تری‌پلی‌فسـفات 2 درصـد وزنـی )1 درصـد + 1 درصد( با نسـبت اولیه 3:1 از کیتوسـان بـه نانوکامپوزیت 
بـرای )CS/Fe-Clin(، بـرای سـنتز گرانول‌های دارای شـکل کروی، اسـتحکام مناسـب و ظرفیت جذب 
بـالا انتخـاب شـدند. حداکثـر راندمان جـذب جاذب‌هـای Alg/Fe-Clin و CS/Fe-Clin بـه ترتیب در 
دوزهـای 0/6 و g/L 1 و در غلظت‌هـای اولیـه 200 و µg/L 300، برابـر بـا 88/1 و 92/9 درصـد تعییـن 
شـد. qmax جاذب‌هـای Alg/Fe-Clin و CS/Fe-Clin توسـط ایزوتـرم لانگمویـر بـه ترتیـب 11/11 و 

mg/g 10 بدسـت آمـد. نتایـج بـا ایزوتـرم‌ فروندلیچ بـرازش بهتری نشـان دادند.
نتیجه‌گیـری: بـا توجـه بـه ظرفیـت جـذب مناسـب، هـر دو جـاذب سـنتز شـده قابلیـت حـذف مؤثـر 

آرسـنیک را داشـته و اتصـال دهنـده آلژینـات نسـبت بـه کیتوسـان در ایـن زمینـه کارآمدتـر اسـت.

 مقایسه تاثیر استفاده از آلژینات و کیتوسان در سنتز جاذب‌های زئولیتی گرانول شده مورد استفاده در 
حذف آرسنیک

Copyright © ️ 2023  Iranian Association of Environmental Health, and Tehran University of Medical Sciences. Published by Tehran University of 
Medical Sciences. This work is licensed under a Creative Commons Attribution-NonCommercial 4.0 International license (https://
creativecommons.org/licenses/by-nc/4.0/). Noncommercial uses of the work are permitted, provided the original work is properly cited.

Please cite this article as: Tahmasebpoor M, Sanaei L, Chaharkam M. A comparison on the effects of alginate and chitosan in the synthesis of 
granular zeolite adsorbents used for arsenic removal. Iranian Journal of Health and Environment. 2023;16(3):459-80.
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مقدمه
امروزه، آلودگی آب به یکی از دغدغه‌های بزرگ زیست‌محیطی 

اساس گزارش سازمان  بر  بطوریکه  تبدیل شده است،  دنیا  در 

ملل انتظار می‌رود تا سال 2030، نیمی از جمعیت جهان در 

آرسنیک   .)1( کنند  زندگی  آبی  شدید  تنش  دارای  مناطق 

و  سمی  شدت  به  که  است  سنگین  شبه‌فلزات  جمله  از   ،)As(

مواد  طبیعی  اکسیداسیون  طریق  از  معمولا  و  بوده  زا  سرطان 

معدنی وارد اکوسیستم‌های آبی می‌گردد. ترکیبات As غیرآلی 

 )NaAsO2) ،(Arsenite( موجود در آب، به صورت آرسنیت

و یا آرسنات )Na2HAsO4) ،(Arsenite( است که به ترتیب 

As سه ظرفیتی )As(III و As پنج ظرفیتی )As(V نامیده 

آبی  منابع  در  آلی  و  معدنی  فرم  دو  به   As  .)3  ،2( می‌شوند 

آب  جذب   .)4( است  سمی‌تر  آن  معدنی  فرم  که  دارد  وجود 

زیرا  است،  کننده  نگران  طولانی  بازه  یک  برای   As به  آلوده 

به  جدی  آسیب‌های  به  منجر  می‌تواند  که  شده ‌است  ثابت 

با این  کبد‌، مغز‌،‌ پوست، ریه، کلیه، معده و قلب شود )7-5(. 

از دفع در محیط  از پساب‌های صنعتی قبل  وجود، حذف آن 

استاندارد  میزان  حداکثر  است.  مهم  و  حیاتی  امری  زیست 

که  بوده   10  µg/L آشامیدنی آب  در  ماده  این  از  قبول  قابل 

شده  تعیین   2001 سال  در  جهانی،  بهداشت  سازمان  توسط 

است )2، 8(. روش‌های متعددی از قبیل انعقاد، اکسیداسیون، 

فیلتراسیون غشایی، اسمز معکوس و جذب سطحی برای حذف 

فلزات سنگین از آب وجود دارد. جذب سطحی که نوعی روش 

جداسازی فیزیکوشیمیایی است از جمله روش‌های کارآمد‌ در 

این حوزه محسوب می‌شود )6، 9-11(. جاذب‌ها به دلایلی از 

قبیل سطح ویژه قابل توجه، خواص فیزیکی و شیمیایی منحصر 

به فرد، ساختار متخلخل، قابلیت اصلاح و حذف مؤثر آلاینده‌ها 

از   .)14-12( یافته‌اند  ویژه‌ای  جایگاه  آب  تصفیه  صنعت  در 

آنجایی که در روش‌های تصفیه آب، هزینه عامل مهمی است، 

جاذب‌های  از  استفاده  سمت  به  بیشتر  تحقیقات  جهت‌گیری 

ارزان قیمت نظیر کربن فعال، زئولیت‌ها، ضایعات کشاورزی و 

مواد آلی-فلزی معطوف شده است )15، 16(. 

زئولیت‌ها )Zeolites(، آلومینوسیلیكات‌های کریستالی هستند 

شده‌اند  تشکیل  زمین  پوسته‌  در  موجود  قلیایی  فلزات  از  که 

ویژگی‌های  و  مناسب  ویژه  سطح  دلیل  به  مواد،  این   .)17(

ساختاری و شیمیایی از جمله خاصیت غربال ملكولی و تعویض 

یون، توانایی جذب و جداسازی مواد را دارند )18(. زئولیت‌ها 

به دو دسته طبیعی و سنتز شده تقسیم می‌شوند که از میان 

به   )Clinoptilolite( کلینوپتیلولیت  طبیعی،  زئولیت‌های 

دلیل هزینه کم، ظرفیت تبادل کاتیونی زیاد و در دسترس بودن 

برای جذب  به طور گسترده‌ای  اخیر  در سال‌های  در طبیعت 

استفاده  برای   .)19  ،15( است  قرارگرفته  مطالعه  مورد   As

ویژگی‌های  که  است  لازم  آلاینده‌ها،  در جذب   Clin از  مؤثر 

سطحی این ماده اصلاح گردد )20(. در همین راستا، اصلاح با 

اکسیدهای فلزی دارای خاصیت مغناطیسی مانند اکسید آهن، 

توصیه  هستند  برخوردار  توجه  قابل  و جذب  بالا  از سطح  که 

شده است. زیرا جاذب با استفاده از یک میدان مغناطیسی، به 

راحتی از محصول تصفیه شده جدا می‌شود )21، 22(. از طرفی 

بارگذاری اکسیدهای آهن روی ‌زئولیت‌ها، بر معایب مرتبط با 

راندمان کم این جاذب‌ها نیز غلبه می‌کند )6(. علی‌رغم ظرفیت 

این  از  استفاده  آهن،  با  شده  اصلاح  زئولیت‌های  بالای  جذب 

جاذب‌ها در قالب پودرهای ریز‌، با مشکلات ناشی از کلوخه‌شدن 

ذرات، حمل‌و‌نقل و همچنین افت فشار بالا در سیستم پیوسته 

همراه است، که سبب می‌شوند در مقیاس صنعتی کمتر مورد 

توجه قرار گیرند. برای دستیابی به طیف وسیع‌تری از کاربردها، 

آماده‌سازی گرانول‌ها با استفاده از یک ماتریس پلیمری )آلژینات 

جاذب‌های  مشکلات  رفع  برای  مناسب  روشی  کیتوسان(،  و 

است  فاضلاب  تصفیه  فناوری  در  بهره‌وری  افزایش  و  پودری 

 )24( همکاران  و   Tahmasebpoor مثال  عنوان  به   .)23(

جاذب کلینوپتیلولیت طبیعی با اکسید آهن را با استفاده از سه 

روش مختلف شامل رسوب، اشباع مرطوب و تبادل یونی تهیه 

 As(V( کرده و جاذب اصلاح شده با بالاترین راندمان حذف

را در تهیه جاذب‌های گرانولی )آلژینات( به کار گرفتند. Lee و 

همکاران )25( از کامپوزیت‌های گرانولی سنتز شده با آلژینات 
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و خاک رس طبیعی سریسیت )sericite( اصلاح شده با آهن، 

جهت حذف As و فسفات استفاده کردند. Sigdel و همکاران 

آبدار  آهن  اکسید  به  آغشته  آلژینات  دانه‌های  سنتز  به   )26(

به منظور حذف موثر As از آب پرداختند. Asadi Haris و 

با روش  را  پارامغناطیس  نانوذرات اکسید آهن  همکاران )27( 

هیدروترمال سنتز کرده و در اشکال پودری و گرانولی )محصور 

شده در آلژینات( برای حذف موثر آرسنیت )As(III، به کار 

گرفتند. Liu و همکاران )28( به بررسی حذف As از آب‌های 

همچنین  و  هیدراته  آهن  اکسید  دانه‌های  بوسیله  زیرزمینی 

دانه‌های اکسید منگنز آهن )تهیه شده با کیتوسان( پرداختند. 

Song و همکاران )29( یک نانوکامپوزیت دو عملکردی دانه‌ای 

منیزیم  اکسید  و  منگنز  اکسید  شامل  کیتوسان  مبنای  بر 

)MgO-CS-MnO2( را تهیه کرده و در حذف As استفاده 

کردند. 

آلژینات سدیم )NaAlg( یک پلیمر طبیعی آنیونی است که 

عمدتاً از جلبک‌های دریایی قهوه‌ای استخراج می‌شود و دلیل 

سازگاری  کم،  هزینه  سمیت،  عدم  مانند  خاصی  ویژگی‌های 

و  آبدوستی  سریع،  شدن  ژل  قابلیت  زیستی،  تجزیه‌پذیری  و 

ماهیت طبیعی توجه زیادی را به خود جلب کرده است )30، 

31(. گرانول‌های مبتنی بر Alg دارای ویژگی‌های خاصی مانند 

 .)6( هستند  حلال‌ها  در  زیاد  پایداری  و  ویژه  سطح  تخلخل، 

کیتوسان )Cs(، یک پلی ساکارید طبیعی با وزن مولکولی بالا 

است که به دلیل دارا بودن ویژگی‌هایی از قبیل آبدوستی، عدم 

سمیت، سازگاری و تجزیه‌پذیری زیستی، ظرفیت جذب قابل 

توجه، استحکام مکانیکی بالا و خواص ضد باکتریایی در صنعت 

تصفیه آب مورد استفاده قرار می‌گیرد )32، 33(. به دلیل وجود 

گروه‌های آمینو و هیدروکسیل در زنجیره‌های آن که به عنوان 

محل هماهنگی عمل می‌کند‌، یک جاذب معروف برای جذب 

Cs مهمترین مراکز  فلزات سنگین است. گروه‌های آمینی در 

جذب‌سطحی هستند )3، 34، 35(. 

با توجه به مشکلات عمده‌ای که شبه فلز سمی As در محیط 

زیست ایجاد می‌کند، در این مطالعه، جاذب‌های گرانولی سنتز 

گرانولی  جاذب‌  سنتز  هدف  با   ،CS و  Alg از استفاده  با  شده 

ارزان قیمت با یک منبع طبیعی و در دسترس در کشور ایران، با 

قابلیت جداسازی آسان از آب و همچنین بازدهی خوب بعنوان 

جاذب در حذف As مورد بررسی قرار گرفت. هر دو جاذب با 

استفاده از روش‌های گرانول‌سازی مرطوب تهیه شده و تفاوت 

آن‌ها در نوع اتصال‌دهنده عرضی و نمک‌های محلول اولیه بود. 

از  متفاوت  اولیه  نسبت‌های  قبیل  از  مختلف  پارامترهای  تأثیر 

مواد، نوع و غلظت محلول‌های‌ اتصال‌دهنده عرضی بر ساختار 

تأثیر  بررسی  همچنین،  گرفت.  قرار  بررسی  مورد  گرانول‌ها 

غلظت اولیه As و مقدار جاذب مورد استفاده بر میزان جذب، 

مورد بررسی قرار گرفت. در نهایت ایزوترم‌های جذب لانگمویر 

فرایند و حداکثر ظرفیت جذب  نوع  تعیین  فروندلیچ جهت  و 

مورد استفاده قرار گرفت.  لازم به ذکر است که مقایسه دو روش 

متفاوت گرانول‌سازی و تاثیر آن در راندمان جذب As تاکنون 

مورد بررسی قرار نگرفته است. 

مواد و روش‌ها
_ مواد مورد نیاز 

از   )Clin( کلینوپتیلولیت  زئولیت  پودر  مطالعه  این  در 

استاندارد  محلول  شرقی،  آذربایجان  استان  میانه  معادن 

آبه   6 )III( 1000، کلرید آهن mg/L با غلظت   H3AsO4

 ،)Fe(NO3)3.9 H2O( آهن  نیترات   ،)FeCl3.6H2O(

آمونیاک سدیم )NH4(، کلرید سدیم )NaCl( و اسید استیک 

)C2H4O2( از شرکت مرک، سدیم آلژینات )C6H7O6Na( از 

شرکت سامان شیمی، کلرید کلسیم )CaCl2( از شرکت فلوکا، 

کیتوسان )C6H11NO4( از شرکت سیگما-آلدریچ، هیدروکسید 

ســدیـم )NaOH( صـنعـتی و  ســدیـم تــری پــلی فسـفات

 )Na5P3O10) (STPP) (Sodium Tripolyphosphate(

از شرکت سامچون، خریداری شدند. 

)Fe-Clin( روش سنتز جاذب مغناطیسی پودری _

طبیعی  زئولیت  ابتدا  نانوکامپوزیتی،  زئولیت  تهیه  منظور  به 

مستخرج از معادن میانه خرد شده و پودر حاصل توسط مش 
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µ 250 غربال گردید. پودر حاصل برای حذف آلودگی‌های اولیه 

با آب مقطر شستشو داده شد و سپس در آون خشک شد. به 

 25 g ،)36( منظور افزایش خاصیت تبادل یونی کلینوپتیلولیت

از آن به محلول NaCl )1 M( 250 mL اضافه شد و به مدت 

h 48 در دمای C° 70 همزده شد. پس از آن، مواد جامد با آب 

مقطر شسته و در آون با دمای C° 110 خشک شدند. سپس، 

نیترات  آهن  محلول   20  mL به  شده  کلینوپتیلولیت خشک 

M 2 اضافه شد، به مدت h 4 در دمای C° 70  همزده شد 

و سپس اجازه داده شد تا در دمای اتاق خنک شود و پس از 

آن آمونیاک به عنوان یک اکسید کننده اضافه شد. در نهایت 

 24 h 80 به مدت °C جاذب با آب مقطر شسته شد و در دمای

خشک و به مدت h 4 در دمای C° 550 کلسینه شد تا پودر 

نانوکامپوزیتی Fe-Clin به دست آید. 

)Alg/Fe-Clin( روش سنتز جاذب گرانولی _

برای تهیه گرانول توسط پلیمر Alg، ابتدا g 1 از سدیم آلژینات  

mL 25 آب مقطر به کمک همزن مکانیکی حل شد. سپس 

به   Fe-Clin زئولیتی  نانوکامپوزیت  از  مختلفی  نسبت‌های 

این محلول اضافه شده و به مدت h 1 همزده شد. در همین 

حال،pH  محلول توسط محلول M 6 سدیم هیدروکسید و به 

کمک pH متر تنظیم شد. در نهایت مخلوط بدست آمده قطره 

قــطـره بــه مـحــلـول‌هــای اتــصــال‌دهــنــده عــرضـی

شکل  و  شد  افزوده   )FeCl3 و   FeCl3   + CaCl2  ،CaCl2(

توسط   24  h از بعد  حاصل  گرانول‌های  گردید.  ایجاد  گرانول 

آون  درون   55  °C دمای  در  و  شده  داده  مقطر شستشو  آب 

خشک شدند. 

)CS/Fe-Clin( روش سنتز جاذب گرانولی _

برای تهیه گرانول توسط پلیمر CS، ابتدا g 1 از کیتوسان به  

mL 25 محلول آبی شامل 1 درصد حجمی استیک اسید اضافه 

ترکیبی همگن حاصل شود. سپس نسبت‌های مختلف  تا  شد 

اضافه  حاصل  محلول  به   Fe-Clin نانوکامپوزیتی  جاذب  از 

همزده   30  min مدت  به  مغناطیسی  همزن  بوسیله  و  شده 

اتصال‌دهنده  محلول‌  به  قطره  قطره  آمده  بدست  مخلوط  شد. 

عرضی )STPP + NaOH ،NaOH و STPP( افزوده شده 

و گرانول‌ها تشکیل شدند. گرانول‌های تهیه شده بعد ازگذشت 

مدت زمان h 14 با آب مقطر شستشو داده شد و در نهایت در 

آون با دمای C° 55 خشک شدند. 

_ آنالیز خصوصیات جاذب‌های سنتز شده

دســــتــگاه مـیـــکــروســکـــوپ الکــتـرونــی روبــشـی

مدل   )Scanning Electron Microscope (SEM((

Quanta 200، دســتــگاه مـــادون قــرمــز تبــدیل فوریه

 )Fourier Transform Infrared Spectrometer (FTIR((

پراش  دستگاه  و   ،Bruker, Tensor 27, Germany مدل 

)X-Ray diffraction analysis ( XRD((سنج اشعه ایکس

مدل Cu Kα, λ = 1.5416 A) X-ray D5000 S( برای 

بررسی جاذب‌ها مورد استفاده قرار گرفت.

_ روش انجام آزمایش‌های جذب  

)H3AsO4) (As(V(( استاندارد  محلول  از  تحقیق،  این  در 

تهیه  برای  اصلی  محلول  عنوان  به   1000  mg/L غلظت  با 

انتخاب  منظور  به  شد.  استفاده  مختلف  غلظت  با  نمونه‌های 

با شکل ظاهری مناسب  تهیه گرانول‌هایی  برای  بهینه  شرایط 

پارامترهای  اثر  بررسی  با  سنتز  عمل  مطلوب،  میزان جذب  و 

و  عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  غلظت  و  نوع  شامل  مختلفی 

همـچنـین نسبـت اولیه Alg و Cs به جـاذب نانـوکامپـوزیتی 

شامل  مختلفی  پارامترهای  همچنین  شد.  انجام   Fe-Clin

مقدار غلظت اولیه As )50 الی µg/L 10000(، و دوز جاذب 

)0/3، 0/6، 1 و g/L 1/2( بر عملکرد جاذب‌های گرانولی مورد 

بررسی قرار گرفتند. 

به منظور انجام آزمایش‌های جذب در سیستم ناپیوسته، مقدار 

C° 25 و pH=7  به  از جاذب گرانولی در دمای   مشخصی 

محلول  As  با غلظت مشخص در ارلن mL 250 افزوده شد. 

از  استفاده  با  جاذب   5  h تماس  زمان  مدت  گذشت  از  پس 

آهنربا از محلول جدا شده و مقدار mL 1 از محلول باقیمانده 

با استفاده از سرنگ برای تعیین غلظت As، به دستگاه جذب 

 )Atomic Absorption Spectroscopy (AAS(( اتمی

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-1
2-

26
 ]

 

                             4 / 22

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-6785-fa.html


مریم طهماسب پور و همکاران

ijhe.tums.ac.ir

دوره شانزد�هم/ شماره سوم/ پاییز 1402

463

مدل Spectra AA 200 منتقل و مقدار جذب با استفاده از 

معادلات 1 و 2 محاسبه گردید. 

)1(

                                                                                 	

)2(

تعـادلی  غـلــظـت   :Ce ،(mg/L) As اولــیه غـلظــت   :C0

)L) As حجم محلول :V ،(g( جرم جاذب :M ،(mg/L) As

_ بررسی ایزوترم‌های تعادلی

ایزوترم‌های جذب سطحی )لانگمویر و فروندلیچ( جهت بررسی 

وضعیت تعادلی و همچنین به منظور به دست آوردن اطلاعات 

بیشتر در رابطه با نحوه جذب و حداکثر ظرفیت جذب بررسی 

توصیف   ،)Langmuir isotherm(لانگمویر ایزوترم  شدند. 

استوار  فرض  این  بر  كه  است  شونده  سامانه جاذب-جذب  یك 

است که فرآیند جذب به صورت تک لایه انجام می‌شود. معادله 

بیان   3 معادله‌  صورت  به  خطی  حالت  در  لانگمویر  ایزوترم 

می‌شود:

)3(

                                                                                        

كه در آن :qe مقدار ماده جذب شده در حال تعادل بـر حسب 

qm ،mg/g: حـداكــثـر مـقـدار ظـرفـیـت جـذب بـر حـسب

برحسب  تعادل  حالت  در  جذب‌شده  ماده  Ce ،mg/g:غلظت 

شاخص 
 
R

L
mg/L و KL ثابت لانگمویر برحسب L/mg است. 

لانگمویر و بدون بعد است كه به صورت معادله 4 بیان می‌شود: 

)4(

 mg/L برحسب جذب‌شده  ماده  اولیه  غلظت   :C0 ،آن در  که 

است. 

 RL=1 حالت  در  نامطلوب،  سطحی  جذب   ،RL<1 درحالت 

جذب خطی، در حالت RL>1< 0 جذب مطلوب و در حالـت 

RL=0 جذب غیرقابل برگشت است. 

ناحیه‌های  که  است  چندلایه‌ای  ایزوترم  بیان  برای  فروندلیچ 

متفاوتی  جذب  قدرت  و  نیستند  یکسان  سطح  در  جذب 

برای   )Freundlich isotherm( فروندلیچ  ایزوترم  دارند. 

حالت خطی  می‌گیرد.  قرار  استفاده  مورد  ناهمگن  سامانه‌های 

معادله ایزوترم فروندلیچ به صورت معادله 5 بیان شده است:     

             

)5(

که در آن qe: مقدار ماده جذب شده در حال تعادل بر حسب 

Ce ،mg/g: غلــظـت ماده جــذب شده در حــالــت تـعادل   

مقدار  به  هستند.  فروندلیچ  جذب  ثابت‌های   KF و   n ،mg/L

n/1 شدت جذب گفته می‌شود.

تعیین مشخصات جاذب‌های سنتز شده

XRD آنالیز _

 Fe-Clin ،Clin پودرهای روی  بر  شده  انجام   XRD آنالیز 

شکل  در   CS/Fe-Clin و   Alg /Fe-Clin گرانول‌های  و 

پیک‌های  است  مشخص  همانطورکه  است.  شده  ارائه  1-الف 

عمده برای کلینوپتیلولیت در زوایای 2θ برابر با 9/88، 22/53، 

اصلاح  از  پس  که  می‌شوند  دیده   30/15 و   28/12  ،26/87

کمی  با  پیک‌ها  این  آهن،  اکسید  ذرات  با  کلیپنوپتیلولیت 

 28/3  ،27/1  ،22/9  ،10/16 با  برابر   2θ زوایای  در  جابجایی 

و 30/7 مشاهده می‌شوند. این امر به وجود اکسیدآهن نسبت 

داده می‌شود که در حین نفوذ به لایه‌های میانی کلینوپتیلولیت، 

با   .)37  ،6  ،3( است  شده  آن  بلورینگی  میزان  کاهش  باعث 

نگاهی به الگوهای XRD جاذب‌های گرانولی ملاحظه می‌شود 

که شدت پیک‌های مربوط به نانوکامپوزیت Fe-Clin کاهش 

بدلیل  که   )CS/Fe-Clin نمونه  مورد  در  )بخصوص  یافته 

کپسوله شدن ذرات Fe-Clin در درون گرانول‌های متشکل از 

Alg و Cs است. پیک‌های جدید ظاهر شده در زوایای 2θ برابر 

با 38/95، 39/37 و 56/04 در مورد نمونه Alg/Fe-Clin به 

         R%= Co-Ce
Ce

×100 
 

                                         qe=
(Co-Ce)

M
×V 

 

                                                                         Ce
qe

= 1
KLqmax

+( 1
qmax

)Ce                                                                                                    

 

                                            RL=
1

1+KLCO
    

                                                                                       lnqe= ln  KF+ 1
n

 lnCe 
 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-1
2-

26
 ]

 

                             5 / 22

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-6785-fa.html


دوره شانزد�هم/ شماره سوم/ پاییز 1402

مقایسه تاثیر استفاده از آلژینات و ...

ijhe.tums.ac.ir
464

کربوکسیل  گروه‌های  با  آهن  کاتیون‌های  بین  کوئوردیناسیون 

موجود در Alg نسبت داده می‌شود. 

IR- FT آنالیز _

به منظور تعیین اینکه آیا کپسوله شدن پودرهای Fe-Clin در 

بستر Alg یا Cs باعث تغییر در خواص ساختاری آن‌ها می‌شود، 

آنالیز FTIR بر روی پودرهای Fe-Clin ،Clin و گرانول‌های 

Alg /Fe-Clin و CS/Fe-Clin انجام و نتایج در شکل 1-ب 

 Clin 1060 در نمونه cm−1 ارائه شد. پیک مشاهده شده در

به ارتعاشات O−Al−O یا O−Si−O دلالت دارد که ساختار 

اصلی تشکیل دهنده زئولیت هستند. شدت این پیک در نمونه 

آهن‌دار شده Fe-Clin تا حدودی و در نمونه‌های گرانول‌شده 

کاهش  بیشتری  مقدار  به   CS/Fe-Clin و   Alg /Fe-Clin

 Si و Al یافته که می‌تواند حاکی از تبادل کاتیونی با یون‌های

 

 

الف(

ب(

بــاشــد. بــا مــلاحــظـه طـیــف‌هــای مـربوط به پودرهای

ذرات  شدن  وارد  که  نمود  مشاهده  می‌توان   Fe-Clin ،Clin

تغییر  را  آن  اصلی  ساختار  زئولیت،  ساختار  به  آهن  اکسید 

نمی‌دهد که این نتیجه با مشاهده الگوهایXRD  نیز مطابقت 

محدوده  در  هیدروکسیل  گروه  بر  منطبق  مشخصه  دارد. 

به  نمونه دیده می‌شود که  برای هر چهار   3400  cm−1 پیک

حـضــور گـروه OH–  در آنـها دلالت دارد. ارتـعاشـات گـروه 

  1633 cm−1 نیز با پیک‌های موجود در C−O−O کـربوکـسیل

قابل شناسایی است. پیک قابل مشاهده در cm−1 2928 برای 

گرانول Alg /Fe-Clin به کشش نامتقارن CH2 در واحدهای 

مورد  در  همچنین  می‌شود.  داده  نسبت   Alg زنجیره  گلوکز 

و   N-H پیوندهای  کششی  ارتعاش   CS/Fe-Clin گرانول 

NH2 در پیک cm−1 2920 قابل ملاحظه است.

شکل 1- آنالیزهای الف: XRD و ب: FTIR از نمونه‌های پودری و گرانولی
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	SEM آنالیز _

محلول‌های  در  حاصل  گرانول‌های  از   SEM تصاویر 

 SEM اتصال‌دهنده متفاوت در شکل 2 ارائه شده است. تصاویر

محلول  سه  هر  در   Alg/Fe-Clin گرانول‌های  از  شده  تهیه 

حفظ  با   Alg شبکه  که  می‌دهد  نشان  عرضی  اتصال‌دهنده 

جمع  هم  کنار  را  نانوکامپوزیتی  جاذب  ذرات  بخوبی  تخلخل، 

کرده است. بطوریکه، سطح خارجی ناهمگن با منافذ کوچک و 

تخلخل‌های ریز و همچنین شکاف‌های مختلف روی آن کاملا 

بعد  جاذب  تخلخل  حفظ  نشان‌دهنده  که  است  مشاهده  قابل 

از عملیات گرانول‌سازی است. این ویژگی‌ها احتمالًا مربوط به 

فرآیند خشک شدن گرانول‌های مرطوب و تبخیر آب باقی‌مانده 

چنین  باشد.  شدن  خشک  فرآیند  طول  در   Alg ژل شبکه  در 

حفره‌هایی می‌توانند باعث ورود سیال به داخل گرانول‌ها شده 

و موجب افزایش سطح تماس جاذب با آلاینده شوند. بنابراین 

یون‌های As قادر به عبور از شکاف‌های موجود در سطح خارجی 

گرانول‌ها و انتشار به فاز داخلی کامپوزیت هستند. بعلاوه، زبری 

و غیریکنواخت بودن سطح گرانول‌ها احتمال برخورد با یون‌های 

تخلخل‌ گرانول  به طور خلاصه،  افزایش دهد.  را می‌تواند   As

سطح مؤثر و راندمان انتقال جرم را افزایش می‌دهد. علی‌رغم 

وجــود سـاختار متــخلـخل در هر سه نـمونه از گرانـول‌های 

Alg/Fe-Clin به نظر می‌رسد که میزان تخلخل گرانول‌های 

شکل داده شده در محلول‌ FeCl3 بیشتر از دیگر نمونه‌هاست. 

در   CS/Fe-Clin گرانول‌های  از  شده  تهیه   SEM تصاویر 

 STPP و STPP + NaOH محلول‌های اتصال دهنده عرضی

 STPP محلول در  حاصل  گرانول‌های  که  می‌دهند  نشان  نیز 

امر  همین  که  هستند  تخلخل  بدون  و  هموار  سطحی  دارای 

احتمالا سبب کاهش راندمان جذب توسط این گرانول‌ها خواهد 

عرضی  اتصالات‌  گرانول‌ها  این  تشکیل  در  2-د(.  )شکل  بود 

که  کرد  عنوان  اینگونه  می‌توان  و  است  شده  برقرار  ضعیفی 

محلول STPP به تنهایی توانایی لازم جهت ایجاد اتصال عرضی 

مطلوب را ندارد. گرانول‌های Cs حاصل در محلول اتصال دهنده 

عرضی STPP + NaOH دارای سطح متخلخل با خلل و فرج 

بسـیاری اســـت کــه ایــن نــاهمـواری‌هــای مـوجـود روی

سطـح گـرانــول‌هــا افــزایــش ســطـح فـعــال و افــزایـش

بــــازدهــــــی جــــذب را در پــــی خــواهــد داشــــت

)شکل 2-و(. 

شکل2- تصاویر SEM مربوط به گرانول‌های Alg/Fe-Clin تهیه شده در سه نوع محلول اتصالد‌هنده عرضی مختلف 

شامل الف( CaCl2، ب( FeCl3 + CaCl2، ج( FeCl3 و گرانول‌های CS/Fe-Clin تهیه شده در دو نوع محلول اتصالد‌هنده 

STPP + NaOH )و STPP )عرضی شامل د
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یافته‌ها 
بررسی پارامترهای مؤثر بر شکل‌گیری گرانول‌ها

_ تأثیر نوع محلول اتصال‌دهنده عرضی

گرانول‌های )Alg/Fe-Clin( در سه نوع محلول اتصال‌دهنده 

 FeCl3 و   FeCl3  +  CaCl2  ،CaCl2 شامل  مختلف  عرضی 

تهیه شده و تصاویر مربوطه به ترتیب در اشکال 3-الف، 3-ب 

می‌شود،  مشاهده  که  همانطور  شده‌اند.  داده  نمایش  3-ج  و 

اتصال‌دهنده  تهیه شده در هر سه محلول  گرانول‌های حاصل 

 3-2 mm اندازه قطر  با  عرضی، دارای شکل ظاهری مناسب 

عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  در  موجود  گرانول‌های  هستند. 

ظاهر  از  شدن  خشک  از  بعد   FeCl3 و   FeCl3  +  CaCl2

در  موجود  گرانول‌های  حالیکه  در  بوده،  برخوردار  مناسبی 

محلول اتصال‌دهنده عرضی CaCl2 بعد از خشک شدن عدسی 

شکل هستند. بنابراین در مرحله اولیه به نظر می‌رسد هر سه 

نوع گرانول می‌توانند به عنوان جاذب مورد استفاده قرار گیرند و 

در واقع شکل ظاهری نمی‌تواند به تنهایی معیار ارزیابی بهترین 

نوع محلول اتصال‌دهنده عرضی در شکل‌گیری گرانول‌ها باشـد. 

اتصال‌دهنده  محلول  نوع  سه  در   CS/Fe-Clin گرانول‌های 

عرضی هیدروکسید سدیم، STPP + NaOH و STPP تهیه 

شده و تصاویر مربوطه به ترتیب در اشکال 3-د، 3-و و 3-ه ارائه 

شده‌اند. با توجـه به شـکل مـشاهـده می‌شـود که گـرانول‌هـای

نــهـایی در مــحلول‌هــای اتصـال‌دهـنده عـرضی NaOH و

با  کروی  و  مناسب  ظاهری  شکل  دارای   STPP + NaOH

قطر mm 2/5-2 هستند. این گرانول‌ها بعد از خشک شدن، 

از استحکام کافی برخوردارند. اما گرانول‌های نهایی در محلول 

و  کروی  شکل  خشک،  حالت  در   STPP عرضی اتصال‌دهنده 

در  علت،  همین  به  می‌ریزند.  فرو  راحتی  به  و  نداشته  مناسبی 

بررسی میزان جذب جاذب‌ها، تنها نمونه‌های تهیه شده در دو 

مــحــلــول اتــصــال‌دهـنـده عــرضـی شـامـل NaOH و

STPP + NaOH مورد بررسی قرار گرفت. 

شکل 3- تصاویر گرانول‌های Alg /Fe-Clin تهیه شده در سه نوع محلول اتصالد‌هنده عرضی مختلف شامل الف( 

CaCl2، ب( FeCl3 + CaCl2 و ج( FeCl3 و گرانول‌های CS/Fe-Clin تهیه شده در سه نوع محلول اتصالد‌هنده عرضی 
STPP )و ه STPP + NaOH )و NaOH )شامل د
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به منظور بررسی بیشتر، گرانول‌های حاصل برای حذف As از 

آب آلوده مورد استفاده قرار گرفته و نتایج مربوط در جدول 1 

ارائه شده است. جاذب Alg/Fe-Clin تهیه شده در محلول‌های 

اتصال‌دهنده عرضی که از FeCl3 در آن‌ها استفاده شده است، 

بیشترین درصد حذف را داشته، بطوریکه این گرانول‌ها به طور 

متوسط حدود 60 درصد از As موجود را حذف می‌کنند. این 

در حالیست که گرانول‌های شکل گرفته در محلول اتصال‌دهنده 

علاوه بر شکل ظاهری نامناسب بعد از خشک 
 
CaCl2 عرضی

به  نهایت،  در  داشته‌اند.  نیز  پایینی  بسیار  میزان جذب  شدن، 

عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  عنوان  به   FeCl3 اهمیت  دلیل 

در شکل‌گیری گرانول‌ها و نیز با توجه به اختلاف ناچیزی که 

با  در میزان جذب گرانول‌های شکل گرفته در آن در مقایسه 

دارد،  وجود   FeCl3  +  CaCl2 عرضی  اتصال‌دهنده  محلول 

_ تأثیر غلظت محلول اتصال‌دهنده عرضی 

بر  اتصال‌دهنده عرضی  تأثیر غلظت‌ محلول  به منظور بررسی 

وضعیت شکل‌گیری گرانول‌ها و همچنین میزان نهایی جذب 

As توسط آن‌ها، چهار درصد وزنی مختلف شامل درصدهای 

0/5، 1، 2 و 4 از محلول‌های اتصال‌دهنده عرضی مورد اشاره 

مــورد بررسی قرار گــرفت. شکل 4 تصــویر گــرانول‌هـای 

Alg/Fe-Clin شکل گرفته در غلظت‌های مختلف از محلول  

FeCl3 را نشان می‌دهد. همانطور که مشاهده می‌شود ظاهر 

جدول 1- تأثیر نوع و غلظت محلول اتصالد‌هنده عرضی بر درصد حذف As توسط گرانول‌های تهیه شده )غلظت اولیه 

)pH=7 25 و °C 5، دمای h 0/1، مدت زمان تماس mg/L As

مناسب  عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  عنوان  به   FeCl3 محلول 

برای شکل‌گیری گرانول‌های Alg/Fe-Clin انتخاب شد.

 As حذف  بازدهی  حداکثر   ،CS/Fe-Clin جاذب‌های  در 

محلول‌  در  حاصل  گرانولی  جاذب  به  مربوط  درصد(   52/8(

به  توجه  با  است.   STPP + NaOH عرضی  اتصال‌دهنده 

دهنده  اتصال  محلول  دو  در  حاصل  گرانول‌های  جذب  بازدهی 

ارائه  در جدول 1  که   NaOH و  STPP + NaOH عرضی

عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  که  می‌شود  مشاهده  است،  شده 

 CS/Fe-Clin گرانول‌های تشکیل  برای   STPP + NaOH

مــنـاسـب‌تـر خـواهد بـود. لازم به ذکــر اسـت کـه نـتـایـج

بدســت آمـده بــرای مــیزان حــذف As گـرانـول‌های تـهیه

شــده بــا نتــایـج حـاصــل از SEM همــخــوانی بــســیار

خوبی دارند. 

 درصد حذف   محلول اتصال دهنده عرضی  جاذب
 
 

Alg /Fe-Clin  
 
 

 60/ 5 درصد  2( III)کلرید آهن   
 51/ 3 درصد  4 (III)کلرید آهن 

 58/ 3 درصد  1 (III)درصد + کلرید آهن  1کلرید کلسیم 
 29/ 4 درصد 2کلرید کلسیم 

 
CS/Fe-Clin 

 42/ 7 درصد 2هیدروکسید سدیم 
 52/ 8 درصد 1فسفات پلیدرصد + سدیم تری 1هیدروکسید سدیم 

 

با  عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  در  شده  تشکیل  گرانول‌های 

و  بوده  شکل  عدسی  صورت  به  درصد   1 و   0/5 غلظت‌های 

شکل یکنواخت کروی ندارند و از استحکام کافی نیز برخوردار 

کاملًا  شبکه  و  شده  خرد  فشاری  اندک  با  بطوریکه  نیستند، 

محلول  از  استفاده  که  حالیست  در  این  می‌ریزد.  فرو  هم  از 

FeCl3 منجر  از  4 درصد  و   2 با غلظت  اتصال‌دهنده عرضی 

به شکل‌گیری گرانول‌هایی با شکل کاملا کروی و یکنواخت با 

استحکام کافی می‌شود.
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شکل 4- تأثیر غلظت محلول اتصالد‌هنده عرضی FeCl3 شامل الف( 0/5 درصد، ب( 1 درصد، ج( 2 درصد و د( 4 درصد 

Alg/Fe-Clin در شکل‌گیری گرانول‌های

  

با  اتصال‌دهنده عرضی  تهیه شده در محلول  نمونه گرانول  دو 

درصدهای وزنی 2 و 4 که ساختار ظاهری مناسبی داشته‌اند، 

در حذف As از آب آلوده به آن، مورد بررسی قرار گرفتند که 

نتایج مربوطه در جدول 2 ارائه شده است. همانطور که مشاهده 

می‌شود محلول اتصال‌دهنده عرضی FeCl3 2 درصد، بیشترین 

آن  غلظت  افزایش  با  و  داشته  را   60/5 با  برابر  حذف  درصد 

است.  یافته  مقدار 51/3 کاهش  به  به 4 درصد، درصد حذف 

در نـهـایـت از غـلظـت محـلول اتصـال‌دهنـده عرضی شـامل 

 Alg/Fe-Clin گرانول‌های  سنتز  برای  درصد   2  FeCl3

استفاده شده است. 

لازم بــه ذکــر اســت کــه تـغـیـیـر در غـلـظــت مـحـلول

 CS/Fe-Clin بر شکل‌گیری گرانول‌های NaOH + STPP

نیز اثر مشابهی داشته )اشکال ارائه نشده‌اند( و غلظت 2 درصد 

از این محلول )NaOH 1 درصد + STPP 1 درصد( به عنوان 

محلول با غلـظـت بهینه برای شــکل‌گــیــری گرانـول‌هــای 

CS/Fe-Clin انتخاب شده است.

Fe-Clin به نانوکامپوزیت Cs/Alg تأثیر نسبت اولیه _

تأثیر نـسبـت اولـیـه وزنـی از Alg و Cs به نــانـوکامپـوزیـت 

شده  تهیه  گرانول‌های  توسط   As جذب  میزان  بر   Fe-Clin

مورد بررسی قرار گرفــت. برای ایــن منـظـور، نـسبـت‌هــای 

 Fe-Clin به نانوکامپوزیت Alg/Cs 2:1، 3:1، 4:1 و 5:1 از

مقدار مشخصی  و  گرفته  قرار  بررسی  مورد  گرانول‌ها  تهیه  در 

از آن‌ها برای جذب As با غلظت اولیه µg/L 100، در مدت 

زمان h 5، دمای C° 25 و pH=7 مورد استفاده قرار گرفت. 

نتایج حاصل در نمودار 1 ارائه شده است. همانظورکه ملاحظه 

نانوکامپوزیتی  جاذب  به   Alg وزنی  نسبت  افزایش  می‌گردد، 

از   As(V( حذف  درصد  افزایش  سبب   4:1 تا   2:1 نسبت  از 

جاذب  به   Alg وزنی  نسبت  افزایش  است.  شده   82 تا   49/5

درصد  کاهش  سبب   ،4:1 نسبت  از  بیشتر  به  نانوکامپوزیتی 

نسبت  درنتیجه،  است.  شده   60/5 میزان  به   As(V( حذف 

به حداکثر  برای رسیدن  نانوکامپوزیت  به   Alg از  جرمی 4:1 

حذف)As(V، انتخاب شد. با تحلیلی مشابه مشاهده می‌شود 

که مقدار بهینه از Cs به نانوکامپوزیت برای رسیدن به حداکثر 

میزان جذب As، 81/8 درصد برابر با نسبت 3:1 است.
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نمودار1- تأثیر نسبت اولیه وزنی Cs/Alg به نانوکامپوزیت Fe-Clin بر راندمان حذف As  گرانول‌های تهیه شده )غلظت 

)pH=7 25 و °C 5، دمای h 100، مدت زمان تماس µg/L As  اولیه

As بررسی پارامترهای مؤثر بر عملکرد گرانول‌ها در جذب

تهیه  گرانولی  جاذب‌های  عملکرد  و  کارایی  بررسی  منظور  به 

استفاده  ناپیوسته  در سیستم   As آن‌ها جهت حذف  از  شده، 

شد و تأثیر پارامترهای دوز جاذب و غلظت اولیه As در راندمان 

جذب توسط این گرانول‌ها مورد بررسی قرار گرفت. 

_ تأثیر دوز جاذب 

Alg/Fe- به منظور تعیین مقدار بهینه دوز جاذب‌های گرانولی

Clin و CS/Fe-Clin برای جذب As، مقادیر متفاوتی شامل 

از گرانول‌های تهیه شده در شرایط   1/2 g/L 0/3، 0/6، 1 و

آزمایش‌های  از  نتایج حاصل  قرار گرفت.  استفاده  بهینه، مورد 

جذب با غلظت اولیه mg/L 0/1 در نمودار 2-الف ارائه شده 

است. همانطور که مشاهده می‌شود، افزایش دوز جاذب منجر 

اما همین  افزایش چشمگیری در میزان حذف نشده است،  به 

میزان افــزایش در بـازدهی جـذب نیز با رسیـدن دوز جـاذب 

در   1  g/L و   Alg/Fe-Clin گرانول‌های  در   0/6  g/L به 

گرانول‌های CS/Fe-Clin، به مقدار تقریباً ثابتی رسیده است. 

به همین دلیل مقادیر 0/6 و g/L 1 به ترتیب به عنوان مقادیر 

 CS/Fe-Clin و   Alg/Fe-Clin گرانولی  جاذب‌های  بهینه 

انتخاب شدند. 

  As تأثیر غلظت اولیه _

جذب  راندمان   ،As اولیه  غلظت  تأثیر  بررسی  منظور  به 

برای  آلاینده،  از   10000  µg/L الی   50 غلظت  محدوده  در 

برای  و   0/6  g/L جاذب  دوز  در   Alg/Fe-Clin گرانول‌های 

گرانول‌های CS/Fe-Clin در دوز جاذب g/L 1 در مدت زمان 

تماس h 5 و دمای C° 25 و pH=7 مورد بررسی قرار گرفته و 

نتایج حاصل در نمودار 2-ب ارائه شده است. در ابتدا با افزایش 

 200 µg/L بازدهی جذب افزایش یافته و در غلظت As غلظت

غلظــت  در  و  درصد(   88/1(  Alg/Fe-Clin گرانول‌های  از 

µg/L 300 از گــرانول‌های CS/Fe-Clin )92/9 درصد( به 

بیشترین مقدار خود رسید. 
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نمودار 2- الف: تأثیر دوز جاذب‌ در غلظت اولیه µg/L As 100 و ب: غلظت اولیه محلول As در دوز جاذب g/L 0/6 برای 

 25 °C5، دمای h مدت زمان تماس( As بر بازدهی حذف CS/Fe-Clin 1 برای گرانول‌های g/L و Alg/Fe-Clin گرانول‌های

)pH=7 و

)ب(

)الف(

 50  As اولیه  غلظت  در  فروندلیچ  و  لانگمویر  ایزوترم‌های  دو 

الی µg/L 10000، برای جاذب Alg/Fe-Clin در دوز جاذب 

دوز جــاذب  در   CS/Fe-Clin بــرای جــاذب 0/6، و   g/L

g/L 1 بررسی شد. نتایج مربوط به داده‌های تعادلی دو ایزوترم 

لانگمویر و فروندلیچ و پارامترهای حاصل از آن‌ها در جدول 2 

ارائه شده است.
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جدول 2- الف: داده‌های تعادلی و ب: پارامترهای مربوط به ایزوترم های لانگمویر و فروندلیچ در جذب As توسط 

Alg/Fe-Clin  و CS/Fe-Clin جاذب‌های گرانولی

بحث
بررسی پارامترهای مؤثر بر شکل‌گیری گرانول‌ها

در  شده  ارائه  نتایج  عرضی:  اتصال‌دهنده  محلول  نوع  تأثیر 

برای   As بازدهی جذب  جدول 1 نشان می‌دهد که بیشترین 

جاذب Alg/Fe-Clin مربوط به گرانول‌های تشکیل شده در 

محلول FeCl3 است. از آنجاییکه پلیمر Alg یک پلیمر خطی 

برهمکنش  با  اتصال‌عرضی  صورت  به  می‌تواند  که  است  آنیونی 

الکترواستاتیک با یون‌های +Fe3 به دلیل گروه‌های کربوکسیلات 

روی مولکول‌های آن ارتباط داشته باشد از این رو، هنگامی که 

 الف(

 
 0C

(µg/L) 

 فروندلیچ لانگمویر  فروندلیچ لانگمویر 
CS/Fe-Clin Alg/Fe-Clin 

(µg/L )eC (g/L)e /qeC )eLog (C )eLog (q (µg/L )eC (g/L)e/qeC )eLog (C )eLog (q 

50 16 2823 /0 2041 /1 7533 /1 3 /16 4337 /0 2122 /1 5276 /1 
100 18 1317 /0 2553 /1 1357 /2 9 /18 2330 /0 2765 /1 9090 /1 
200 8 /23 0810 /0 3766 /1 4678 /2 2 /21 1186 /0 3263 /1 2524 /2 
1000 265 2163 /0 4232 /2 0881 /3 7 /170 2058 /0 2322 /2 9187 /2 
10000 5090 6219 /0 7067 /3 9129 /3 4045 6393 /0 6069 /3 7749 /3 

 

 ب(

 جاذب
 فروندلیچ لانگمویر 

2R (mg/g)max q (L/mg) LK LR 2R n      (L/mg)F K       
Alg/Fe-Clin 875 /0 11 /11 528/0 7284 /0 9362 /0 3144 /1 29214 
CS/Fe-Clin 646 /0 10 392/0 7584 /0 9216 /0 2035 /1 7 /7450 

 

به   Alg پلیمر  و  نانوکامپوزیتی  آبی شامل جاذب  یک محلول 

روی  کربوکسیلات  گروه‌های  شود،  اضافه   FeCl3 محلول  یک 

الکترواستاتیکی  طور  به   Fe3+ یون‌های  با   Alg مولکول‌های 

برهمکنش داشته و کوئوردینه می‌شوند و اتصالات‌عرضی برقرار 

می‌شود. بنابراین، قطرات چسبناک حاوی جاذب نانوکامپوزیتی 

آبی  محلول  در  و  شده  تبدیل  نامحلول  گرانول‌های  به   Alg و 

FeCl3 رسوب می‌کنند )38(. احتمالا به دلیل اتصالات عرضی 

گرانول‌های   ،Fe3+ یون‌های  به  نسبت   Ca2+ یون‌های  ضعیف 

پایینی  جذب   CaCl2 عرضی  اتصال‌دهنده  محلول  در  موجود 
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با  واکنش  به  زیادی  تمایل   Fe3+ یون‌های  زیرا  داشته‌اند. 

و  داشته  کربوکسیلات  گروه‌های  در  موجود  اکسیژن  اتم‌های 

نسبت  مستحکم‌تری  پیوند  و  داده  پایداری  کمپلکس  تشکیل 

به یون‌های +Ca2 تشکیل می‌دهند. در حالیکه Alg و یون‌های 

اتصالات عرضی  با  مانندی  تخم مرغ  دوظرفیتی+Ca2 ساختار 

وصل  هم  به   Ca2+ یون‌های  حضور  در  و  داده  تشکیل  یونی 

می‌شوند. به عبارت دیگر، کاتیون‌های +Ca2 مانند ساختار یک 

جعبه تخم مرغ می‌توانند زنجیره‌های Alg را با برهمکنش‌های 

یونی کوئوردینه کنند و لایه‌های به هم متصل شده را بوجود 

آورند )39(. بنابراین گرانول‌های حاصل در محلول اتصال‌دهنده 

صورت  به  و  نبوده  برخوردار  کروی  شکل  از   CaCl2 عرضی 

مسطح می‌باشند که همین امر سبب کاهش سطح و در نتیجه 

کاهش بازدهی جذب می‌شود.

گرانول‌های  قرارگیری  با   CS/Fe-Clin جاذب  خصوص  در 

 Cs ساختار  در  آمینی  گروه‌های   ،NaOH محلول  در  حاصل 

با NaOH واکنش داده و تشکیل پیوندهای عرضی می‌دهند و 

نتیجه این اتصالات عرضی تشکیل گرانول‌هایی با شکل ظاهری 

عرضی  دهنده  اتصال  وجود  همچنین  است.  مطلوب  و  کروی 

استحکام  را  گرانول‌ها  بین  عرضی  پیوند  محلول،  در   STPP

می‌بخشد. 

تأثیر غلظت محلول اتصال‌دهنده عرضی: همانطور که قبلا نیز 

 Alg ژل  روش  در  کامپوزیتی  جاذب  گرانول‌های  شد،  گفته 

آبی  محلول  در   Fe3+ یون‌های  با   Alg سدیم  بین  واکنش  با 

محلول  از  پایین  خیلی  غلظت‌های  در  بنابراین  شدند.  تشکیل 

  Fe3+ به دلیل کمتر بودن یون‌های FeCl3 اتصال‌دهنده عرضی

موجود، اتصالات عرضی بین یون‌های محلول و Alg به خوبی 

انجام نشده، زیرا یون‌های موجود در محلول نسبت به زنجیرهای 

زنجیرهای  از  برخی  است  ممکن  بنابراین  هستند.  کمتر   Alg

Alg بدون اتصال باقی بمانند و گرانول به خوبی تشکیل نشود. 

هر  عرضی،  اتصال‌دهنده  محلول  غلظت  افزایش  با  طرفی  از 

چند مقدار یون موجود در محلول در واحد حجم مایع افزایش 

اتصال عرضی مناسب شده و گرانول‌ها  باعث  امر  این  می‌یابد، 

به خوبی شکل گرفتند ولی باعث می‌شود فضای خالص شبکه 

کمتری  آب  و  یافته  کاهش  آن  ساختار  در  موجود  تخلخل  و 

بتواند وارد گرانول شود. این موضوع باعث کاهش بازدهی جذب 

در  عنوان کرد که  بنابراین می‌توان  نهایی خواهد شد.  گرانول 

غلظت‌های خیلی پایین از محلول اتصال‌دهنده عرضی، گرانول 

به خوبی تشکیل نشده و در غلظت‌های بالا نیز کارایی پایین 

خواهد آمد.

 :Fe-Clin نانوکامپوزیت  به   Cs/Alg اولیه  نسبت  تأثیر 

واحد  در  نانوکامپوزیتی  جاذب  مقدار  افزایش  که  است  واضح 

جرم گرانول‌ها، سایت‌های فعال بیشتری را برای جذب فراهم 

باید  شده  تشکیل  شبکه  که  است  ذکر  به  لازم  البته  می‌کند. 

توانایی پخش مناسب ذرات جاذب را درون حفره‌های داخلی آن 

بخوبی تامین نماید. به عبارت بهتر اگر شبکه دارای حفره‌های 

درون  مناسبی  عرضی  اتصالات  واقع  در  و  بوده  بزرگ  بسیار 

این  درون  جاذب  پودر  از  تجمعی  باشد،  نشده  برقرار  شبکه 

حفره‌های بزرگ تشکیل شده و سطح در دسترس آنها کاهش 

 Alg خواهد یافت. به همین دلیل است که افزایش نسبت وزنی

به جاذب نانوکامپوزیتی به بیشتر از نسبت 4:1، سبب کاهش 

درصد حذف )As(V به میزان 60/5 می‌شود. احتمالًا جاسازی 

مقدار زیادی جاذب نانوکامپوزیتی در شبکه Alg در این نسبت 

وزنی منجر به نارسایی آن‌ها شده است. با تحلیلی مشابه، مقدار 

 As ارائه حداکثر بازدهی جذب با  نانوکامپوزیت  بهینه Cs به 

بالاتر  نسبت‌های  در  شد،  انتخاب   3:1 نسبت  درصد(،   81/8(

در  یافته،  تجمع   Cs شبکه  درون  پودری  مغناطیسی  ذرات 

به  منجر  که  شده  ایجاد  سطح  روی  بزرگ  حفره‌های  نتیجه 

کاهش سطح فعال و مؤثر برای فرآیند جذب می‌شود.

As بررسی پارامترهای مؤثر بر عملکرد گرانول‌ها در جذب

تأثیر دوز جاذب: همانطور که در نمودار 2-الف مشاهده می‌شود، 

مقدار جذب با رسیدن دوز جاذب به g/L 0/6 در گرانول‌های 

 ،CS/Fe-Clin گرانول‌های  در   1  g/L و   Alg/Fe-Clin

مقادیر  شدن  ثابت  دلیل  است.  رسیده  ثابتی  تقریباً  مقدار  به 

جذب در مقادیر بالای دوز جاذب نشان می‌دهد که جاذب به 
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سطح اشباع خود در جذب As موجود در محلول رسیده است. 

تعداد  افزایش  به  بهینه،  مقدار  تا  جاذب  اولیه  مقدار  افزایش 

مکان‌های فعال در دسترس برای جذب آلاینده نسبت داده شده 

که منجر به افزایش راندمان جذب می‌شود اما با افزایش بیشتر 

میزان  به  فعال  As، سطوح  غلظت  ماندن  ثابت  با  جاذب  دوز 

قابل توجهی افزایش یافته و بدلیل کاهش مولکول‌های As در 

محیط بسیاری از این سطوح خالی باقی می‌مانند.

مشاهده  نمودار 2-ب  در  که  همانطور   :As اولیه  غلظت  تأثیر 

در  موجود  یون‌های   As غلظت  افزایش  با  ابتدا  در  می‌شود، 

محلول افزایش یافته و این یون‌ها روی سطوح فعال در دسترس 

 200 غلظت  در  و  یافته  افزایش  راندمان جذب  و  شده  جذب 

و   Alg /Fe-Clin گرانول‌های  از  ترتیب  به    300  µg/L و 

CS/Fe-Clin به بیشترین مقدار خود رسیده است. با افزایش 

غلظت‌های  در  می‌یابد.  کاهش  جذب  راندمان  غلظت،  بیشتر 

بالای As، یون‌ها در محیط افزایش یافته و تمامی سایت‌های 

فعال و در دسترس جاذب توسط یون‌های As اشغال شده و 

سطح فعال کافی جهت جذب یون‌های مازاد در محلول وجود 

ندارد که هـمیـن امـر ســبــب کاهــش بــازدهــی جــذب

شده است.

ایزوترم‌های جذب

ایزوترم  بررسی  در   2 جدول  در  حاصل  نتایج  به  توجه  با 

لانگمـویر، حـداکـثر ظـرفـیت جذب qmax توسط جاذب‌هــای 

ترتیب 11/11  به   CS/Fe-Clin و  Alg/Fe-Clin گـرانولی

و mg/g 10 است و مقادیر RL برای هر دو جاذب بین 0 و 1 

بوده و بیانگر فرآیند جذب مطلوب است. مقدار n/1 در ایزوترم 

فروندلیچ کمتر از 1 بوده که بیانگر جذب فیزیکی و ناهمگن و 

چند لایه است. با توجه به ضریب همبستگی داده های تجربی 

با ایزوترم فروندلیچ مطابقت بیشتری دارد.

_ مقایسه نتایج با سایر پژوهش‌ها

سنتز  گرانولی  جاذب‌های  توسط   As جذب  ظرفیت  حداکثر 

شده در این مطالعه با سایر جاذب‌های مورد مطالعه در منابع 

دیگر مقایسه و نتایج در جدول 3 ارائه گردیده است. ملاحظه 

می‌شود باتوجه به اینکه جاذب‌های گرانولی نسبت به جاذب‌های 

پودری از سطح ویژه کمتری برخوردار هستند، بازدهی جذب 

گرانولی  جاذب‌های  که  است  ذکر  به  لازم  دارند.  نیز  کمتری 

سنتز شده در مطالعه حاضر نسبت به سایر جاذب‌های گرانولی 

از خود  As را  از  بالاتری  و پودری بررسی شده، میزان جذب 

به کنترل شرایط  بتوان  را شاید  امر  این  نشان می‌دهند. علت 

تشکیل گرانول‌ها نسبت داد که در مطالعات دیگر مورد بررسی 

قرار نگرفته است. بنابراین جاذب زئولیتی گرانول شده توسط 

Alg و Cs بدلیل داشتن مزایایی از قبیل بازدهی جذب نسبتا 

بالا و منشأ ارزان قیمت که به وفور در طبیعت یافت می‌شود، 

آب‌های  از   As حذف  در  کارآمد  گزینه‌ای  عنوان  به  می‌تواند 

بررسی  که  است  ذکر  به  لازم  گیرد.  قرار  استفاده  مورد  آلوده 

استحکام  از تست  استفاده  با  استحکام گرانول‌های سنتز شده 

مورد  سنتز  بهینه  شرایط  انتخاب  در  می‌تواند  نیز  مکانیکی 

بررسی قرار گیرد که می‌تواند به عنوان موضوع مورد بررسی در 

مطالعه دیگر پیشنهاد گردد.    
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جدول 3- مقایسه حداکثر ظرفیت جذب As توسط جاذب‌های زئولیتی به شکل گرانول و پودر

 منبع  ( mg/g)حداکثر ظرفیت جذب  جاذب
Fe- Clinoptilolite (powder) 1 /0 (40 ) 
Fe- Clinoptilolite (powder) 53 /8 (41 ) 
Fe- Clinoptilolite (powder) 11 /1 (42 ) 
Fe- Clinoptilolite (powder) 68 /0 (43 ) 
Fe- Clinoptilolite (powder) 03 /0 (44 ) 
Fe- Clinoptilolite (powder) 76 /9 (45 ) 

Fe-Sericite composite (granule) 02 /9 (46 ) 
Fe-Sericite alginate (granule) 11 /7 (47 ) 

Fe-Sericite composite (granule) 78 /5 (48 ) 
Fe-Clin /Citosan (granule) 10 مطالعه حاضر 
Fe-Clin /Alginate (granule) 11 /11  اضرحمطالعه 

 

نتیجه‌گیری
 CS/Fe-Clin و Alg/Fe-Clin در این پژوهش گرانول‌های

کیتوسان  و  آلژینات  بوسیله‌ی  ژل‌سازی  روش  از  استفاده  با 

شدند.  تهیه  آهن  کلینوپتیلولیت-اکسید  نانوکامپوزیت  و 

 NaOH و درصد   2  FeCl3 عرضی  اتصال‌دهنده  محلول‌ها‌ی 

به  پلیمری  ماده  اولیه  نسبت  و  درصد   1 STPP  + درصد   1

نانوکامپوزیت به صورت 4:1 و 3:1 به ترتیب برای گرانول‌های 

ویژگی‌های  شدند.  انتخاب   CS/Fe-Clin و   Alg/Fe-Clin

  FTIR و   SEM،XRD آنالیزهای  با  شده  سنتز  جاذب‌های 

مورد بررسی قرار گرفتند. نتایج حاصل نشان داد که جاذب‌ها 

از پتانسیل کافی جهت حذف As برخوردارند. حداکثر بازدهی 

جذب جاذب‌های گرانولی Alg/Fe-Clin و CS/Fe-Clin به 

ترتیب، در دوزهای 0/6 و g/L 1 و در غلظت‌های اولیه 200 و

mg/L  300، برابر با 88/1 و 92/9 درصد تعیین شد. بیشترین 

ایـزوترم لانگـمویر برای گرانول‌هـای  ظرفیـت جـذب توسـط 

Alg/Fe-Clin و CS/Fe-Clin بــه تــرتــیـــب 11/11 و

داد  نشان  جذب  ایزوترم‌های  مطالعه  آمد.  بدست   10  mg/g

با ضریب همبستگی  As روی هر دو جاذب  فرایند جذب  که 

)R2( بالاتر، از ایزوترم فروندلیچ تبعیت می‌کند که بیانگر جذب 

ظرفیت  با   Alg که داد  نشان  نتایج  است.  ناهمگن  و  فیزیکی 

کرده  عمل  موفق‌تر   CS به  نسبت   As حذف  در  بالاتر  جذب 

است.

ملاحظات اخلاقی
نویسندگان کلیه نکات اخلاقی شامل عدم سرقت ادبی، انتشار 

رعایت  مقاله  این  در  را  داده‌سازی  و  داده‌ها  تحریف  دوگانه، 

کرده‌اند.
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تشکر و قدردانی
اثر  "بررسی  عنوان  با  پایان‌نامه  از(  )بخشی  حاصل  مقاله  این 

در  آنها  کارایی  بر  زئولیتی  های  نانوکامپوزیت  کردن  گرانول 

پیوسته"  و  آلوده در سیستم‌های بسته  از آب  حذف آرسنیک 

در مقطع کارشناسی ارشد در سال 1397 است که با حمایت 

دانشگاه تبریز اجرا شده است.
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Background and Objective: Zeolites are among the widely used adsorbents for the 
removal of arsenic-toxic pollutants. The objective of this study is to prepare granulated 
zeolite adsorbents using chitosan (CS/Fe-Clin) and alginate (Alg/Fe-Clin) and compare 
them in terms of physical appearance and arsenic adsorption efficiency.
Materials and Methods: Granular adsorbents were prepared via the ionotropic gelation 
method. The effects of the type and concentration of the cross-linking solution and the 
initial ratio of materials in granules formation, as well as the effect of initial arsenic 
concentration, and the amount of adsorbent used on the adsorption efficiency, were 
investigated. SEM, XRD, FTIR, and AAS analyses were used to confirm the results. 
Equilibrium data were matched with Freundlich and Langmuir isotherms.
Results: A weight percentage of 2 % iron chloride (III) and an initial ratio of 1:4 of alginate: 
nanocomposite for Alg/Fe-Clin and a weight percentage of 2 % (1 % sodium hydroxide 
+ 1 % sodium tripolyphosphate) and an initial ratio of 1:3 of chitosan: nanocomposite for 
CS/Fe-Clin were chosen as the optimal values. Maximum adsorption efficiency of Alg/
Fe-Clin and CS/Fe-Clin adsorbents was determined 88.1 and 92.9 % at dosages of 0.6 and 
1 g/L and at initial concentrations of 200 and 300 µg/L, respectively. The qmax values for 
Alg/Fe-Clin and CS/Fe-Clin adsorbents were 11.11 and 10 mg/g, respectively. Results 
better fitted with Freundlich isotherm.
Conclusion: Due to the proper adsorption capacity, both synthesized adsorbents showed 
the ability to effectively remove arsenic; whoever, alginate binder was more efficient.
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