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بررسي کارايي نانوذرات اکسيدآهن مغناطيسي پوشش داده شده با سيليس در حذف 
موادآلي طبيعي از آب 
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چكيده
زمينه و هدف:  حضور مواد آلي  طبيعي)NOM) برروي کيفيت آب مانند رنگ، بو و مزه تاثير م‌يگذارد، حضور اين مواد در آب باعث گرفتگي 
توليد  و  کننده‌ها  با ضدعفوني  واکنش  علت  به  همچنين  م‌يشود،  آب  پيشرفته  تصفيه  فرايندهاي  راندمان  کاهش  نتيجه  در  و  غشاها  و  فيلترها 
محصولات جانبي براي سلامتي انسان مضر است. نانوذرات اکسيدآهن به عنوان يک جاذب‌ موثر براي حذف آلاينده‌ها از محيط آبي مطرح هستند. 
در اين تحقيق به منظور افزايش پايداري و پراکندگي بيشتر اين نانوذرات از پوشش سيليس استفاده شد و توانايي آن در جذب اسيدهيوميک از 

آب مورد بررسي گرفت.
 روش بررسي: نانوذرات اکسيد آهن به روش هم‌ترسيبي تهيه شد، سپس با افزودن تترا اتوکسي سيالان نانوذرات حاصله با سيليس پوشش داده 
شدند. مشخصات فيزيکي آنها توسط‌ ميکروسکوپ الکتروني و دستگاه پراش اشعه X تعيين گرديد. در مرحله بعد آزمايشات جذب شامل تعيين 
pH و زمان تماس بهينه در محدوده 12-3 و min 240-5 انجام شد، سينتيک جذب با توجه به زمان‌هاي مختلف جذب اسيدهيوميک تعيين شد، 

سپس با استفاده از نتايج تاثير غلظت‌هاي مختلف جاذب، غلظت‌هاي مختلف اسيدهيوميک، ايزوترم‌هاي فروندليچ و لانگمير تعيين شدند.
 pH .130-30 بود nm يافته‌ها: بررسي ‌مورفولوژي سطح جاذب نشان داد که نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس داراي اندازه حدود
معادل 10/5، و زمان تماس min 90 به عنوان شرايط بهينه براي حذف اسيدهيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس بود. 
و حداکثر ظرفيت جذب اسيدهيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس 192/30 بوده است. بررسي روابط ايزوترم حاصل از تاثير 
غلظت‌هاي مختلف جاذب بر غلظت‌هاي مختلف اسيدهيوميک نشان داد حذف اسيد هيوميک توسط نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده شده با 

سيليس از مدل لانگمير)R2>0/90) و سينتيک آن از مدل شبه درجه دوم))R2>0/98) پيروي م‌يکند.
نتيجه‌گيري: نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده شده با سيليس به علت داشتن جايگاه‌هاي جذب فراوان، خاصيت مغناطيسي و قابليت جداسازي 

توسط آهنربا، و توليد ارزان قيمت م‌يتواند به عنوان يك جاذب کارآمد در حذف اسيدهيوميک از آب آشاميدني به كار رود.

واژگان کليدي: اسيدهيوميک، جذب، نانوذره اکسيدآهن، پوشش دادن، موادآلي طبيعي

rezaei@tums.ac.ir

مقاله پژوهشی
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مقدمه
 )Natural organic matter( طبيعي  آلي  مواد  حضور 
در آب يکي از مسائل بسيار مهم است. اين مواد برکيفيت آب 
تاثير مي گذارند، و همواره  به عنوان يکي از موارد مساله ساز 
در تصفيه خانه هاي آب شهري مطرح بوده اند)1(. مواد آلي 
از  که  هستند،  آلي  ترکيبات  از  غيريکنواختي  مخلوط  طبيعي 
تجزيه گياهان، حيوانات، و به طور کلي موجودات زنده وارد 
آب مي‌شوند، و در همه محيط‌هاي آبي وجود دارند)2(. حضور 
تاثير  بو  و  طعم  رنگ،  مانند  آب  کيفيت  روي  ترکيبات  اين 
مي‌گذارد. کنترل اين ترکيبات به دليل ايجاد فرآورده‌هاي جانبي 
هستند  سرطان‌زا  اغلب  که  هالومتان‌ها  تري  نظير  گندزدايي، 
ترکيبات  تا90 درصد  اسيدهيوميک 60  ضروري است)3, 4(. 
آلي طبيعي را تشکيل مي‌دهد )5(. ترکيبات آلي طبيعي از نظر 
واکنش‌پذيري، ساختار و رنگ متفاوت هستند)6(. اين مواد به 
واسطه واکنش با کلر و تشکيل فرآورده‌هاي جانبي گندزدايي 
اهميت ويژه‌اي يافته‌اند)7(. حضور اين مواد در آب و واکنش 
با ضدعفوني کننده‌ها و توليد محصولات جانبي سبب کاهش 
طبيعي  آلي  مواد  مي‌گردد.  ميکروارگانيسم‌ها  بر  گندزداها  اثر 
داده و ممکن  آلي و معدني واکنش  از آلاينده‌هاي  بسياري  با 
است سميت آنها را در آب تغيير دهند )8(. همچنين به عنوان 
آشاميدني  آب  توزيع  سيستم  در  باکتري‌ها  براي  موادغذايي 
در  ميکروارگانيسم‌ها  مجدد  رشد  سبب  و  مي‌شوند.  استفاده 
شبکه توزيع آب مي‌گردند)9, 10(. با توجه به نياز روزافزون به 
آب سالم، و کمبود منابع آب شرب، اعمال قوانين سخت‌گيرانه 
گندزدايي مبتني بر کنترل تري هالومتان‌ها و هالواستيک اسيدها 
)حدود 80µ  g/L و60(، ضرورت استفاده از فناوري‌هاي جديد 

براي تصفيه آب را روشن مي‌سازد )3(.
حذف ترکيبات آلي طبيعي از محيط‌هاي آبي به طور گسترده‌اي 
بررسي شده است. متداول‌ترين روش‌ها براي حذف اين نوع 
ترکيبات شامل ازناسيون)11(، و ساير روش‌هاي اکسيداسيون 
پيشرفته )10, 12, 13(، انعقاد )13, 14(، تبادل يون)15(، تجزيه 
است)19(. وجذب   )18 غشاها)17,  از  استفاده  زيستي)16(، 
نياز  غشاها،  و  پيشرفته  اکسيداسيون  فرايندهاي  در  بالا  هزينه 
توليد مقدار زياد  منعقدکننده و  از مقدار زياد مواد  استفاده  به 
راندمان  و  اسيدهيوميک،  انعقاد جهت حذف  فرايند  در  لجن 

از  استفاده  معايب  جمله  از  زيستي  تجزيه  در  حذف  پايين 
شده  ذکر  روش‌هاي  بين  از   .)20 است)7,  فوق  روش‌هاي 
فرايند جذب بيشترين کاربرد را دارد)21(. محدوده وسيعي از 
فعال)6(، هيدروکسيدفريک گرانوله،  جاذب‌ها همچون: کربن 
مواد معدني طبيعي، اکسيدهاي آهن)12( و برخي از نانوذرات 
پيشرفته همچون نانوتيوب‌هاي کربن جهت حذف بررسي شده 
است)22 ,19(. Naghizadeh و همکاران)2013( آزمايشات 
پيوسته جذب را در يک ستون جذب جهت بررسي راندمان 
کردند،  اجرا  طبيعي  آلي  مواد  حذف  براي  نانوتيوب‌ها  کربن 
نتايج آزمايشات نشان داد که با افزايش مقدار کربن نانوتيوب، 
افتاد وحجم آب تصفيه شده  زمان نقطه شکست ديرتر اتفاق 
به  مغناطيسي  ذرات  اخير،  سال‌هاي  در  يافت)23(.  افزايش 
علت خاصيت مغناطيسي و جداسازي آنها توسط آهنربا، تعداد 
زياد جايگاه‌هاي فعال جذب روي سطح، راندمان بالاي حذف 
به عنوان يک جاذب مورد توجه قرار گرفته‌اند )24,  آلاينده، 
جاذب  يک  عنوان  به  اکسيدآهن  نانوذرات  ميان  اين  در   .)25
موثر براي حذف آلاينده‌ها از محيط آبي شناخته شده‌اند، و در 
بسياري از موارد براي حذف آلاينده‌هاي آلي و فلزات سنگين 

از محيط‌هاي آبي استفاده شده‌اند)28-26(.
را  راکتيو  قرمز  رنگ  همکاران)2011(،حذف  و   Absalan
شده  اصلاح  آهن  اکسيد  نانوذرات  وسيله  به  آبي  محيط  از 
داد،  نشان  آزمايشات  نتايج  کردند،  بررسي  سورفاکتانت  با 
 Shen شد)29(.  حذف  روش  اين  با  رنگ  از   %98 از  بيش 
نيکل، مس،  يون‌هاي  مطالعه‌اي حذف  و همکاران)2009( در 
کادميوم و کروم را به وسيله نانوذرات اکسيدآهن بررسي کردند، 
نتايج آزمايشات نشان داد بيش از 90% از يون‌هاي مطالعه شده 

توسط اين روش حذف شدند)30(.
نانوذره  بسيار مهم است.  در فرايند جذب ويژگي‌هاي سطح 
راندمان حذف  افزايش  براي  نانوذرات  اصلاح سطح  بنابراين 
بررسي شده است)31(.‌ تحقيقات نشان داده است که، نانوذرات 
در  بالايي  توانايي  مغناطيسي  هسته  و  شده  اصلاح  سطح  با 
حذف‌ ‌فلزات سنگين، وساير آلاينده‌ها‌ي آلي همچون فنل را از 

محيط‌هاي آبي دارند)26, 27, 32(.
روش‌هاي متعددي مثل پوشش دادن اکسيدآهن با طلا، پليمر 
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و سيليکا)33( براي اصلاح سطح نانوذرات اکسيدآهن استفاده 
شده است، در اين بين سيليس پرکاربردترين ماده براي پوشش 
است)32(، زيرا ترکيب آن از نظر شيميايي پايدار است و مانع 
از اکسيدشدن نانوذره آهن و پراکنده شدن نانوذرات اکسيد آهن 
در محلول مي‌شود)31(.  بنابراين باتوجه به مطالعات قبلي‌، در 
اين تحقيق، سطح نانوذرات اکسيد آهن با سيليس پوشانده شد. 
و هدف از اين پژوهش تهيه  نانوذرات اکسيدآهن مغناطيسي 
پوشش داده شده با سيليس و بررسي کارايي آن در حذف مواد 

آلي طبيعي از آب است. 

مواد و روش‌ها
با  شده  داده  پوشش  آهن  اکسيد  نانوذرات  آماده‌سازي 

سيليس:
ابتدا       در  شد.  تهيه  هم‌ترسيبي  روش  به  آهن  اکسيد  نانوذرات 

g 4 کلريد آهن  و g 2 کلريد آهن ц به همراه mL 200 آب 
مقطر تحت دماي 0C 80 و در حضور گاز نيتروژن با سرعت 
با هم مخلوط شدند. سپس   30 min به مدت  3000 rpm
آمونياک به آن اضافه شد، در اين مرحله رنگ محلول از قهوه‌اي 
تيره به سياه تغيير يافت. و پس از min 10 هم زدن نانوذرات 
اکسيدآهن توليد شد)34(. در مرحله بعد نانوذرات تهيه شده با 
mL 4 آمونياک، mL 7/5  آب مقطر و mL 80 اتانول به مدت 
h 2 تحت دماي 0C 40 با هم مخلوط شدند، در حين اختلاط 
mL 1 تترااتوکسي سيالان به سوسپانسيون درون محفظه اضافه 
شد. بعد از اتمام زمان اختلاط، مخلوط به مدت h 1 در دستگاه 
 )Elma(D-78224 singel/Htw)P750W(اولتراسونيک
شد،  جداسازي  آهنربا  وسيله  به  جاذب  نهايتا  شد.  يکنواخت 
درحمام   6  h مدت  به  و  شد،  شسته  اتانول  با  بار  چندين  و 
بخار در دماي 0C 60 قرار داده شد، و در اتانول نگهداري شد. 
براي تعيين مشخصات نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با 
 scaning( به وسيله دستگاه XRFو SEM سيليس آزمايشات
electron microscop( با بزرگنمايي 20000 برابر بر روي 

آن صورت گرفت)34(.
روش اجراي مطالعه:

پس از آماده‌سازي نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده شده با سيليس 
 1000  mg/L غلظت  با  هيوميک  اسيد  استوک  محلول  تهيه  و 

مطالعات جذب در چند بخش: تأثير pH، زمان تماس، و تعيين 
ايزوترم‌هاي جذب، بر فرايند حذف مواد آلي طبيعي در سيستم 

بسته مورد بررسي قرار گرفت.
تعيين‌ pH بهينه حذف اسيدهيوميک:

 )1000 mg/L( تهيه شده  اسيدهيوميک  محلول  از  استفاده  با 
مقدار mL 50 اسيد هيوميک با غلظت mg/L 10 در ارلن‌هاي 
  HCl و NaOH آنها با استفاده از pH 100 ريخته شد، و mL
بر روي )3-5-7-9-11( تنظيم گرديد. سپس جاذب با غلظت 
 100 min 500 به هريک از ارلن‌ها اضافه شد و به مدت mg/L
به  آن  از  قرار گرفت. پس   220 rpm با سرعت روي شيکر 
با  شده  داده  پوشش  آهن  اکسيد  نانوذرات  جداسازي  منظور 
سيليس از اسيدهيوميک ارلن‌ها روي آهنربا قرار گرفتند. سپس 
از بخش رويي مايع نمونه‌برداري شد و غلظت باقيمانده اسيد 
هيوميک در آن با دستگاه اسپكتروفتومتر UV visible )طيف 
ماوراءبنفش  در طول موج nm 254( تعيين شد. با توجه به 
نتايج حاصله از اين مرحله براي تعيين مقدار دقيق‌ترpH بهينه‌، 

مراحل فوق با pH هاي)7/5-9/5-10/5و12( تکرار شد.
تعيين سينتيک فرايند جذب:

 ،10 mg/L براي تعيين زمان بهينه از اسيدهيوميک با غلظت
جاذب با غلظت mg/L 500 وpH  بهينه از مرحله  قبل براي 
انجام فرايند جذب استفاده شد. و سپس در زمان هاي 5، 15، 
90،60،45،30 ، 120 و min 240 غلظت اسيد هيوميک باقي 
توصيف  براي  شد.  سنجش  قبلي  روش  با  محلول  در  مانده 
آهن  اکسيد  نانوذرات  روي  بر  هيوميک  اسيد  سينتيک جذب 
پوشش داده شده با سيليس، مدل هاي سينتيک شبه درجه اول 

)معادله 1(،و دوم )معادله2( مورد استفاده قرار گرفت:
معادله خطي سينتيک درجه اول عبارتست از )8(:

(((1                                                                                                  tkqqq ete 1ln)ln( −=−

در اينجا qe وqt به ترتيب ظرفيت جذب در زمان تعادل و زمان 

 qe ,K1است. مقادير )min-1( ضريب سرعت K1 و (mg/g) t

  ln(qe-qt) به ترتيب از عرض از مبدا و شيب نمودار خطي

درمقابل t محاسبه‌ م‌يشوند. 
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 ...ǰǵƋ ƴǾƾŧƗ ƟƗƷƵ ǸǱƘǱ ŮǽƗƷƘŧ ŮƽƷƸƛ

eC مشابه ايزوترم فروندليچ هستد. معادله خطي سينتيک درجه دوم عبارتست از)8(  eq و  پارامتر‌هاي 
مدل خطي ايزوترم لانگمير به صورت معادله 6 است:

t
qqkq

t
eet

11
2

2

+=

qe وqt مشابه معادله اول است. در معادله )2(  ثابت واکنش 

شبه درجه دوم بر حسب mg/g)/min( است. مقادير qe و 

 م‌يتوانند به ترتيب از شيب و عرض از مبدا نمودار خطي 
t/qt در مقابل t تعيين شوند.

تعيين ايزوترم جذب اسيد هيوميک:
از  قبلي  هاي  مرحله  از  بهينه   pH و تماس  زمان  به  توجه  با 
    ،40  ،30  ،20  ،10  ،7/5  ،5  ،2/5  ،1 اسيدهيوميک  غلظت  نه 
 750 mg/L ،500،250 50 و سه دز جاذب با غلظت‌ها mg/L

ايزوترم جذب تعيين شد.
فروندليچ و لانگمير  ايزوترم  رياضي  از مدل  پژوهش  اين  در 

براي توصيف مدل جذب اسيد هيوميک استفاده شد.

مدل ايزوترم فروندليچ:
معادله 3 نشان‌دهنده مدل رياضي ايزوترم فروندليچ است)29(.                        

)2(

)3(

)4(

)6(

)5(

n
efe CKq

1
=

وزن  واحد  ازاء  به  شده  جذب  ماده  مقدار   : eq
)mg/g(جاذب

)mg/L(غلظت تعادلي ماده در محلول : eC
: ثابت‌هاي فرو‌ندليچ هستند. nk,

معادله خطي ايزوترم فروندليچ به شكل زير است:                  

مدل ايزوترم لانگمير:
مدل رياضي اين ايزوترم در معادله 5 نشان داده است )35(.




eCmg/L

nk,

lnCeLn=ln+

:



mg/g

L/mg

eqeC







pHpH

   



Mini TapExcel 



 

kCe
bcqqe

+
=

1
0

Ln qe= Ln Kf+ Ln Ce
1
n

                                                                )mg/g( حداکثر ظرفيت جذب : qo

      )L/mg( ثابت لانگمير : 

در  فاکتور  از روش يک  بهينه  تماس  زمان  و   pHتعيين براي 
زمان استفاده شد، که با در نظرگرفتن pH 9 متفاوت و 8 زمان، 
17 آزمايش در اين مرحله انجام شد، براي تعيين ايزوترم‌هاي 
از3 غلظت جاذب  استفاده  با  فاکتوريل کامل  از روش  جذب 
و9 غلظت آلاينده، 27 آزمايش انجام شد، تمام آزمايشات به 
صورت سه بار تكرار مورد بررسي قرار گرفتند و براي ارائه 
 Mini نتايج و آناليز آماري داده‌ها از آناليز واريانس و نرم افزار

Tap و براي رسم نمودار از نرم ‌افزار  Excel استفاده شد.

يافته‌ها
نتايج مشخصات فيزيکي نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده 

شده با سيليس
شکل الف و ب به ترتيب تصاويرSEM نانوذرات اکسيدآهن و 
پوشش داده شده با سيليس را  نشان م‌يدهد، باتوجه به شکل 
مشخص م‌يشود كه سطح نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده 
با سيليس به شكل يكنواخت نيست همچنين اين نانوذرات شبه 
کروي با اندازه ‌نزديك به nm 130-30 است، در صورت‌يکه اين 
سطح در نانوذرات خام نسبتا يکنواخت است، و در شکل 1 )ج( 
با سيليس  داده شده  پوشش  اکسيدآهن  نانوذرات   XRFتصوير
نشان داده شده، که درصد وزني هر يک از عناصر تشکيل‌دهنده 
 18 و  معادل)56،26  سيليس  و  آهن،اکسيژن  ترتيب  به  جاذب 

درصدوزن(ي است.

نانوذرات  توسط  اسيدهيوميک  حذف  بهينه   pH نتايج
اکسيدآهن پوشش داده با سيليس

 نتايج مرحله تعيين pH بهينه حذف در شکل2 نشان داده شده 
است. ‌با توجه به اينکه با افزايش pH از3 به11راندمان حذف 
افزايش يافت ‌و ممکن بود اين روند ادامه يابد، لذا در محدوده 
pH ‌هايي که راندمان بيشتري دارند از pH ‌‌هاي مياني و نهايتا 
12 استفاده شد، نتايج حاصل از pH 10، 10/5و 11 با اختلاف 
جزئي  بيشترين حذف را نشان داد، بنابراين pH 10 تا 11 به 
عنوان محدوده مناسب براي عملکرد بهتر در نظر گرفته شد. در 

اين راستا براي ادامه آزمايشات از pH  10/5 استفاده شد.

qo
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شكل 1: تصاوير SEM مربوط به نانوذرات اکسيد آهن)الف( و نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس با بزرگنمايي 20000برابر )ب( تصوير
XRF نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس)ج(




 SEM



 nm 

XRF  







         























SEM
XRF



pH 




 SEM



 nm 

XRF  







         























SEM
XRF



pH 

توسط  اسيدهيوميک  حذف  سينتيک  و  تماس  زمان  نتايج 
نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس

ميزان حذف اسيدهيوميک در طي زمان در شکل3 نشان داده 
شده است. همان‌گونه که در شکل مشاهده م‌يگردد بيشترين 

 100 min 500( و زمان mg/L( 10،  غلظت جاذب mg/L هاي مختلف، غلظت اوليه اسيدهيوميک pH شکل2- بازده حذف اسيدهيوميک در

است  بوده  اول   90  min طي  در  اسيدهيوميک  حذف  نرخ 
بازده حذف  بيشترين  يافت.  کاهش  نرخ حذف  آن  از  و پس 
اسيدهيوميک با نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس 
در زمان تماس min 90  در pH معادل 10/5 به ميزان 78 




pH pH

pH pH 

pHpH

 pH 





pHmg/Lmg/L

min





  min       

minpH 






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

درصد حاصل شد. با توجه به مقادير حذف در زمان‌هاي تماس 
ذکرشده، سينتيک‌هاي درجه اول و دوم فرايند جذب محاسبه 
شد و نتايج محاسبات پارامترهاي سينتيکي جذب اسيدهيوميک 
توسط نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده  شده با سيليس در 

جدول 1 ارائه شده است. 

)500 mg/L( 10 و غلظت جاذب mg/L 10/5،  غلظت اوليه اسيدهيوميک pH ،شکل3: بازده حذف اسيدهيوميک در زمان‌هاي مختلف






pHmg/L
mg/L





mg/L



R2


R2










جدول1- پارامترهاي سينتيکي جذب اسيدهيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس

نانوذرات  توسط  هيوميک  اسيد  جذب  ايزوترم‌هاي‌  نتايج 
اکسيدآهن پوشش داده با سيليس

نتايج حاصل از رابطه بين تغييرات غلظت اسيدهيوميک و تغيير 
دز جاذب در pH و زمان تماس بهينه در شکل4 نشان داده شده 
تاثير غلظت‌هاي مختلف   از  نتايج حاصل  از  استفاده  با  است. 

 90 min 10/5 و زمان pH شکل4 :تاثير غلظت‌هاي مختلف نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس بر غلظت‌هاي مختلف اسيدهيوميک در

(mg/L)

R2qek1R2k2qe






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پارامترهاي  اسيدهيوميک،  مختلف  غلظت‌هاي  بر  جاذب 
ايزوترم‌هاي جذب اسيد هيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن 

جدول2: ضرايب مدل‌هاي ايزوترم جذب اسيدهيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس

بحث
 مشخصات فيزيكي جاذب‌ها

با  پوشيده شده  آهن  نانوذرات  مورفولوژي سطح  تعيين  براي 
استفاده  برابر  بزرگنمائي 20000  با   SEM آزمايش از  سيليس 
نانوذرات  سطح  که  داد  SEM نشان  تصوير  است.  شده 
و  نيست  يکنواخت  سيليس  با  شده  داده  پوشش  اکسيدآهن 
سطحي داراي خلل و فرج بسيار با ذراتي شبه کروي با قطر 

حدود nm 130-30 دارد. 
 SiوO2،Fe تهيه شده از جاذب، حضور ذرات X-rayتصوير

را در جاذب تاييد کرد.
Zao و همکاران)2008( در مطالعه‌اي تهيه نانوذرات مغناطيسي 
پوشش داده با سيليس و سورفاکتانت را بررسي کرد، تصوير
 50 nm حضور سطحي متخلخل با اندازه ذرات حدود SEM

را نشان داد)32(.
تأثير pH بر حذف اسيد هيوميک توسط نانوذرات اکسيدآهن 

پوشش داده با سيليس
در   pH تغييرات  شد،  داده  نشان   2 شکل  در  که  همانطور 
به   7 pH از به گونه‌اي که  بسيار موثر است،  راندمان حذف 
بالا راندمان حذف اسيدهيوميک افزايش يافت و بيشترين ميزان 
حذف اسيدهيوميک در محدوده pH 11 -10رخ داده است. 
pH بهينه در حذف اسيدهيوميک توسط فرايند جذب به نوع 

جاذب و آلاينده بستگي دارد.

تعيين شد، و در جدول 2 نشان  با سيليس  پوشش داده شده 
داده شده است.

 NOM و همکاران )2011( جذب Wang در تحقيقي توسط
سورفاکتانت  با  شده  اصلاح  مغناطيسي  آهن  نانوذرات  روي 
محدوده   در   NOM حذف  که  داد  نشان  نتايج  شد،  بررسي 
pH 6- 9 بيشتر بوده است، اما درpH 5  به ميزان قابل توجهي 
اسيد  جذب   )2011( همکاران  و   Rao يافت)9(.  کاهش 
هيوميک را روي هيدروژل کاتيوني مغناطيسي بررسي کردند، 
نتايج حاکي از آن بود که کاهش pH تاثير نامطلوبي بر روي 
حذف اسيدهيوميک دارد و با ميزان کمي اختلاف در راندمان 
حذف درpH  برابر 7 و 9 بيشترين ميزان حذف درpH برابر 7  
اتفاق افتاد)2(.در تحقيقي که توسط Zhan و همکاران در سال 
2011 بر روي حذف اسيدهيوميک با زئوليت‌هاي اصلاح شده 
با سورفاکتانت CPB و HDTMA انجام شد، نشان داده شد 

که بيشترين حذف اسيدهيوميک در pHهاي قليايي است.
مواد آلي طبيعي از دو بخش آبدوست و آبگريز تشکيل شده‌اند، 
نانوذرات آهن دو مکانيسم وجود  اين مواد توسط  در جذب 

دارد:
- جذب بخش هيدروفوبيک مواد آلي طبيعي توسط نانوذره

 -واکنش گروه‌هاي هيدروژني
در pH بيشتر از 7 هر دو مکانيسم فعال هستند، بنابراين راندمان 



(mg/L)


n






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 ...ǰǵƋ ƴǾƾŧƗ ƟƗƷƵ ǸǱƘǱ ŮǽƗƷƘŧ ŮƽƷƸƛ

حذف افزايش مي‌يابد. اما در pHهاي کمتر از 7 اين واکنش‌ها 
در  اسيدهيوميک  ميزان حذف  کمترين  بنابراين  هستند.  خنثي 

pH 3 اتفاق افتاد)9(. 
توسط  اسيدهيوميک  جذب  سينتيک  و  تماس  زمان  تاثير 

نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سيليس
همانطور که در شکل 3  نشان داده شد، ميزان جذب اسيدهيوميک 
با افزايش زمان تماس‌، افزايش يافت. و بيشترين ميزان حذف 

اسيد هيوميک در طي min 90 اول صورت گرفت.
در تحقيقي که توسط Rao و همکاران)2011(بر روي جذب  
اسيدهيوميک توسط هيدروژل کاتيوني انجام شد، بيش از %90 
Zan و  شد)2(.  جذب  اول   200  min در  اسيدهيوميک  از 
همکاران)2010( جذب اسيدهيوميک را روي زئوليت اصلاح 
شده با ستيل پري دينيوم برومايد بررسي کردند نتايج نشان داد، 
اسيدهيوميک در زمان min 500 حاصل  ماکزيمم حذف  که 

شد)36(. 
جذب اسيد هيوميک توسط نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده 

شده با سيليس شامل دو مرحله است: 
مرحله اول- پراکنش اسيد هيوميک در خلل و فرج جاذب.

فعال  جايگاه‌هاي  توسط  اسيدهيوميک  جذب  دوم-  مرحله 
جاذب. 

در ابتدا سرعت جذب اسيدهيوميک بالا بود و اين تا زمان‌يکه 
طور‌يکه  به  يافت  ادامه  شوند،  اشغال  جذب  جايگاه‌هاي 
داد سپس  اول رخ   90 min بيشترين سرعت جذب در طي
سرعت جذب به موازات اشغال شدن جايگاه‌هاي جذب کاهش 
و نهايتا ثابت شد)8(. عدم تغييرات اساسي در ميزان جذب بعد 
از زمان min 90 توسط نانوذرات آهن م‌يتواند به دليل اشغال 
باشد،  اسيدهيوميک  بازجذب  يا  و  جاذب،  فعال  جايگاه‌هاي 
ضمن اينکه بعد از رسيدن به زمان تعادل سرعت بازجذب با 
سرعت جذب برابر شده و تغييري در راندمان حذف صورت 

نم‌يگيرد)32(. 
توسط  را  اسيدهيوميک  جذب  همکاران)2011(  و   Rao
حاصله  نتايج  به  توجه  با  کردند،  بررسي  کاتيوني  هيدروژل 
پيروي  دوم  درجه  شبه  مدل  از  اسيدهيوميک  جذب  سينتيک 
کرد)2(. Zan و همکاران)2010( جذب اسيدهيوميک را روي 
زئوليت اصلاح شده با ستيل پري دينيوم برومايد بررسي کردند 

نتايج نشان داد، که سينتيک جذب اسيدهيوميک توسط زئوليت 
اصلاح شده باستيل پري دينيوم برومايد از مدل شبه درجه دوم 

پيروي کرد)36(. 
ايزوترم‌هاي جذب

غلظت  افزايش  موازات  به  اسيدهيوميک  حذف  بازده 
اسيدهيوميک ورودي براي هر سه غلظت جاذب کاهش يافت، 
انجام شده است)37, 38(. همچنين  که مشابه ساير مطالعات 
افزايش غلظت جاذب، ظرفيت جذب کاهش يافت، که به  با 
حداکثر  معمولا  است.  جذب  جايگاه‌هاي  شدن  اشغال  دليل 
ظرفيت جذب به هنگام تکميل جايگاه‌هاي فعال جذب بوده 
که کمترين مقدار از جاذب براي بيشترين غلظت آلاينده روي 

م‌يدهد)39(.
Wang و همکاران)2011( حذف مواد آلي طبيعي را به وسيله 
نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده با سورفکتانت بررسي کردند، 
در اين تحقيق از 3 غلظت جاذب mg/L 200،400،600 و 1 
غلظت آلاينده mg/L  20 استفاده کردند، نتايج آزمايشات نشان 
افزايش غلظت جاذب  به موازات  بازده حذف آلاينده  داد که 

افزايش و ظرفيت جذب کاهش يافت )9(.
نتايج ضرايب و معادلات ايزوترم لانگمير و فروندليچ درجدول 
براي  همبستگي  به ضريب  توجه  با  است.  داده شده  نشان   2
هر سه غلظت جاذب م‌يتوان نتيجه گرفت که جذب از مدل 
لانگمير پيروي م‌يکند)R2 > 0.9( مقدار ضرايب R2 در ايزوترم 
ايزوترم لانگمير  اينکه در  به  با توجه  بود.  از 1  لانگمير کمتر 
مقادير R1<1<0 بيانگر مطلوبيت جذب است، م‌يتوان نتيجه 
اکسيدآهن  نانوذرات  توسط  اسيدهيوميک  جذب  که  گرفت 
پوشش داده شده با سيليس مطلوب است)8(. همچنين در اين 
تحقيق ميزان n در محدوده 10-1 است كه نشان‌دهنده جذب 

مؤثر اسيدهيوميک در غلظت‌هاي مختلف جاذب است)8(.
 در تحقيقي که توسط Zhan و همکاران جذب اسيدهيوميک 
برومايد  دينيوم  پري  ستيل  با  شده  اصلاح  زئوليت  وسيله  به 
بررسي شد، مقاديرqo وkt  به ترتيب معادل 42/5، 23/5 بود. 
با  و ايزوترم جذب اسيدهيوميک توسط زئوليت اصلاح شده 

ستيل پري دينيوم برومايد از مدل لانگمير پيروي کرد)36(.
Harton و همکاران)2009( حذف اسيدهيوميک را به وسيله 
اکسيدگرافيت بررسي کردند، نتايج نشان داد که مقدار qo معادل 
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90/3 و  kt معادل 21/49 بود و ايزوترم جذب اسيدهيوميک به 
وسيله اکسيدگرافيت از مدل لانگمير پيروي می کند)19(.

به  مربوط  خطي  معادلات  و  ضرايب  تعيين  نتايج  مقايسه 
براي  لانگمير  ايزوترم  كه  است  آن  بيانگر  ايزوترم‌هاي جذب 
هر سه  غلظت جاذب داراي همبستگي مناسبي با داده‌ها است. 
بنابراين مدل لانگمير به عنوان مدل هم دماي جذب براي ‌هر 

سه غلظت جاذب انتخاب شد. 

نتيجه‌گيری
ميزان pH و زمان تماس بهينه براي حذف اسيدهيوميک توسط 
نانوذرات اکسيد آهن پوشش داده با سيليس به ترتيب معادل 
نانوذرات  10/5 و min 90 است. جذب اسيدهيوميک توسط 
اکسيدآهن پوشش داده با سيليس از مدل لانگمير پيروي می کند 

و دماي بهينه اين فرايند دماي محيط است.
از  استفاده  با  شد،  استفاده  دائم  آهنرباي  از  تحقيق  اين  در   -
جهت  م‌يتوان  دائم  آهنرباي  جاي  به  الکتريکي  آهنرباي 
اتوماسيون عمل تصفيه در تصفيه‌خانه‌ها از اين فرايند استفاده 

کرد.
که  نمود  اظهار  م‌يتوان  آمده  دست  به  نتايج  به  توجه  با   -
نانوذرات اکسيدآهن پوشش داده شده با سيليس هم به علت 
خاصيت  علت  به  هم  و  فراوان  جذب  جايگاه‌هاي  داشتن 
مغناطيسي نانوذرات و جداسازي آسان نانوذره به همراه آلاينده 
قابل  عملي،  روش  يك  عنوان  به  م‌يتواند  آهنربا  يک  توسط 
اعتماد، كارامد و ارزان قيمت )از نظر توليد جاذب( براي حذف 

آلاينده‌ها از منابع آبي مدنظر قرار گيرد.

تشكر و قدرداني
اين مقاله حاصل )بخشي از( پايان‌نامه با عنوان بررسي کارايي 
در  سيليس  با  داده  پوشش  و  شده  سنتز  اکسيدآهن  نانوذرات 
ارشد،  كارشناسي  مقطع  در  آب   از  طبيعي  آلي  مواد  حذف 
و  پزشكي  علوم  دانشگاه  با حمايت  كه  است   1391 سال  در 

خدمات بهداشتي درماني تهران اجرا شده است.
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Investigation of synthesized silica coating Fe3O4 nanoparticles effi-
ciency in removal of NOM from water

Abstract
Background and Objective: The presence of natural organic materials (NOM) in water resources affects  its 
quality (i.e. color, odor, and taste). In addition, it leads to the fouling of filters and membranes and reduces 
water treatment efficiency during flocculation/ coagulation. Moreover, NOM reacts with disinfectants and 
produces byproducts (DBPs), which are harmful to human health. Magnetic nanoparticles have been re-
ported as effective adsorbents for the removal of pollutants from the aqueous media. In this study, we applied 
SiO2coating on these nanoparticles in order to enhance their stability  and dispersion in aqueous media and 
investigated their capability in NOM adsorption from water.
Materials and Methods: Iron oxide magnetic nanoparticles were prepared by co-precipitation. Then, we 
added Tetraethoxysilane (TEOS)  to the solution in order to coat it with SiO2 . The adsorbent characteris-
tics were determined by SEM and XRD. Then, we carried out the adsorption experiments under different 
pH(3-12) and contact time (5-240 min)performance conditions. The adsorption kinetic was determined with 
respect to different Humic acid adsorption times. Later, we determined  the effect of different concentrations 
of adsorbent on different concentrations of Humic acid, and Langmuir and Freundlich coefficients  based on 
the optimum conditions.
Results: The morphology investigation of adsorbent showed the average size of Fe3O4/SiO2nanoparticles 
was 30-130 nm. The pH value of 10.5 and the contact time of 90 min at room temperature were determined 
as optimum conditions for removal of humic acid using Fe3O4/SiO2 nanoparticles. The maximum adsorption 
capacity of Fe3O4/SiO2 was192.30. The adsorption isotherm was fitted well by Langmuir model (R2>0.90) 
and the pseudo-second order model (R2>0.98) could better explain humic acid adsorption. 
Conclusion: Having high number of active surface sites, magnetic properties, easily separation using mag-
netic field, and its cost-effectiveness, the  Fe3O4/SiO2 nanoparticles could be used as an efficient adsorbent in 
removal of humic acid from water.

Key words: Humic Acid, adsorption, magnetic nanoparticle, coating, NOM
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