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حذف رنگ راکتيو قرمز 120 از محلول هاي آبي بوسيله زئوليت طبيعي اصلاح شده
 با سورفکتانت

کاظم ندافي1 ،مريم غلامي ٭2,3

چکيده
زمينه و هدف: صنايع متعددي از قبيل نساجي، چرم، دباغي، پلاستيک و کاغذ مقادير زيادي فاضلاب حاوي رنگ هاي مصنوعي توليد مي نمايند 
که اغلب اين رنگ ها سمي و سرطان‌زا بوده و در صورت تخليه به محيط باعث ايجاد مشکلات بهداشتي و زيست محيطي فراواني مي شوند. اين 

مطالعه با هدف بررسي حذف رنگ راکتيو قرمز 120 از محلول هاي آبي بوسيله زئوليت طبيعي اصلاح شده با سورفکتانت انجام شد.
روش بررسي: زئوليت سمنان، با الک‌هاي استاندارد ASTM در اندازه mm 0/2 - 0/3 دانه بندي و سپس با سورفکتانت کاتيوني اصلاح گرديد. در 
اين مطالعه، پارامترهاي زمان تماس، غلظت اوليه رنگ راکتيو قرمز pH ،120، مقدار جاذب در مقياس آزمايشگاهي بصورت ناپيوسته مورد بررسي 
قرار گرفت. غلظت رنگ در نمونه ها با استفاده از اسپکتروفتومتر در طول موج nm 537 اندازه گيري شد. براي تعيين ايزوترم و سينتيک جذب 

آلاينده، داده ها با استفاده از دو مدل ايزوترمي لانگمير و فروندليچ و مدل هاي سينتيکي شبه درجه اول و دوم آناليز شدند.
يافته ها: بررسي‌هاي جذب نشان داد که ميزان جذب رنگ راکتيو قرمز 120 با افزايش غلظت اوليه رنگ و زمان واکنش و کاهش پارامترهاي pH و 
 mg/g 100، ميزان جذب از 2/47 به mg/L 90 به تعادل مي رسد و با افزايش غلظت از 25 به min جرم جاذب، افزايش مي يابد. جذب رنگ پس از
5/1 افزايش مي يابد. مقادير ظرفيت جذب رنگ درpH 3 ، 5، 7 و 9 به ترتيب 4/68، 4/59، 4/52 و mg/g 3/69 است. با افزايش دوز جاذب از 
1/4 به g 3  در غلظت ثابت mg/L 75 ، مقدار آلاينده جذب شده در واحد جرم جاذب از 5/21 به mg/g 2/45 کاهش یافته است. نتايج مطالعات 
ایزوترم و سینتیک جذب نیز نشان داد که داده هاي حاصل از ايزوترم جذب لانگموير )R2 = 0/9814 ( و سينتيک شبه درجه دوم )R2 < 0/98 ( تبعييت 

مي کنند.
نتيجه گيري: نتايج اين تحقيق نشان مي دهد که زئوليت ايراني اصلاح شده با سورفکتانت در مقايسه با زئوليت هاي ديگر نقاط دنيا، قابليت خوبي 
در حذف رنگ راکتيو قرمز 120 دارد. با توجه به ارزان، در دسترس بودن و سادگي اصلاح، مي توان اين زئوليت را جهت حذف رنگ از فاضلاب 

صنايع بکار برد.

واژگان کليدي: رنگ راکتيو قرمز 120،  جذب سطحي، زئوليت اصلاح شده

Mgholami@alumnus.tums.ac.ir
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 .....ǼƛƋ ǻƘǵ ǧǸǪƮǭ ƹƗ ŪǱƷ Ǜƶƭ

مقدمه
يکي از صنايع مهم مصرف کننده رنگ، صنعت نساجي است 
 که فاضلاب‌هاي رنگي قوي با غلظت 10 تا mg/L  200 توليد 
رزين،  دباغي،  چاپ،  چرم،  صنايع  از  حاصل  پساب  مي کند. 
پلاستيک، کاغذ، صنايع غذايي و آرايشي نيز از مهمترين منابع 
توليد فاضلاب‌هاي رنگي هستند )2،1(. اين فاضلاب‌ها حاوي 
انواع گوناگوني از رنگ هاي مصنوعي پايدار هستند که اغلب 
آنها سمي و حتي سرطان‌زا بوده و خطر جدي براي سلامت 
صورت  در  و  مي آيند  شمار  به  آبزي  موجودات  و  انسان‌ها 
تخليه به محيط باعث ايجاد مشکلات بهداشتي، زيبايي شناسي 

و زيست محيطي فراواني مي شوند )3-2(. 
نور  انتقال  مانع  پذيرنده  آب‌هاي  به  رنگي  هاي  پساب  ورود 
خورشيد به محيط هاي آبي و کاهش فتوسنتز و نيز اختلال در 
فرايندهاي زيستي مي شود )5،4(. در حال حاضر حدود صد 
هزار نوع رنگ تجاري مختلف در سراسر دنيا توليد مي شود که 

ميزان توليد سالانه آنها بالغ بر ton 700000 است )6،5(.
از بين رنگ هاي موجود، رنگ هاي راکتيو آزو حدود 60 تا 70 
درصد رنگ هاي مصرفي در فرايند رنگرزي را تشکيل مي دهند 
با ساير رنگ  مقايسه  در  نسبتا کم  تثبيت  راندمان  دليل  به  که 
آنها وارد پساب مي شود )9-7(.  تا 50 درصد  ها، حدود 10 
رنگ‌هاي راکتيو سمي، جهش زا و مقاوم به تصفيه بيولوژيکي 
بوده و تخليه آنها به اکوسيستم سبب افزايش خطرات زيست 
بوده،  آب  در  محلول  رنگ ها  اين   .)10( است  شده  محيطي 
توسط  آساني  به  و  مقاومند  عوامل شيمييايي  و  نور  مقابل  در 
لذا   .)12-11( نمي شوند  حذف  تصفيه  معمول  روش‌هاي 
حايز  بسيار  راکتيو  رنگ هاي  حاوي  فاضلاب‌هاي  مديريت 

اهميت است.
انعقاد،  بيولوژيکي،  تجزيه  جذب،  قبيل  از  مختلفي  روش‌هاي   
و  فيلتراسيون  الکتروشيميايي،  فرايندهاي  شيميايي،  اکسيداسيون 
اسمز معکوس براي حذف رنگ از فاضلاب وجود دارد ) 8, 13(. 
هزينه  دليل  به  رنگ، جذب سطحي  بين روش‌هاي حذف  از 
کارا  فرايند  يک  بالا  راندمان  و  برداري  بهره  سهولت  پايين، 
استفاده  مورد  پرکاربردترين جاذب  فعال  کربن  است.  مؤثر  و 
بالاي  اين جاذب هزينه  مهم‌ترين مشکل  اين وجود  با  است. 
توليد و احياي آن است )11, 14(. بنابراين در سال هاي اخير 

مطالعات زيادي براي يافتن جاذب هاي ارزان تر و مؤثرتر در 
حال انجام است. يکي از بهترين و پرکاربردترين جاذب هاي 
طبيعي، زئوليت کلينوپتيلولايت است که ظرفيت تبادل يون بالا 
و سطوح داخلي و خارجي زيادي دارد. ويژگي مهم ديگر اين 
زئوليت، امکان احياء آن با حفظ خواص اوليه است )17-15(. 
با توجه به وجود بار منفي در چارچوب زئوليت و تمايل کم آن 
به جذب آنيون‌ها و مواد آلي، مي توان از سورفکتانت‌هاي کاتيوني 
 )HDTMA-CL( مانند هگزا دسيل تري متيل آمونيوم کلرايد
هاي سطح  ويژگي  بهبود  و   )Modification( اصلاح   براي 

زئوليت استفاده کرد )20-18(. 
چندين مطالعه در جهان در مورد حذف رنگ به وسيله زئوليت ها 
انجام شده است از جمله مطالعه Kuleyin و همکار )2011( که 
از زئوليت طبيعي خام و اصلاح شده با سورفکتانت در جذب 
  Remazolو Remazol Brilliant Blue R هاي رنگ 
Yellow استفاده کردند. نتايج تحقيق آنها نشان داد که زئوليت 
خام تقريبا تأثيري در حذف رنگ نداشته و اصلاح با سورفکتانت 
سبب افزايش کارايي حذف رنگ مي شود )21(. همچنين بررسي 
جذب رنگ آنيوني نارنجي 2 بوسيله زئوليت هاي اصلاح شده با 
سورفکتانت‌هاي کاتيوني توسط Jin و همکاران )2008( نشان 
اصلاح  از  کمتر  نشده  اصلاح  زئوليت  ظرفيت جذب  که  داد 

شده است )22(.
اينکه زئوليت مکان‌هاي مختلف با وجود منشأ و  به  با توجه   
ناخالصي‌هاي متفاوت، رفتار جذب يکساني ندارند و از طرفي 
ايران و ظرفيت  به دليل فراوان بودن مخازن عظيم زئوليت در 
اثر پارامترهاي  بالاي تبادل يون کلينوپتيلولايت، در اين مطالعه 
زمان تماس، غلظت اوليه رنگ راکتيو قرمز pH ،120 و مقدار 
جاذب بر کارايي زئوليت اصلاح شده با سورفکتانت هگزا دسيل 
تري متيل آمونيوم کلرايد در حذف رنگ راکتيو قرمز120  بعنوان 
مورد  کشور  نساجي  صنايع  در  پرمصرف  رنگ هاي  از  يکي 

بررسي قرار گرفته است.

مواد و روش‌ها
تجربي  بصورت  که  است  کاربردي  پژوهش  يک  مطالعه  اين 
از  تحقيق  اين  در  گرفت.  انجام  آزمايشگاهي  مقياس  در  و 
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تري متيل  دسيل  هگزا  با  شده  اصلاح  ايراني  طبيعي  زئوليت 
استفاده  جاذب  عنوان  به   )HDTMA-CL( آمونيوم کلرايد 
گرديد. رنگ راکتيو قرمز 120 مورد استفاده با فرمول مولکولي 
C6H3Cl3O، جرم مولکوليg/mol 45 /197 و درجه خلوص 
%97  ≥ محصول شرکت الوان ثابت و بقيه مواد مورد استفاده 

در آزمايشات محصول شرکت مرک آلمان بود.
پس از تهيه زئوليت از معادن شهرستان سمنان و دانه بندي با 
الک‌هاي استاندارد ASTM مش mm( 50-70 0/2 تا 0/3(، 
به منظور زدودن گل ولاي چندين بار با آب شستشو و به مدت 
h 24 در آب مقطر اشباع شد تا املاح و ناخالصي هاي محلول 
آون  داخل  در   24  h مدت  به  نمونه  سپس  گردد.  حذف 
مرحله  در   .)24-23  ,16( گرديد  200 خشک   0C دماي  در 
 1  M محلول  با  تماس  در   48  h مدت   به  زئوليت  بعد، 
کلريد سديم قرار گرفت، سپس نمونه ها تا منفي شدن تست 
نيترات نقره با آب مقطر شسته و در دماي ºC 50 به مدت 
h 12 خشک گرديد. بدين صورت زئوليت به فرم سديمي، 

براي افزايش تبادلات کاتيوني تبديل شد )15, 25(.
پيشنهادي  روش  مشابه  کلينوپتيلولايت  زئوليت  خارجي  سطح 
 HDTMA-CL و با استفاده از سورفکتانت کاتيوني Kuleyin
با  شيکر  روي  بر   24  h مدت  به  زئوليت   .)15( شد  اصلاح 
سرعتrpm 170  در دماي محيط در تماس با سورفکتانت 
مدت  به  زئوليت  آب مقطر،  با  شستشو  از  پس  گرفت.  قرار 
تا  ها،  نمونه  گرديد.  آون خشک  در   50  ºC دماي  در   12 h
انتهاي کار در دسيکاتور نگهداري شدند )23-24(. بدين ترتيب 
  (SMZ: Surfactant( با سورفکتانت زئوليت اصلاح شده 

modified zeolite تهيه گرديد. 
 به منظور تعيين ترکيب شيميايي و شناسايي مواد معدني موجود در 
نمونه زئوليت طبيعي خام به ترتيب از آناليز فلورسانس و پراکنش 
  X’Pert MPD 2404  وPW دستگاه (XRD,XRF) پرتو ايکس
کمپاني فيليپس هلند استفاده گرديد. مورفولوژي سطح زئوليت 
خام و اصلاح شده نيز توسط ميکروسکوپ الکتروني روبشي  
تعيين گرديد. به منظور انجام آزمايش‌ها،   XL30 مدل(SEM)
محلول استوک رنگ راکتيو قرمز 120 با غلظت mg/L 1000 تهيه 
گرديد. غلظت رنگ در نمونه هاي استاندارد و مجهول با استفاده 
(Perkin Elmer  Lambda UV/اسپکتروفتومتر از دستگاه 

(Vis و مطابق دستورالعمل کتاب روش‌هاي استاندارد آزمايشات 
آب و فاضلاب سنجش شد و منحني کاليبراسيون در طول موج 

 nm 537 رسم گرديد )26(. 
در اين مطالعه، ابتدا غلظت mg/L 50 رنگ راکتيو قرمز 120 
از  ثابتي  با دوز  تماس  در   24 h به مدت تهيه گرديد. سپس 
و   )NMZ : Non modified zeolite) خام هاي  زئوليت 
اصلاح شده )SMZ( قرار گرفته و پس از تعيين مقدار رنگ 
باقيمانده، از زئوليت با ظرفيت جذب بالاتر براي مراحل بعدي 
استفاده شد. در اين تحقيق فاضلاب مصنوعي با چهار غلظت 
اوليه رنگ راکتيو قرمز 120 )25 تا mg/L 100( تهيه و اثر زمان تماس 
)1 تا min 120(، چهار سطح مختلف pH  )3، 5، 7، 9 (،  چهار 
جرم مختلف براي زئوليت اصلاح شده ) g،2،1/8 ،1/4 3 ( طي 
قرار گرفت.  آزمايش  ناپيوسته مورد  فرايند جذب و بصورت 
 100 mL در همه آزمايش‌ها، حجم محلول هاي مورد استفاده
در نظر گرفته شد. نمونه ها در دماي ثابت محيط و با استفاده 
از دستگاه شيکر )مدل GFL3018( با سرعتrpm 170  در 
اختلاط  از طي زمان  داده شدند و پس  قرار  با جاذب  تماس 
لازم و سانتريفيوژ با دور rpm 5000، ميزان رنگ راکتيو قرمز 
120 باقيمانده در نمونه ها اندازه گيري شد. در کنار نمونه هاي 
استفاده گرديد.  يکسان  با شرايط  نمونه هاي شاهد  از  اصلي، 
براي رسم نمودارها از نرم افزار Excel استفاده شد. ظرفيت 
محاسبه  زير  روابط  از  استفاده  با  نيز  حذف  کارايي  و  جذب 

گرديد )27(. 

(Perkin Elmer  Lambda UV/Vis)  

nm 

mg/Lh
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

Excel



  qtmg/g) Comg/LCt

Cemg/LVLW g



XRF

 SiO O Al   OFe  TiO

CaO O KMgOO  NaL.O.I

    XRD       



در اين معادلات qt ظرفيت جذب (Co ،)mg/g غلظت اوليه 
رنگ راکتيو قرمز Ct ،)mg/L( 120 غلظت رنگ راکتيو قرمز 120 
در زمان، Ce غلظت باقيمانده پس از جذب )V ،)mg/L حجم 

محلول )L(، W جرم جاذب )g( است. 

(Co - Ct)V

(Co - Ce)
Co 

W
qt

 (%) حذف100 ×
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يافته ها
تکنيک  از  استفاده  با  زئوليت  ساختار  آناليز  از  حاصل  نتايج 
XRF نشان داد که بيشترين ترکيبات موجود در ساختار زئوليت 
Al2O3 )10/49درصد(  درصد( و   69/33( SiO2 خام  طبيعي 
 0/20(TiO2 درصد(،   0/68(  Fe2O3 از  جاذب  اين  و  است 
 MgO درصد(،   4/05(  K2O،)درصد  1/30(  CaO ،)درصد
)0/42 درصد(،Na2O )2/25 درصد(،L.O.I )11/28 درصد( 
نشان   ،XRD از  حاصل  پراکنش  الگوي  است.  شده  تشکيل 
داد که کلينوپتيلولايت عمده ترين فاز کريستالي زئوليت مورد 
مطالعه است و در ترکيب آن ناخالصي هايي از جنس کوارتز و 

کريستوباليت وجود دارد )شکل 1(.

X

SEM ab



a b

موقعيت ساختاري و مورفولوژي سطح زئوليت خام و اصلاح 
کارايي  مقايسه  نتايج  است.  شده  داده  نشان   2 شکل  در  شده 
زئوليت خام و اصلاح شده با سورفکتانت در حذف رنگ راکتيو 
قرمز 120 نشان داد که زئوليت خام تاثيري در حذف رنگ راکتيو 
قرمز 120 ندارد، بنابراين با توجه به ظرفيت جذب بالاي زئوليت 
اصلاح شده، براي ادامه آزمايش‌ها اين جاذب مورد استفاده قرار 

گرفت )نمودار 1(.
يکي از متغيرهاي مؤثر در طراحي و بهره برداري فرايندهاي 
جذب، زمان واکنش است. جهت تعيين زمان مناسب جذب، 
نمونه برداري و تعيين ظرفيت جذب در زمان‌هاي مختلف 1 
تا min 120 انجام شد. نتايج اين مرحله نشان داد که بيشترين 

)b( و اصلاح شده )a( زئوليت طبيعي خام SEM شکل2: تصوير نمودار1: ميزان ظرفيت جذب رنگ راکتيو قرمز 120بوسيله زئوليت 
 )SMZ( و اصلاح شده )NMZ( خام
)100 mL 1  درg دوز جاذب  ،pH= 5 /6(

شکل 1:   الگوي  پراش  پرتو X زئوليت طبيعي خام
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)min( زمان تماس

شده  اصلاح  زئوليت  روي  بر   120 قرمز  راکتيو  جذب رنگ 
مربوط به min 90 اول فرآيند بوده و پس از آن تقريبا ثابت 
از  مطالعه  مورد  متغيرهاي  بررسي ساير  بنابراين جهت  است. 
 اين زمان استفاده گرديد )نمودار 2(. همچنين اين نمودار نشان 
مي دهد که با افزايش غلظت اوليه رنگ راکتيو قرمز 120، ظرفيت 
جذب افزايش مي يابد. به طوري که افزايش غلظت از 25 به 
mg/L 100، پس از زمان تعادل min 90 سبب افزايش ميزان 
 5/1 mg/g به )کارايي 98/8 درصد(   2/47 mg/g از جذب 
)کارايي 51 درصد( شده است. ميزان جذب و کارايي حذف 
 4/3 mg/g 75 به ترتيب mg/L براي غلظت هاي اولیه 50 و

)85/9 درصد(، mg/g  4/4 )58/6 درصد( بدست آمد.

pH محيط واکنش از مهمترين فاکتورهاي مؤثر بر يونيزاسيون 
اين  تاثير  بررسي  جهت  است.  جاذب  سطحي  بار  و  آلاينده 
پارامتر با استفاده از g 1 جاذب، غلظت mg/L 50 رنگ راکتيو 
تا 9  قرمز 120 و زمان تماس pH ،90 min در محدوده 3 
کاهش pH ميزان جذب  با  نتايج حاصل  طبق  گرديد.  تنظيم 
 ،3 pH رنگ افزايش يافته است. مقادير ظرفيت جذب رنگ در

5، 7و 9 به ترتيب 4/68، 4/59، 4/52 و mg/g 3/69 است.
در مطالعات جذب، تعيين جرم مناسب جاذب يکي از مسائل 
مورد توجه است. بر اساس نتايج اين تحقيق )نمودار4(، افزايش 
جرم جاذب از 1/4 به g 3 در غلظت ثابت mg/L 75 رنگ 
ميزان حذف  افزايش  برابر3، سبب    pH راکتيو قرمز 120 در

)100 mL 1 در g دوز جاذب  ،pH= 5 /6( SMZ نمودار2: تأثير زمان تماس بر ميزان جذب رنگ راکتيو قرمز 120 بوسيله

 SMZ بر ميزان جذب و کارايي حذف رنگ راکتيو قرمز 120 بوسيله  pH نمودار3: تاثير
 )   90 min 50،  زمان تماس mg/L 100،  غلظت اوليه mL 1  در g دوز جاذب  (
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شده  آلاينده جذب  مقدار  اما  است،  شده  درصد   98 تا  رنگ 
در واحد جرم جاذب از mg/g 5/21 به mg/g 2/45 کاهش 

يافته است. 

يکي از پارامترهاي مهم در مطالعات جذب، تعيين ايزوترم جذب 
آلاينده توسط جاذب است. در اين مطالعه آناليز داده هاي جذب 
مقايسه ضرايب  و  فروندليچ  و  مدل لانگمير  دو  از  استفاده  با 
بر  رنگ راکتيو قرمز 120  که جذب  داد  نشان  آنها  همبستگي 
روي زئوليت اصلاح شده از مدل جذب لانگمير تبعيت مي کند 

اين جاذب mg/g 39/062 است.  با  که حداکثر جذب رنگ 
 0/048  L/mg معادل  محاسبات  اساس  بر   b ثابت  ضريب 

بدست آمد )نمودار 5(.

جهت بررسي سينتيک جذب از مدل هاي سينتيکي درجه اول 
دادههاي  که  داد  نشان  نتايج  و  گرديد  استفاده  کاذب  دوم  و 
آزمايش از مدل سينتيکي درجه دوم کاذب تبعيت کرده و مقدار 
 100 mg/L ثابت سرعت واکنش در غلظت هاي 25، 50، 75 و
به ترتيب 0/1748، 0/0217، 0/035 و 0/031 است )نمودار 6(.

) pH=  3 ،90 min 75،  زمان تماس mg/L غلظت اوليه( SMZ نمودار4: تاثير  دز جاذب بر ميزان جذب رنگ راکتيو قرمز 120 بوسيله

SMZ نمودار5: ايزوترم جذب لانگمير در حذف رنگ راکتيو قرمز 120 بوسيله

SMZ نمودار6: سينتيک جذب درجه دوم کاذب در حذف رنگ راکتيو قرمز 120 بوسيله
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بحث 
داد  نشان  طبيعي  زئوليت  آناليز شيميايي  نتايج  مطالعه  اين  در 
نسبت  با  آلومينيوم  و  سيليس  حاوي  عمدتا  زئوليت  اين  که 
در  شده  انجام  مطالعات  طبق  بر  است،   6/62 با  برابر   Si/Al
زئوليت هاي طبيعي با نسبت Si/Al بيشتر از 4، زئوليت از نوع 
 XRD کلينوپتيلولايت است )28(. اين داده ها، مؤيد نتايج آناليز
است که نشان داد اين زئوليت عمدتا از کلينوپتيلولايت تشکيل 
شده است. همچنين اين آناليز نشان داد که زئوليت طبيعي حاوي 
کلسيم  منيزيم،  پتاسيم،  سديم،  مانند  تبادلي  قابل  هاي  کاتيون 
و آهن است که نقش مهمي در تبادل يون با کاتيونهاي ديگر 
دارند. از طرفي نتايج XRF نشان داد، اين زئوليت بطور عمده 
از اکسيدهاي مختلف فلزي تشکيل شده است که با قرار گرفتن 
 زئوليت در آب، گروه هاي عاملي را در سطح زئوليت ايجاد 
مي کنند. با اصلاح زئوليت و تغيير گروه هاي عاملي سطحي، 

ظرفيت جذب افزايش مي يابد )30،29(. 
طبق نتايج حاصل از اين تحقيق، زئوليت خام تاثيري در حذف 
رنگ راکتيو قرمز 120 نداشته و اصلاح زئوليت با سورفکتانت 
کاتيوني HDTMA-CL سبب افزايش قابل توجه در ظرفيت 
 Kuleyin جذب اين جاذب شد. اين نتايج توسط مطالعه اي که
  Remazol Brillant و همکار )2011( در جذب رنگ هاي
Blue Rو Remazol Yellow بوسيله زئوليت طبيعي خام و 
اصلاح شده با سورفکتانت انجام دادند تاييد شده است )21(. 
همچنين طبق گزارش Alver و همکار )2012( زئوليت هاي 
خام ترکيه تقريبا تمايلي به جذب رنگ هاي راکتيو قرمز 239 و 
راکتيو آبي 250 نداشته، اما اصلاح با سورفکتانت بطور مؤثري 
سبب افزايش جذب اين آلاينده ها گرديده است. با توجه به 
اينکه زئوليت ها در سطح خود داراي بار منفي بوده و از طرفي 
رنگ هاي راکتيو آزو نيز جز رنگ هاي آنيوني است، نيروي 
هاي  گروه  و  خام  زئوليت  سطح  در  منفي  بارهاي  بين  دافعه 
سولفونات منفي رنگ، سبب کاهش ظرفيت جذب مي شود. با 
اصلاح زئوليت، بارهاي منفي سطح کاهش يافته و سطح زئوليت 
با بارهاي مثبت پوشيده مي شود و برهم کنش بين مولکول هاي 

رنگ و سطح زئوليت بيشتر مي شود )3, 31(.
 بررسي تاثير زمان تماس بر روي جذب رنگ راکتيو قرمز 120 
توسط زئوليت اصلاح شده نشان داد که با افزايش زمان تماس، 

ظرفيت جذب رنگ افزايش مي يابد تا به تعادل برسد بطوري 
که در مراحل اوليه از زمان، جذب سريع تر بوده و سپس آهسته 
)نمودار2(.   تعادل مي رسد  به   90 min زمان در  و  مي گردد 
طبق نتايج مطالعه Alver و همکار )2012(، جذب رنگ هاي 
زئوليت اصلاح  بر روي  آبي 250  راکتيو  و  قرمز 239  راکتيو 
 ،30  min از پس  و  بوده  سريع  اوليه  مراحل  در  ترکيه  شده 
تقريبا به تعادل مي رسد )3(. بررسي جذب رنگ آنيوني نارنجي 
2 بوسيله زئوليت هاي اصلاح شده با سورفکتانت‌هاي کاتيوني 
افزايش زمان  با  توسط Jin و همکاران )2008( نشان داد که 
تماس ظرفيت جذب افزايش يافته و پس از min 60 به تعادل 
مي رسد و در مورد زئوليت اصلاح نشده نيز ظرفيت جذب، 

کمتر از اصلاح شده گزارش شد )22(. 
در مطالعات Amin )2008( که حذف رنگ راکتيو نارنجي را 
به وسيله باگاس نيشکر بررسي کرده است، حداکثر جذب را 
پس از گذشت زمان تماسmin 60  گزارش کرده و علت آن 
را وجود سايت هاي جذب در دسترس بيشتر در مراحل اوليه 
راکتيو  رنگ  جذب  بررسي   .)32( است  نموده  بيان  زمان،  از 
آبي 19 توسط بنتونيت اصلاح شده نيز نشان داد که با افزايش 
 60 min زمان تماس ظرفيت جذب افزايش يافته و در زمان

به تعادل مي رسد )11(.
 بر اساس يافته هاي اين مطالعه با افزايش غلظت اوليه رنگ 
راکتيو قرمز 120 از 25 به mg/L 100 ، ظرفيت جذب در زمان 
تعادل از 1/47 به mg/g 5/1 افزايش يافته است که مي تواند 
به دليل افزايش نيروي محرکه انتقال جرم و اثر متقابل جاذب و 
جذب شونده باشد که منجر به جذب بيشتر رنگ مي گردد. اين 
نتايج در مطالعه اي که توسط Alver و همکار در سال 2012 
رنگ در حذف  ترکيه  اصلاح شده  زئوليت  کارايي  بر روي 
هاي راکتيو قرمز 239 و راکتيو آبي250 انجام پذيرفت گزارش 
از  استفاده  در   )2008(  Amin مطالعه نتايج   .)3( است  شده 
باگاس نيشکر جهت جذب رنگ راکتيو نارنجي نيز نشان داد 
حذف  راندمان  کاهش  باعث  رنگ  اوليه  غلظت  افزايش  که، 
مي شود)32(. همچنين بررسي جذب رنگ راکتيو قرمز 120 
با  که  داد  نشان   Spirogyra majuscula جلبک  توسط 

افزايش غلظت اوليه رنگ، ميزان جذب افزايش مي يابد)1(.
تاثير  طريق  از  مي تواند  که  است  مهمي  فاکتورهاي  از   pH  
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در  زئوليت،  بار سطحي  و  قرمز 120  راکتيو  رنگ  بر ساختار 
با  دادند  نشان  نتايج  که  همانطوري  باشد.  مؤثر  فرايند جذب 
قابل  به 3 ميزان جذب بطور  از 9  اوليه محلول    pH کاهش
توجهي افزايش مي يابد. علت اين پديده مي تواند به اين دليل 
باشد که در مقادير pH  بالاتر، سطح زئوليت بيشتر داراي بار 
منفي بوده و گروه هاي هيدروکسيل )-OH( در سطح جاذب 
مقادير  در  و  مي شوند  رنگ  آنيوني  هاي  مولکول  دفع  سبب 
pH پايين تر، افزايش جاذبه الکترواستاتيک بين بارهاي منفي 
آنيون هاي -SO3 و بارهاي مثبت سايت هاي جذب و برهم 
کنش الکترواستاتيک قوي بين آنيون هاي رنگ و سورفکتانت 
کاتيوني باعث افزايش ظرفيت جذب مي شود. مشابه اين روند 
در جذب رنگ آنيوني نارنجي 2 توسط زئوليت هاي اصلاح 
شده با سورفکتانت هاي کاتيوني هگزا دسيل تري متيل آمونيوم 
آبي 19  راکتيو  پيريدينيوم برومايد و همچنين جذب  و ستيل 
مشاهده  کاتيوني  سورفکتانت  با  شده  اصلاح  بنتونيت  توسط 

شده است )22, 33(. 
نيز   )2008(  Amin مطالعات با  مرحله  اين  از  حاصل  نتايج 
مطابقت دارد )32(. همچنين نتايج حاصل از مطالعه Arica و 
همکاران  )2007( و Celekli و همکار )2009( در حذف رنگ 
راکتيو قرمز 120 توسط بيومس قارچي )بومي و اصلاح شده( 
حداکثر  که  داد  نشان   Spirogyra majuscule جلبک  و 

حذف و جذب در pH برابر 3 اتفاق مي افتد )1, 34(. 
تعيين دوز بهينه جاذب به دلايل اقتصادي از پارامترهاي مورد 
نمودار  در  که  طوري  است. همان  فرآيندهاي جذب  در  توجه 
افزايش دوز SMZ، درصد  با  شماره 4 نشان داده شده است 
حذف رنگ راکتيو قرمز 120 افزايش يافته اما، ميزان رنگ راکتيو 
قرمز 120 جذب  شده در واحد جرم جاذب کاهش مي يابد. 
آلاينده،  اوليه  غلظت  نگهداشتن  ثابت  و  جاذب  دوز  افزايش 
افزايش  تعداد فضاهاي در دسترس و  افزايش  باعث  از سويي 
تواند  افزايش دوز مي  اين  از طرفي  راندمان حذف مي گردد. 
باعث کاهش نيروي محرکه مولکول‌هاي آلاينده و نهايتا کاهش 

ظرفيت جذب شود )16(. 
مطالعات جذب رنگ هاي متيلن بلو و نارنجي 2 توسط زئوليت 
هاي اصلاح شده نشان داد که افزايش دز جاذب از طرفي باعث 
افزايش کارايي حذف و از سويي سبب کاهش ظرفيت جذب 

 Amin اين رنگ ها مي شود )22(. همچنين اين نتايج توسط
)2008( ، Gok و همکاران )2010( تاييد شده است. اين محققين 
راندمان  افزايش  سبب  جاذب  دز  افزايش  که  کردند  گزارش 
گردد  مي   19 آبي  راکتيو  و  نارنجي  راکتيو  رنگ هاي  حذف 
)11, 32(. نتايج مطالعه Kuleyin و همکار )2011( در جذب 
  Remazol و  Remazol Brillant Blue R رنگ هاي
Yellow توسط زئوليت ترکيه که با سورفکتانت اصلاح شده 
دز جاذب  افزايش  بطوري‌که  است،  مطلب  اين  مؤيد  نيز  بود 
 10  mg/L سبب افزايش حذف رنگ شده و پس از غلظت
جاذب، ثابت باقي مي ماند و علت اين افزايش به سطوح جذب 

بيشتر در دسترس نسبت داده شد )21(.
در مطالعات جذب آلاينده ها بر روي جاذب، تعيين ايزوترم 
جذب و ظرفيت جذب جاذب از مهمترين مشخصه هايي است که 
بايد مورد توجه قرار گيرد. معادلات ايزوترمي لانگمير و فروندليچ 
به طور گسترده براي توصيف جذب سطحي در محيط هاي آبي 
مورد استفاده قرار گرفته است. بر اساس مدل لانگمير سطح 
ماده از يك سري مكان‌هاي با قدرت جذبي مشخص تشكيل 
شده است كه گونه هاي عنصري موجود در محلول از طريق 
پيوندهاي كووالانسي يا واندروالس به آن متصل مي شوند و 
حداكثر جذب هنگامي رخ مي دهد كه سطح جاذب از يك 
معادله فروندليچ بر اساس  لايه عنصر محلول پوشيده شود. 
جذب سطحي فيزيكي بين عنصر جذب شونده و ماده جاذب 
بيان شده است و فرض بر اين است كه جذب به صورت چند 
لايه اي صورت مي گيرد و اين مدل قادر به پيش بيني حداكثر 
جذب ماده جذب شونده بر سطح جاذب نيست )35(. بر‌اساس 
يافته هاي اين مطالعه، جذب رنگ راکتيو قرمز 120 با ضريب 
همبستگي 0/9814 از ايزوترم جذب لانگمير تبعيت مي کند. 
نتايج مطالعه ايزوترم جذب رنگ راکتيو آبي 19 توسط بنتونيت 
اصلاح شده نشان داد که داده هاي حاصل از ايزوترم لانگمير 
تبعيت مي کند )11(. مطالعه Kuleyin و همکار )2011( در 
  Remazol Brillant Blueبررسي ايزوترم جذب رنگ هاي
 Rو Remazol Yellow توسط زئوليت طبيعي ترکيه اصلاح 
شده با سورفکتانت نيز نشان داد که داده هاي حاصل با مدل 

ايزوترمي لانگمير هماهنگ تر است )21(.
 مطالعات سينتيك يكي از مطالعات مهم در فرايند جذب است 
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که در آن، تاثير زمان تماس با مقدار جذب بررسي مي شود )36(. با 
توجه به نتايج مطالعات سينتيکي، جذب رنگ راکتيو قرمز 120 
  100 mg/Lبراي غلظت هاي اوليه 25، 50، 75 و SMZ توسط
با ضريب همبستگي بيشتر از 0/98 از معادله درجه دوم کاذب 
پيروي مي نمايد. آناليز سينتيک جذب راکتيو آبي 19 بوسيله 
معادله  از  جذب  سينتيک  که  داد  نشان  شده  اصلاح  بنتونيت 
درجه دوم کاذب پيروي مي کند )11(. همچنين طبق گزارش 
Kuleyin و همکار )2011( در بررسي سينتيک جذب رنگ 
 Remazol Yellowو Remazol Brillant Blue R هاي
توسط زئوليت طبيعي ترکيه اصلاح شده با سورفکتانت، داده 
هاي حاصل با مدل سينتيکي درجه دوم کاذب تطابق بيشتري 

داشتند )21(. 
ظرفيت  حداکثر  داد،  نشان  تحقيق  اين  از  آمده  بدست  نتايج 
HDTMA- جذب زئوليت ايراني اصلاح شده با سورفکتانت
CL در شرايط مورد مطالعه برابر mg/g 39/063 است. حداکثر 
ظرفيت جذب در مطالعات ايزوترم تعادلي جذب راکتيو قرمز 
 HDTMA 239 در زئوليت ترکيه اصلاح شده با سورفکتانت
چين،  زئوليت  در  گرين  مالاشيت  جذب  و   33  mg/g
mg/g 27/34 گزارش شده است )3, 13(. همچنين حداکثر 
ظرفيت جذب رنگ هاي Remazol Brillant Blue R و
اصلاح  ترکيه  طبيعي  زئوليت  توسط   Remazol Yellow
 13/4952  mg/g ترتيب به   HDTMA سورفکتانت با  شده 
نتايج نشان  و mg/g 38/3141 بدست آمده است )21(. اين 
شده  اصلاح  )سمناني(  ايراني  زئوليت  مناسب  توانايي  دهنده 
توجه  با  بنابراين  دنياست.  نقاط  ساير  زئوليت هاي  به  نسبت 
به منابع عظيم زئوليت در ايران، قيمت بسيار پايين و عملکرد 
همچنين  و  جاذب  اين  توسط  رنگ  مناسب  حذف  و  خوب 
سادگي اصلاح، مي تواند کارايي استفاده از اين جاذب ها را در 
تصفيه فاضلاب هاي رنگي مطرح سازد. به علاوه هزينه بالا و 
در برخي موارد عدم دسترسي به جاذب هاي سنتتيک، اهميت 
توجه به توسعه و کاربرد جاذب هاي طبيعي را مورد تاکيد قرار 
مي دهد. با توجه به تاثير پارامترهايي نظير دما و حضور آنيون‌ها 
و کاتيون‌ها در فرايند جذب، پيشنهاد مي گردد مطالعات تکميلي 
جهت توسعه کاربرد زئوليت‌هاي اصلاح شده با سورفکتانت هاي 

کاتيوني توسط ديگر محققين انجام گيرد.

نتيجه گيري
جذب/حذف  ميزان  که  دادند  نشان  جذب  بررسي‌هاي  نتايج 
رنگ راکتيو قرمز 120 با افزايش غلظت اوليه رنگ، زمان واکنش، 
جرم جاذب و کاهش pH، افزايش مي يابد. بطوري‌که ميزان جذب 
رنگ پس از min 90 به تعادل مي رسد و با افزايش غلظت رنگ، 
ميزان جذب از 2/47 به mg/g 5/1 افزايش مي يابد. همچنين 
با کاهش مقدار pH از 9 به 3 ميزان جذب از 69 /3 به 4/68 
 mg/g افزايش مي يابد. داده هاي حاصل، از ايزوترم جذب لانگمير 
)R2 = 0/9814 ( و سينتيک درجه دوم کاذب )R2 < 0/98 ( تبعيت 

مي کنند. 

تشكر و قدرداني
نويسندگان لازم مي دانند از تمام کساني که ما را در انجام اين 
پژوهش ياري نمودند به ويژه پرسنل محترم آزمايشگاه شيمي 
دانشکده بهداشت دانشگاه علوم پزشکي تهران صميمانه تشکر 
و قدرداني نمايند. لازم به ذکر است که اين مقاله حاصل طرح 
تحقيقاتي با عنوان بررسي کارايي زئوليت طبيعي ايراني فعال 
شده با هگزا دسيل تري متيل آمونيوم کلرايد در حذف رنگ  
 Reactive Red 120 از محلول هاي آبي مصوب دانشگاه 
علوم پزشکي و خدمات بهداشتي درماني تهران با کد 13001-

61-02-90 مورخ 28/ 04/ 1390 است.
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Removal of Reactive Red 120 from aqueous solutions using surface 
modified natural zeolite 

Abstract
Background & objective: Synthetic dyes are extensively used in various industries such as textile, leather 
tanning, plastic, pulp and paper. Since dyes are toxic and even carcinogenic, discharging  dye-containing 
wastewater into the environment poses serious environmental and health problems. Therefore, the purpose of 
this paper was to evaluate the removal of Reactive Red 120 from aqueous solutions using surface modified 
natural zeolite. 
Materials &Methods: The Semnan zeolite was sieved using standard sieves in size of 0.2 - 0.3 mm and 
then was modified by cationic surfactant. Batch adsorption studies carried out to study various parameters 
included contact time, initial concentration of Reactive Red 120, pH, and adsorbent dosage. The concentra-
tion of dye was measured using a UV-vis Spectrophotometer at the wavelength of 537 nm. Freundlich and 
Langmuir isotherms and Pseudo-first order and pseudo-second order kinetics were used to analyze the iso-
therm and kinetic data respectively.
Results: The adsorption studies indicated that increasing of the contact time, initial concentration of Reac-
tive Red 120, decreasing pH and adsorbent dosage leads to increasing dye adsorption. Equilibration of Re-
active Red 120 adsorption was reached at lapse of 90 min. Moreover, it was found that Langmuir isotherm 
(R2=0.9814) and pseudo second-order kinetic (R2=0.9814) are well fitted with our data.
Conclusion: The results of the study show that Iranian modified zeolite can be used effectively for removal 
of Reactive Red 120 in comparison with other parts of the world. Considering the cost, availability and ease 
of modification, it can be used to remove dye in industrial wastewater.
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