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کربنی چند جداره  های های آبی با استفاده از نانولوله بررسی میزان جذب آرسنیک از محلول 
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 چکیده 

ها  ای در حذف آلايندهطور گستردهدليل سرعت بالای جداسازی و همچنين راندمان بالا بهروش جداسازی مغناطيسی به 

گذارد بلكه منجر به  شان نمیها نه تنها تاثيری بر خواص مغناطيسیشود. تركيب نانوذرات مغناطيسی با ساير جاذباستفاده می

جاذب  میايجاد  میهايی  بهبود  را  تصفيه  فرايند  كه  نانولولهشود  سنتز  پژوهش  اين  از  هدف  جدابخشد.  چند  كربنی    رههای 

 سنتزهای آبی است.  ن آرسنيک از محيطبرای حذف فلز سنگي(  4O3Fe)مغناطيسی شده با نانوذرات مغناطيسی اكسيد آهن  

f/MWCNTs)-4O3(Fe  هم روش  تكنيک با  با  جاذب  ساختاری  و  فيزيكی  مشخصات  و  گرديد  تهيه  شيميايی  های  ترسيبی 

,FESEM-EDX,TEM, XRD   مورد آناليز قرارگرفت. سپس تاثير تغييراتpH   (۲-۱0( زمان تماس ،)مقدار    ۲۴0-۱۵ ،)دقيقه

( بررسی و بهينه سازی شد، ايزوترم و سنتيک واكنش نيز تعيين  mg/L  ۲-۱۲گرم(، غلظت اوليه آرسنيک )  0.۱-0.0۲جاذب )

ميلی    6گرم جاذب درغلظت    0.0۲، مقدارpH=۲دست آمده جهت حذف آرسنيک با جاذب مغناطيسی  هگرديد. شرايط بهينه ب

عنوان  ترتيب بهباشد. همچنين نمودارهای تعيين برازش، مدل های فروندليچ و شبه درجه دوم به گرم در ليتر و در دمای محيط می

 دست آمد. ه( ب2R=۱و معادله مرتبه دوم ) (2R=988/0های بهينه ايزوترمی و سنيتيكی تعيين شد، مدل فروندليچ )مدل

 . فروندليچ،  جاذببهينه، آرسنيک، ، ايزوترم :کلمات کلیدی
 

  مقدمه

مختلف، هنوز بسياری  های  های بشر در عرصهبا پيشرفت

بر محيط    شديدی ی انسانی اثرهافعاليتاز مخاطرات ناشی از 

معدنی،    صنعتی و  یهافعاليتمخصوصا در اثر    ،پيرامون دارد

طور قابل توجهی افزايش يافته زيست محيطی بههای  آلودگی

است شده  تبديل  جهانی  مهم  مسئله  يک  به  خراسانی،  )  و 

آلاينده  آرسنيک(.  ۱۳9۲ اين  از  كه  يكی  محيط  هاست  در 

توان می   زيست به اشكال گوناگونی وجود دارد كه از آن جمله

نمود  AS  ،AS (0)  ،AS (III)  ،AS (V)  ،AS (III)  به  اشاره 

(Eisler, 2000 .) 

سموم طريق  از  جمله  )  آرسنيک  ،  هاكشعلف  ها،كشآفتاز 

های  جا به رواناباز آنو  های شهری  ( به فاضلابهاكشحشره 

وارد عنصر  شودمی  كشاورزی  اين  همچنين  طريق ،  از 

شود  می  زيرزمينی  سطحی و   های وارد آبی انسانی  هافعاليت

(Köck-Schulmeyer et al., 2013)  .  نيز عنصر  اين  هر چند 

تلقی  برای حيات، مهم و ضروری  فلزات سنگين    مانند ساير 

زيان آوری برای های  گردد، ولی در مقادير زياد دارای جنبه می

انسان و ساير جانداران شده است كه پس از ورود به بدن انسان 

از بدن دفع اختلال  گردد،می  به سختی  ايجاد  در سيستم   با 

انسان را تهديد    عصبی، گردش خون، گوارش و پوست، سلامتی 

حادهامسموميت در    حتی  كند می افراد    ی  مرگ  موجب 

 ;Abedin et al, 2002; Wang and Lemley, 2002). شودمی

Real et al., 2007)  ی طبق استاندارد مل   کيمجاز آرسن  ريمقاد  

جهان  رانيا بهداشت  سازمان   World Health)  یو 
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Organization)  ۱0  باشدیم  تريل   بر  كروگرميم  (Guidelines 

for Drinking-Water Quality, 2011; Iran IoSaIRo 

Drinking water, 2010). 

  ر يمقاد  توانمیكه    دآب وجود دار  هيدر تصف  یمتعدد  یهاروش

ازجمله اسمز   ؛رسانيد  مجاز حد  بهرا    پساب  و  آب  در  کي آرسن

الكترول كه    یو جذب سطح  یسازلخته  و   انعقاد  ز،يمعكوس، 

.  دارد  را   خود  ژة يو  ب يمعا  و   ايمزا استفاده،  طيهركدام بنا به شرا

بالا در    يیكارا  با   يیهابا استفاده از جاذب  یروش جذب سطح

 گرفته  قرارها مورد توجه  ندهيآلا  ريو سا  نيحذف فلزات سنگ

همكاران،  (  است و  همكاران،    ميرحسينی؛  ۱۴0۲نخعی  و 

۱۳9۵.) 

  ، كربنی كه سطح ويژه بسيار بالا، نفوذپذيری زياد های  نانولوله

دارند  بالايی  جذب  ظرفيت  و  توخالی  لايه،  لايه    ساختار 

توانند به عنوان جاذب مواد آلی و غيرآلی مورد استفاده قرار می

 ;Zazouli et al., 2013; Shahryari et al., 2010)  بگيرند

Esfahani et al., 2011).  كربنی های  نانولوله  رغم اهميتعلی  

)SCNP)  مهمتري از  آب،  تصفيه  جاذب  ندر  اين  ها  مشكلات 

جاذب اين  جداسازی  قابليت  عدم  و  ثانويه  از  آلودگی  ها 

باشد. با مغناطيسی كردن ماده جاذب و جداسازی  میها  محلول 

امكان آهنربای خارجی  با كمک يک  پذير  از آب تصفيه شده 

)4O3Fe-1است علاوه بر اين وجود مواد اكسيدآهن در جاذب  

f/MWCNTs)    و پايداری شيميايی، كاهش سميت  به  منجر 

 Hu et al., 2008; Zhong)  گردد می  قابليت بازيافت مناسب 

et al., 2006)  . Liliana   ذرات نانو  از  استفاده  با  همكاران  و 

آرسنيک را از محيط آب    %۴6/69  توانستند  4O3Feمغناطيسی  

  (.Liliana et al., 2016) دنحذف كن ،آلوده به آرسنيک

بهنانولوله نانو  دليل خواص های كربنی چندجداره در فناوری 

داده می شو ترجيح  خود  شيميايی خاص  و  نيز و    دفيزيكی 

ويژهعلت  به برای  و    بالا  سطح  يكنواخت  ذرات  اندازه  توزيع 

آرسنيک   جمله  از  سنگين  فلزات  داردحذف  برای كاربرد   .

،  درصد بالا   ی بابه وسيله اسيدهايجاذب  افزايش سطح جذب  

  . شدتشكيل    MWCNTsبرروی  كربن  گروه های عاملی جديد  

   (MWCNTs-COOH)تخلخل بالاو مواد كامپوزيتی جديد با  

شد كه يک جاذب مناسب برای    سنتز  ( MWCNTs)  نسبت به

فاضلاب   نوآوری  باشدمیتصفيه  به .  مربوط  حاضر  پژوهش 

كه    باشدآن میدار كردن  پس از عامل  مغناطيسی كردن جاذب

 انجام نشده است.  تاكنون مطالعاتی در اين زمينه 

 
1 Fe3O4/functional multi-walled carbon nanotubes 

 هاروش و  مواد

استوک غلظت  آرسنيک    محلول  در  گرم  ميلی  ۱000با 

ليتر آب مقطر تهيه   ۱در    3O2ASگرم    ۳۲/۱ليتر با حل كردن  

گرم    ۴از    (3O2AS(آرسنيک  شد. برای افزايش حلاليت اكسيد  

NaOH  برای تنظيم    استفاده شد. مواد مورد استفادهpH    در

  NaOH  M۱/0و    HCL  M۱/0   ابتدای آزمايش جذب شامل

است. تمام مواد شيميايی در مطالعۀ حاضر درجۀ خلوص بالايی  

آلمان( تهيه شده است. اين مواد )  داشته كه از شركت مرک

اكسيد   شامل  آهن  (3O2AS(آرسنيک  شيميايی  كلريد   ، II

O)24H.2FeCl(آهن كلريد   ،  O)26H.3FeCl( III  اسيد  ،

پرمنگنات   ،( (NaOH اكسيد سديم هيدرو، (HCL) كلريدريک

سولفوريک  و  (4KMNO(  پتاسيم باشد.  می(  4SO2H)  اسيد 

 ,US Research Nanomaterials   كربنی پودری ازهای  نانولوله

Inc خريداری شده است. 

داخلی   نانولوله اندازه  مغناطيسی   كربنی  های  كامپوزيت 

nm۵0-۳0بين آن  طولی  محدوده   ،   um۲0-۱0   درجۀ با 

ابتدا    %9۵خلوص     ۱00در    را  گرم نانولوله كربن  ۱است. در 

اتانول ليتر  دمای    (%9۵)  ميلی  در  التراسونيک  دستگاه  در 

اين كار به افزايش    داده شد كه  ساعت قرار  ۱محيط به مدت  

كاغذ  از  ادامه محلول را  در    . كند می  سطح ماده جاذب كمک

و بعداز شستشو با آب مقطر،  عبور داده شد    ۴۵/0صافی واتمن  

دمای   در  آون  اضافی    ،C۱00در  خشک آن  آب  و    تبخير 

گرم نانولوله كربنی خشک شده در    ۱  . مجدد در ادامهگرديد

به  4SO2M H ۵ /0  (98%) اسيد سولفوريک  ML۲00محلول  

سپس محلول  گرفت و    دقيقه در اولتراسونيک قرار  ۳0مدت  

4SO2H/SMWCNT    4باKMnO,  Mg/gr۲۵0  گرديد  تركيب  .

با آب مقطر    ML۲00  ،4SO2H  ،خطر انفجاراحتمال  به دليل  

 (.  cc۱00) گرديد رقيق

، برای تركيب MWCNTS/4KmnOپس از خنک شدن محلول  

استفاده    C۱۵0ساعت در دمای   ۵مدت  از روش ريفلاكس به

است كاغذ    . شده  وسيله  به  محلول  از  ماده  جداسازی  بعداز 

( و آب مقطر برای شستن %۳7) HCLو از    ۴۵/0صافی واتمن  

دمای   در  و  شد  استفاده  مدت    C۱00نانوكامپوزيت    ۵به 

نانولوله  ساخت  برای  شد.  خشک  آون  داخل  در  های  ساعت 

گرم پودر نانولوله كربنی اصلاح شده در    ۱كربنی مغناطيسی،  

مدت ميلی ليتر محلول اتانول در حمام اولتراسونيک به  ۱00

گرفت  ۱0 قرار  آهن    ،دقيقه  كلريد  مواد  سنتز   IIبرای 
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O)2.4H2FeCl(   آهن كلريد  نسبت   O)2.6H3FeCl( III  و  با 

  ۵  .ميلی ليتر آب ديونيزه مخلوط شد  ۲7( در  ۴.۴:۱۱)  مولی

( به منظور تسهيل pH=7)  ميلی ليتر هيدروكسيد سديم غليظ

با استفاده   و زن اضافه شدهم كم محيط پايه در محلول با دور

رسيد  گراد  سانتیدرجۀ    90دمای    ه از هيتر همزن مغناطيسی ب

با سرعت   كه    600و  زمانی  شد.  داده  حرارت  دقيقه  در  دور 

به  ای  صورت قطرهحرارت لازم محقق گرديد، تركيب آهن به

مدت  كربنی از قبل تهيه شده، اضافه گرديد و بههای  نانولوله

دور در دقيقه( مدام   600)  نيم ساعت تحت همزن مغناطيسی

 دهی ادامه يافت. زدن و حرارت عمل هم

عمل شستشو با آب مقطر    بعداز جداسازی تركيب و محلول،

قرار گراد سانتیدرجه  ۱00انجام شد و در آون خلاء در دمای  

طور كامل آب اضافی گرفته و خشک شود گرفت تا زمانی كه به

دست آمده در ظرف مخصوص مقاوم  در گام بعدی، مواد بهو  

به حرارت كوره با استفاده از اسپاتول به آرامی ريخته شد و در  

  ۱00ميلی متر و طول   ۵0به قطر  كورة برقی ای  راكتور شيشه 

گراد  سانتیدرجۀ    800ساعت در دمای    ۳مدت  ميلی متر، به

شد از   (.Liu et al., 2010)  گذاشته  جاذب،  جداسازی  برای 

استوانه  برای    ۳/۱شكل  ای  آهنربای  و  شد  استفاده  تسلا 

 نگهداری شد.   دسيكاتوربعدی در داخل های استفاده

 وسته یناپ  ستمی س در  جذب شاتيآزما

به مطالعه  آزمايشگاهی  اين  مقياس  در  تجربی،  صورت 

يند جذب  آانجام شده است. پارامترهای مورد مطالعه در طی فر

سطح، مقدار جاذب    7سطح، زمان تماس در    ۵در    pHشامل  

اوليه  ۴در   غلظت  كه  می  سطح  6در    آرسنيک  سطح،  باشد 

شدند.   تعيين  شخصی  تجربيات  و  گذشته  مطالعات  براساس 

بار تكرار مورد آناليز قرار گرفت در    ۳صورت  بهها  تمام نمونه

انجام گرفت    ml۵0 با حجم  هايی  ادامه كليه آزمايشات در ارلن

ايزوترم، سنتيک فر نهايت  بهينه، آو در  يند جذب در شرايط 

ها محاسبه  مطالعه و مقادير هر يک از پارامترهای مربوط به آن 

جذب   ظرفيت  و    کيآرسنگرديد.  شده  سنتز  جاذب  توسط 

  تعيين شدند   ۲و    ۱ترتيب از روابط  همچنين ميزان جذب به

(Thakur et al., 2010) . 

(۱) ) / mvCe–0qe = (C 

(۲) A (%) =100(C0-Ce)/C0       

qe  ميزان آرسنيک در هر گرم جاذب  mg/g))  ،0C   غلظت اوليه

تعادلی    mg/L))  ،Ceآرسنيک   از جذب  آرسنيک  غلظت  بعد 

  ( (g  جرم جاذب  mو    ((L  حجم محلول   mg/L))،  V  سطحی

 هستند.  

 نک ی آرس  جذب پارامتر

  تأثيريند، ابتدا  آفرسازی  بهينه منظور  در مطالعه حاضر به

pH    مقدار    (۲-۱0)  در محدودهآرسنيک  بر جذب و  بررسی 

تنظيم   برای  شد.  تعيين  آن  از  pHبهينه   ،HCL  M۱/0   و  

NaOH  M۱/0    زمان تماس در    تأثيراستفاده شد. سپسpH  

 ( دقيقه تعيين گرديد.  ۱۵تا  ۲۴0) بهينه در بازه زمانی

غلظت اوليه    mg/L  6و زمان بهينه با در نظر گرفتن    pHتعيين  

غلظت  تأثير  ،جاذب  gr0۲/0   آلاينده، فاكتور  اوليه های  دو 

( و دوزهای مختلف جاذب mg/L  ۲-۱۲)  در محدودهآرسنيک  

محدوده   در (  gr/L)  ۱/0۲-0/0در  گرفت.  قرار  بررسی  مورد 

مدل    و  منظور تعيين ظرفيت جذب، سرعت واكنش نهايت به

 يند جذب، معادلات ايزوترم و سينتيک جذب بررسی شد. آفر

 جذب  زوترم يا

طراحی بهها  ايزوترم  در  مهم  پارامتر  يک  عنوان 

ماده های  سيستم  غلظت  بين  رابطه  كننده  توصيف  و    جذب 

آيند.  می  جذب شونده و ظرفيت جذب يک جاذب به حساب

ايزوترم  ها مدل معادلات  توصيف و  برای  جذب  تعادلی  های 

شوند. برای اين منظور در  می  كار برده هبخواص سطحی جاذب  

از   مطالعه  و  ی  هامدلاين  لانگموير  مرسوم  تعادلی  ايزوترم 

 فروندليچ استفاده شد.  

 و يكنواختای  مدل ايزوترم لانگموير برمبنای جذب يک لايه

بر    همگن( ماده جذب شونده با انرژی يكسان بر تمام سطوح)

روی جاذب است. در حالی كه معادله تجربی ايزوترم فروندليچ،  

و ناهمگن ماده جذب شونده روی  ای  برمبنای جذب چندلايه

صورت روابط  فوق بهی  هامدلباشد. معادلات خطی  می  جاذب

 (.  Kakavandi et al., 2013) هستند  ۴و  ۳
 

 معادله لانگموير:

(۳) Ce∕qe = 1∕ (𝑞𝑚 b) + Ce∕ 

𝑞𝑚 

 معادله فروندليچ:  

(۴) ln qe = ln 𝐾f + 1∕n (ln 

Ce) 

به ميزان آرسنيک    qe  ،در معادله لانگموير وسيله جذب شده 

غلظت تعادلی    Ce،  (mg/g)برحسب    جاذب در شرايط تعادل

شونده  جذب  پارامتر((mg/L  برحسب  ماده  مقادير   ،  qm   به  

mg/g))    ،كه حداكثر ظرفيت جذب جاذبb (1/mg)   ضريب

ثابت تعادل توزيع يون فلزی بين دو فاز جامد  ) لانگموير است

 (. و مايع
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فروندليچ هستند كه  های  نيز ثابت  nو    fKدر معادله فروندليچ،  

n  شدت جذب( و  )  يند جذبآشاخص ميزان مطلوبيت فرfK  

جاذب جذب  حسب   ظرفيت  بر  واحد  غلظت   mg/g)در 

1/nmg/L(    است. در اين مدل مقاديرn  دهنده  كمتر از يک نشان

به ترتيب بيانگر جذب    ۱0تا    ۲و    ۲تا    ۱جذب ضعيف و مقادير  

استبه مطلوب  و  متوسط  (. (Kakavandi et al., 2013  طور 

به ترتيب از طريق شيب و عرض از   fKو  nمقادير پارامترهای 

 شوند.  می تعيين InCeدر مقابل   Inqeمبدا نمودار خطی 

 جذب کی سنت

به سينتيكی  فاكتورهای  معادلات  بررسی  بر    مؤثرمنظور 

گيرد. در بررسی حاضر از می  سرعت واكنش مورد استفاده قرار

كه  ی  هامدل دوم  درجه  شبه  و  اول  درجه  شبه  سينتيكی 

مدل برای  دارند،  را  استفاده  فربيشترين  جذب  آسازی  يند 

روی  آرسنيک   روابط    f/MWCNTs-4O3Feبر  شد.  استفاده 

به دوم  و  اول  درجه  شبه  خطی  محور سينتيكی  به  ترتيب 

 (. Kakavandi et al., 2013) شوند می بيان 6و   ۵معادلات 

نشانمدل   اول  مرتبه  شبه  مبنای  می  سنتيكی  بر  كه  دهد 

افتد كه در آن  می  ظرفيت جامد، نفوذ از داخل يک لايه اتفاق 

های  تغييرات در مقدار جذب با زمان، متناسب با تعداد مكان

به كه  است  نانوذرات  سطح  در  نشده  رابطه  اشغال   ۵صورت 

 باشد: می

(۵) ln (qe-qt) =lnqe-k1t 

(mg/g)  qe  جذب آرسنيک  تعادل،  مقدار  حالت  در    qtشده 

ثابت تعادلی سرعت   1Kو tشده در زمان مقدار آرسنيک جذب

اول مرتبه  مقدارمی  (min-1(  سنتيكی  كه  شيب  1Kباشند   ،

باشد. همچنين مدل  می  tدر مقابل    ln (qe-qt)نمودار  خطی  

دوم   مرتبه  شبه  جذب  سنتيكی  كه  است  اين  كننده  بيان 

كننده   كنترل  و  سرعت  كننده  كند  مرحله  شيميايی، 

جامد آفر فاز  جذب  مبنای  بر  و  بوده    يندهای جذب سطحی 

جذب، متناسب با  های  باشد كه در آن سرعت اشغال مكانمی

صورت رابطه  اشغال نشده است كه بههای  مجذوز تعداد مكان

 . شودمی  بيان 6

(6 ) t

qt
= 1/ (k2qe2) + ((1)/ (qe)) 

2K  ثابت تعادل سنتيكی مرتبه دوم بر حسب  min))( gmg/)، 

از محاسبه شيب و عرض از مبدا   qe  و  2Kباشد كه مقدار  می

 آيد. می دسته نمودار ب

 بحث و  جينتا

–  EDSشده   یس یجاذب مغناط  ی مورفولوژ اتیخصوص ی بررس

FESEM 

مغناطيسی توسط كربنی  های سطحی نانولوله های  ويژگی

روبشی الكترونی  با    Kev۱0در    (FESEM)   ميكروسكوپ 

و قدرت تفكيكی بالا از  ۵×۵۱0تا  ۱0نمايی برابر قابليت بزرگ

ی مذكور خلل هاشكلنشان داده شده است.    ۱در شكل    سطوح

های  نانولوله كربنی و نانولولهآهن،    موجود در سطح های و فرج

دهد. اندازه  می  مختلف نشانهای  كربنی مغناطيسی را با اندازه

مورفولوژی و  ذرات    nm  (، f/MWCNTs-4O3Fe)  متوسط 

اندازه   f/MWCNTs-4O3Fe  باشد. می  نانومتر 6۲/8۲   توزيع 

با   مقايسه  در  نشان  MWCNTsبالاتری  سطح  می  را  دهد. 

  جاذب يكنواخت نبوده و منافذ زيادی روی سطح آن مشاهده 

 . شودمی

 

  
 (a) (b) 

   ) Mm)1کربنی با بزرگنمایی های ( از سطح نانولولهa)  (FESEM) گسیل میدانیتصویر میکروسکوپ الکترونی روبشی  -1 شکل

(b )ییمغناطیسی شده با بزرگنماکربنی های نانولوله (Mm1). 

Figure 1- Field Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM) image (a) Surface of carbon nanotubes at 

magnification 1 Mm, (b) Magnetically modified carbon nanotubes at magnification 1 Mm. 

 TEM  شده یس یمغناط   جاذب یساختار  اتیخصوص ی بررس

شكل مغناطيسی    ۲ در  جاذب  ساختاری  خصوصيات 

داده شده   نشان  (TEM) توسط ميكروسكوپ الكترونی عبوری

  TEM  با تصاوير  و مقايسه آن  FESEM  با توجه به تصاوير.  است

و گويای    دارند تطابق زيادی باهمدو تصوير  كه    شودمشاهده می

آميزی طور موفقيت اين موضوع است كه ذرات مغناطيسی به 
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كربنی نشانده شده است. نانوذرات های  سنتز و بر روی نانولوله

كربنی دارای ساختاری درهم  های  اكسيد آهن بر روی نانولوله 

و   كريستال    تقريباًتنيده  نانو  چندين  و  است  غيريكنواخت 

است برابر  ه  ك  تشكيل شده  ذرات كوچک،  و    nm  6/8اندازه 

)شكل    قابل مشاهده است  nm  79/76اندازه ذرات بزرگ برابر  

۲)  . 

 

 
 . ) nm 150و   nm 60با بزرگنمایی f/MWCNTs-4O3Fe( TEM ) جاذب  از عبوری الکترونی میکروسکوب عکس -2 شکل

f/MWCNTs) image at magnifications of 60 nm and 150 -4O3Transmission Electron Microscopy (TEM) (Fe -Figure 2

nm. 

  کربنی های  نانولولهبررسی خلوص و ترکیب نمونه پودری سنتز 

 (XRD)  با نانوذرات اکسید آهن مغناطیسی

نحوه جداسازی  و  خاصيت مغناطيسی جاذب سنتزشده 

است.   مشاهده  قابل  خارجی  آهنربای  كمک  به  مغناطيسی 

پراش زاويه  4O3Feبرای    )(XRD  الگوی  محدوده  - 70  در 

۱۵=θ۲ پيکالف  - ۳شكل)  در است.  ارائه شده  ايجاد  های  ( 

  ، ۵۲/6۳،  0۴/۵7  ،۴۵/۵۴  ،۲6/۴۳  ،۳/۳۵)  شده در زوايای

۲/۳0  آهن حضور  بيانگر   )4O3Fe  نانولوله ساختار  های  در 

كربنی نشانده شده  های باشد و آهن بر روی نانولوله می كربنی

دراست.   گرافيت  متمايز  و  تيز  واضح،  نيز   ۲۵θ =۲  پيک 

تشكيل   بر  اشعه    .است  كربن شاهدی  پراش  در    xطيف 

( نشان داده شده است. دو  ب- ۳شكل  )  كربنی درهای  نانولوله

مربوط به ساختار گرافن،   (۱8/۳)  ( و۴۲/۳)  نقطه حداكثر در

كربنی استهای نانولوله ۲۵θ =۲ در

  . 
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(a) (b) 

  .MWCNTs-f-4O3Fe  (b)MWCNTs (a)پراش پرتو ایکس  -3 شکل

.MWCNTs (b) MWCNTs-f-4O3ray Diffraction (a) Fe-X -Figure 3 

 pHاثر   ی بررس

بيشترين مقدار    شودمی  مشاهده  ۴همانطور كه در شكل  

تهيه شدهآرسنيک  جذب   جاذب  باشد.  می  pH=2  در  توسط 

pH    گذارد. توزيع می  تأثيرمحلول بر روی بار سطحی نانو ذرات

بررسی گروه در  هيدروكسيل  و  كربوكسيل  مانند  عامل  های 

pHبازی قابل محاسبه است. ميزان -، از طريق تيتراسيون اسيد

pH  دارد. همانطور كه  آرسنيک  قابل توجهی روی جذب    تأثير

اسيدی راندمان جذب  های  pHنشان داده شده، در    ۴شكل  در  

است.آرسنيک   قليايی  ميزان  از  بيشتر  جاذب  بنابراين    روی 

بين گروه نيروی جاذبه قوی  آن يک  و  متعاقب  های سطحی 

وجود به  جذب می  آلاينده  ميزان  افزايش  آن  نتيجه  كه  آيد 

در   اما  ايزوالكتريک  های  pHاست.  نقطه  از  های  نانولوله بالاتر 

سطح جاذب دارای بار منفی با آلاينده شده،    ،(CNTs)  كربنی

ايجاد الكترواستاتيكی  به    كندمی  دافعه  منجر  نهايت  در  و 

. در محيط قليايی، به دليل وجود  شودمی  كاهش ميزان جذب

عاملOHيون   فعاليت  و ،  كربوكسيل  كربونيل،  های 

باشند  می  هيدروكسيل كه عامل جذب آلاينده در سطح جاذب

به جذب،  ميزان  نتيجه  در  و  يافته  جذب  افزايش  عدم  دليل 

 يابد.  می سطحی مناسب، كاهش

 

 
 .(mg/l6: ، غلظت آرسنیکgr/l02/0دوز جاذب: (حذف آرسنیک  راندمان بر pH میزان اثر بررسی -4شکل 

Figure 4- Effect of pH on arsenic removal efficiency (adsorbent dose: 0.02 gr/L, arsenic concentration: 6 mg/L). 

 زمان تماس    ر ی تأث

دقيقه   ۲۴0تغييرات زمان تماس بر ميزان جذب تا    تأثير

زمان   افزايش  با  كه  شد  مشخص  و  گرفت  قرار  بررسی  مورد 

دقيقه اول، ميزان جذب به سرعت افزايش يافته    ۳0تماس تا  

تری مشاهده شد و  جذب با شيب ملايمدقيقه   ۲۴0  تا  ۳0از  و  

علت سطح  دقيقه به تعادل رسيد. اين امر به   ۳0در زمان حدود  

نانولوله   مؤثر انتشار يونهای  بالای  های  كربنی بوده كه باعث 

به   محلول  از  نانولولههاسايتآلاينده  سطح  در  فعال  های  ی 

. افزايش سريع ظرفيت جذب در مراحل ابتدايی  شودمیكربنی  

های  دليل بالا بودن امكان دسترسی يونيند ممكن است بهآفر

آرسنيک به جايگاه اشباع شده درسطح كربن نانوتيوپ باشد  

فر ادامه  با  يونآسپس  ميزان دسترسی  جايگاهيند  اين  ها  ها، 

تعادل خواهد   به  زمان خاصی  در  نهايتاً، جذب  و  كمتر شده 

زمان در  تغييرات  های  رسيد.  است  ممكن  تعادل  اين  از  پس 

،  شودمی  . همانطور كه مشاهدهباشدميزان جذب، خيلی كم  

دقيقه حاصل شده    ۳0بيشترين بازدهی جذب در زمان، معادل  

80
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زمان   بنابراين  ادامه   ۳0و  برای  تعادل  زمان  عنوان  به  دقيقه 

 (.  ۵شكل ) آزمايشات انتخاب گرديد 

 

 
 .(mg/l6غلظت آرسنیک: pH ,=2) حذف آرسنیک راندمان  بر زمان اثر بررسی -5شکل 

Figure 5- Effect of time on arsenic removal efficiency (pH = 2, arsenic concentration: 6 mg/L). 

 نه ی به جاذب  زانیم  اثر  ی بررس

محدودهبه جاذب  اثر  بررسی   ۱/0-  0۲/0  ازای  منظور 

راندمان جذب   بر روی  اثرجاذب  در آرسنيک  انتخاب گرديد. 

دنبال  شده است. با افزايش يافتن مقدار جاذب و بهارائه    6شكل

افزايش   قابلهاسايت آن  به ی  منظور جذب سطحی، دسترس 

جذب   افزايشآرسنيک  راندمان  مقدار  می  نيز  كمترين  يابد. 

برای بررسی روند جذب آرسنيک   انتخاب شده    0۲/0جاذب 

 (. 6شكل ) است

 

 
 .(gr/l0.02دوز جاذب:  pH ,=2)  حذف راندمان بر جاذب  دوز بررسی اثر -6شکل 

Figure 6- Effect of adsorbent dosage on arsenic removal efficiency (pH = 2, adsorbent dosage: 0.02 g/L). 

   نهیغلظت به  اثر 

های مختلف  به بررسی غلظتها  در اين مرحله از آزمايش

تماس  گرم  ميلی  ۲ با زمان  ليتر    ۲برابر    pHدقيقه و    ۳0در 

غلظت از فلزات كه  ترين  دست آوردن مناسبپرداخته شد. به

  نشان   7شوند در شكل  می  توسط جاذب در شرايط بهينه حذف

است   شده  آن  كه داده  حذف    در  برحسب آرسنيک  راندمان 

استدرصد   شده  غلظت  ارائه  افزايش  با  نمودار،  به  توجه  با   .

در ليتر، ميزان جذب بهينه در غلظت گرم  ميلی  ۲از  آرسنيک  

به بعد عمل  گرم  ميلی  6  در ليتر رخ داد. از غلظتگرم  ميلی  6

 .ردجذب با افزايش غلظت كاهش يافته و نمودار سير نزولی دا

 

85

90

95

15 30 45 60 180 240

%
A

s 
R

e
m

o
va

l

Tim (min)

f-MWCNTS-Fe3O4

90

92

94

96

0.02 0.05 0.08 0.1

%
A

s 
R

e
m

o
va

l

Adsorbente dose

F / M W C N T S - F E 3 O 4



 

99 

 

4140ستان تاب، 1هم، شماره دهیدروژئولوژی، سال   
Hydrogeology, Volume 10, No. 1, 2025 

 

 
 .(mg/l6غلظت آرسنیک:  pH ,=2)  حذف آرسنیک راندمان بر آرسنیک  غلظت اثر بررسی -7 شکل

Figure 7- Effect of arsenic concentration on arsenic removal efficiency (pH = 2, arsenic concentration: 6 mg/L). 

 جذب  زوترم يا

مقادير ضريب رگرسيونی در جذب آرسنيک با استفاده از 

ی ايزوترم  هامدلكربنی اصلاح شده برای  های  جاذب نانولوله 

است شده  تعيين  فروندليچ  و  مقادير    ۱جدول    .لانگموير 

دهد كه جاذب  می  مشاهده شده از ضريب رگرسيون را نشان

  كربنی مغناطيسی شده از مدل ايزوترم فروندليچ های  نانولوله

(988/0=2Rتبعيت ) كندمی  . 

م  ريلانگمو  زوترميا ضر  توانیرا    RL  یهمبستگ  بيبرحسب 

  ،نامطلوب  زوترميادهنده  نشان  RL>۱  به طوری كهداد،    حيتوض

۱=RL  ۱  ی و خط  جذب>RL>0  مقادير ضريب .  است  مطلوب

  كه   باشد ی م 2R=8887/0 ريلانگمو زوترميا مدلتعيينی برای 

 . نشان داده شده است 8و شكل  ۱جدول در 

صتتورت  اين مطلب بيانگر اين استتت كه ماده جذب شتتونده به

و ناهمگن روی جاذب جذب شتده استت. همچنين ای چندلايه

در مدل لانگموير بين صتفر و يک و همچنين ثابت    RLمقدار 

فروندليچ  
n

كه   شتتتودمی  كمتر از يک بوده استتتت و نتيجه 1

شتده،  كربنی مغناطيستیهای بر روی نانولولهآرستنيک  جذب 

كه   شتودمی  مطلوب بوده استت. همچنين در جدول مشتاهده

نتدليچ بيشتتتتر از متدل  وبرای متدل فر(  2R)  تعيينضتتتريتب  

 .  باشدمیلانگموير 

 .شده های کربنی مغناطیسینانولوله توسط برای حذف آرسنیکجذب  ایزوترم پارامترهای -1جدول 
Table 1- Adsorption isotherm parameters for arsenic removal using magnetized carbon nanotubes. 

Freundlich model Langmuir mode 
R2 1/n Kf (mg/g) R2 qm (mg/g) B (L/mg) 

0.988 0.87 1.31 0.888 2.64 0.10 
 

  
 .f/MWCNTs-4O3Fe لانگمویر، فروندلیچ جذب آرسنیک توسط جاذب ایزوترم مدل با آزمایشگاهیهای داده مقایسه -8 شکل

-4O3Comparison of experimental data with Langmuir isotherm model for arsenic adsorption by Fe -Figure 8

f/MWCNTs adsorbent. 

   ندهيجذب آلا ک ینت یس

ضريب   مقادير  مقايسه  نتيجه   (2R(  تعيينبا  مدل،   دو 

فر  شودمی دوم آكه  درجه  شبه  سينتيكی  مدل  از  فوق  يند 

دو  های  منحنی  9  شكلدر  .  كند می  پيروی به  مربوط  خطی 

و    نشان داده شده استمدل سينتيک شبه درجه اول و دوم  

كه    شده است  ارائه  ۲اطلاعات مربوط به نمودارها در جدول  

مقدار   تبعيت  از  نشان  روی  آرسنيک  احتمالاً  بر  شده  جذب 

 .نانولوله كربنی، مغناطيسی شده در شرايط تعادل را دارد
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 .f/MWCNTs-4O3Fe جاذب از استفاده جذب با دوم درجه شبه و اول درجه شبه سینتیک -9 شکل
f/MWCNTs adsorbent.-4O3order kinetics of adsorption using Fe-second-pseudoorder and -irstf-Pseudo -Figure 9 

 . شده کربنی مغناطیسیهای  نانولوله جذب آرسنیک توسط سینتیکی پارامترهای -2  جدول
Kinetic parameters for arsenic adsorption using magnetized carbon nanotubes. -Table 2 

Pseudo-second-order model Pseudo-first-order model 
R2 K2 qm (mg/g) R2 K1 qm (mg/g) 
1 97.69 5.98 0.9702 0.0067 1.158 

   بحث
است ها  در نمونه  AS (III)صورت  از آنجايی كه آرسنيک به

توان می پايين را pHحذف آرسنيک در راندمان دليل افزايش 

نسبت داد كه    OH-بر روی جاذب و كاهش يون    H+به افزايش  

بين   الكترواستاتيک  جذب  نيروی  افزايش  باعث  امر  اين 

. يكی ديگر  شودمی  آرسنيک و سطح ماده جاذبهای  مولكول 

گذار بر فرايند جذب، مقدار ماده  تأثيرپارامترهای  ترين  از مهم

  mg/lجاذب است كه در اين مطالعه با افزايش مقدار جاذب از  

 آرسنيکمحلول استاندارد، راندمان حذف   mg/l  ۱/0تا      0۲/0

افزايش درصد راندمان حذف آرسنيک در نتيجه    .افزايش يافت

توجيه گونه  اين  جاذب  ماده  مقدار  با    شودمی  افزايش  كه 

افزايش مقدارماده جاذب، مساحت ماده جاذب، سطح بيشتری 

راندمان  افزايش  به  منجر  جاذب  سطح  افزايش  اين  كه  دارد 

آرسنيک بودن   كربنیهای  نانولوله  .گرددمی  حذف  دارا  با 

  را فراهم آورده و   مناسب تخلخل مناسب و سطح فعال، جذب  

آلايندهمی ساير  روی  بر  آتی  مطالعات  در  و  های  تواند  سمی 

گيرد.   قرار  پژوهشگران  استفاده  مورد  غلظت    تأثيرخطرناک 

پارامترهای مهم فرايند سينتيک  از  اوليه و زمان تعادل يكی 

توان سرعت جذب مواد جذب  می  جذب است زيرا از اين طريق

شكل آورد.  دست  به  جاذب  سطح  روی  بر  را   ۵و  7  شونده 

دهد. همانگونه  می تغييرات غلظت اوليه و زمان تعادل را نشان

مشاهده  از  شودمی  كه  محلول  اوليه  غلظت  افزايش    ۲با 

به  گرم  ميلی ليتر  بهينه،  گرم  ميلی  ۱۲در  زمان  در  ليتر،  در 

در  گرم  ميلی  6ه در غلظت  يابد. به طوری ك می  جذب كاهش

جاذبه در  جذب  تعادل  زمان  به  كربنی  های  نانولوله ی  ليتر، 

رسيده  خود  مقدار  دوز    ۳0برابر    و   حداكثر  اثر  است.  دقيقه 

كه   است  پارامترهايی  از  يكی  ظرفيت   تأثيرجاذب  بر  زيادی 

  در شكل آرسنيک  جذب دارد، اثر مقدار جاذب مصرف شده بر  

  ۱/0به    0۲/0نشان داده شده است. با افزايش دوز جاذب از    6

حذف   اين آرسنيک  ميزان  كه  است  داشته  افزايشی  روند 

محل تعداد  افزايش  دليل  به  قابل  افزايش  جذب  فعال  های 

از   ثابتی  افزايش  میآرسنيک  دسترس در مقابل مقدار  باشد، 

ذرات  بين  بر هم كنش  ايجاد  احتمال  افزايش  با  جاذب  دوز 

مسير   طول  افزايش  و  آن  سطح  مساحت  كاهش  به  جاذب 

منجر جذب  چگالی  كاهش  به  نتيجه  در  و  .  شودمی  نفوذی 

زمانيكه دوز جاذب مورد استفاده از    شودمی همچنين مشاهده 

فراتر مشخص  ميزان می  مقدار  در  چشمگيری  افزايش  رود، 

اينگونه به نظرنمی  صورتآرسنيک  حذف   رسد كه  می  گيرد. 

از جاذب، بالاترين ميزان جذب ممكن،  در يک دوز مشخص 

آلاي ميزان  آن  از  پس  و  گرفته  با  انجام  حتی  باقيمانده  نده 

 افزايش دوزجاذب، ثابت باقی خواهد ماند.  

برای دستيابی  آرسنيک  آزمايش اثر زمان تماس بر ميزان حذف  

دقيقه    ۱۵-۲۴0به زمان تعادل فرايند جذب در فواصل زمانی  

بعد از آن،  كه    شودیم   اطلاق   یزمان   به  تعادل  زمان  . انجام شد

آلا  زانيم م  باًيتقر  ندهيحذف  افزا  شودیثابت  با  زمان،    شيو 

  ا يدرصد( در مقدار جذب    ۱0تا    ۵)حدود    یكم  اريبس  رييتغ

بنابراين در مطالعه حاضر دليل افزايش    .شودیم  جاديحذف ا

دقيقه دستيابی به زمان تعادل برای محاسبه    ۳0زمان تماس تا  

y = 0.1806x - 0.0049

R² = 1
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قابل مشاهده    ۵شكل    باشد. همانطور كه درمی  تعادلهای  ثابت

نمونه تماس  زمان  افزايش  با  ميزان حذف  ها  است  جاذب،  با 

يابد، همچنين نمودارهای تعيين برازش، می  آرسنيک افزايش

بهی  هامدل دوم  درجه  شبه  و  به فروندليچ  عنوان  ترتيب 

تعيين شد،هامدل ايزوترمی و سنيتيكی  بهينه  كه ضريب    ی 

معادله  برای  ، و  2R=0.9881  برابر  مدل فروندليچ   تعيين برای

 بدست آمد.     2R=۱ مرتبه دوم

 

 ی ریگجهینت

های  شرايط بهينه جهت حذف آرسنيک با سنتز نانولوله 

  تأثير  با كربنی مغناطيسی شده به كمک نانوذرات اكسيد آهن

  غلظت اوليه آرسنيک   و  مقدار جاذب،  ، زمان تماسpH  تغييرات

  پارامترها بر روی يكديگر  تأثيربررسی عملكرد و  با  بررسی شد.  

شرايط  بالایتوان  میمتفاوت،    در  مقادير    حذف راندمان    به 

های كربنی مغناطيسی شده با  نانو لولهدست يافت.  آرسنيک  

4O3Fe  جاذب موثری برای حذف آرسنيک از محلول های آبی  

باشد  زمان    و  جاذب دارای مورفولوژی مناسب استزيرا    می 

 خوببه دليل سطح ويژه    همچنين  ، جذب را كاهش می دهد

نتايج حاصل    .ستو توزيع حفرات يكنواخت درصد حذف بالا

از اين پژوهش نشان داد كه شرايط بهينه برای حذف آرسنيک 

مغناطيسی جاذب  مقدارpH=۲  در  با  جاذب    0۲/0،  گرم 

ميزان باشد.  ميلی گرم در ليتر و در دمای محيط می  6درغلظت  

های زيرزمينی ايران  آب آرسينک در برخی منابع آبی از جمله

-باشد كه میدارای بيشترين مقدار نسبت به حد استاندارد می 

توان از اين جاذب برای حذف آرسنيک و ساير فلزات سنگين 

 های سطحی و زيرزمينی استفاده نمود. در منابع آب

 ی سپاسگزار

اين مقاله حاصل نتايج پاياننامه در دانشگاه تهران شمال  

اين مقاله برخود  ه  نويسند  .باشد می  و پژوهشگاه مواد و انرژی

معنوی دانشگاه در انجام اين های  دانند كه از حمايتمی  لازم

 پاياننامه تشكر نمايند. 
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