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Abstract 

 

Background and purpose: Contamination of drinking water with fluoride due to natural and 
human activities is a serious problem that threatens human health. Long-term and excessive consumption 
of water containing fluoride could lead to endocrine glands diseases and Alzheimer's disease. Adsorption 
process is an effective and popular method for removal of fluoride, so the purpose of this research was 
magnetizing multiwall carbon nanotubes with nano iron oxide and using it as an adsorbent for fluoride 
removal from aqueous solution. 

Materials and methods: Co-precipitation method used for synthesized magnetic nano 
composite and its characteristics were investigated by SEM, TEM, XRD and VSM techniques. The effect 
of independent variables such as contact time, pH, temperature, adsorbent dose and initial concentration 
on fluoride removal was analyzed by response surface methodology (box-Behnken design method) and 
ANOVA.  

Results: The optimum condition was obtained at pH= 3, 2g/L sorbent dosage in 2h contact time 
and 45oC temperature. Isotherms and kinetics results showed that the Langmuir model and pseudo-second 
order were correlated by data with R2>٠.٩٨ and R2>0.941, respectively. Thermodynamic values revealed 

that fluoride adsorption process was endothermic and spontaneous. 

Conclusion: In this study synthesized adsorbent was found efficient in fluoride removal (98.5% 
adsorption in optimal condition) and due to magnetic ability it can be easily separated from the samples 
by an external magnet. Therefore, it can be applied in removal of fluoride from drinking water. 
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جداره مغناطيسي شده با  چندهاي كربني  ي نانولولهيبررسي كارا
  نانو ذرات اكسيد آهن در حذف فلورايد از محلول هاي آبي

  
        1مجتبي يگانه بادي

        2علي آذري
        3علي اسرافيلي
        2احسان احمدي

   4ميميترا غلا
  چكيده
هـاي طبيعـي و انسـاني تهديـدي بـراي سـلامت        تيهاي آشاميدني به فلورايد بر اثر فعال آلوده شدن آب :و هدف سابقه

. شـود  فلورايد منجر به آسيب غدد درون ريز و بيمـاري آلزايمـر مـي    آب حاوي مصرف طولاني مدت و زياد. است ها انسان
اين تحقيق مغناطيسي كردن كربن نانو لوله چنـد جـداره    است، لذا هدف ازفرايند جذب يك روش موثر در حذف فلورايد 

  .باشد با نانو ذرات اكسيد آهن و استفاده از آن به عنوان جاذب در حذف فلورايد از محيط آبي مي
روش هم ترسيبي به منظور سنتز نانو كامپوزيت مغناطيسي مورد استفاده قرار گرفت و خصوصيات آن  :ها مواد و روش

، دما، مقادير جاذب و pHتاثير پارامترهاي مستقل مانند زمان تماس، . بررسي شد VSM وSEM، TEM،  XRDبا آناليزهاي 
مورد ارزيابي  و با استفاده از آناليز واريانس) روش باكس بانكن(غلظت اوليه بر درصد حذف فلورايد با روش سطح پاسخ 

 .قرار گرفت

درجـه سلسـيوس بـه عنـوان      45سـاعت و دمـاي    2گرم در ليتر در زمـان تمـاس   2جاذب ميزان  ،3برابر با  pH :ها يافته
بـا   941/0و  98/0هاي تجربي به ترتيب با ضرايب  بررسي روابط ايزوترم و سينتيك نشان داد داده. شرايط بهينه به دست آمد

ر انجام يك واكنش گرماگير و خـود  مطالعه ترمودينامك نيز بيانگ. مدل لانگموير و سينتيك شبه درجه دو همبستگي دارند
  .باشد خودي مي هب

و بـه دليـل   ) درصد جذب در شرايط بهينه 5/98(جاذب سنتز شده راندمان مناسبي درحذف فلورايد دارا بوده  :استنتاج
 توانـد بـه سـادگي    رباي خارجي از نمونه جداسازي شـود، بنـابراين مـي    تواند به سادگي به وسيله آهن خاصيت مغناطيسي مي

  .براي حذف فلورايد از آب آشاميدني استفاده شود
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باشد كه در مقادير مختلفـي در آب، خـاك و    تناوبي مي
فلورايد يك عنصر طبيعـي در   .)1(گردد هان يافت ميگيا
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ايـن مـاده بـه طـور      .)2(يا تغذيه از گياهان وارد بدن شود
ــترده ــع گسـ ــين توزيـ ــلال  )3(اي در زمـ ــق انحـ و از طريـ

هـاي زيرزمينـي منتشـر     هاي حاوي فلورايد در آب سنگ
 هايي مانند آرسنيك تركيب اين آلاينده با يون. )4(گردد مي

توانــد مشــكلات حاصــل از فلورايــد را بــه  و نيتــرات مــي
تركيبات فلورايـد در  . )5(گيري افزايش دهد شكل چشم

هاي مختلفي از جمله ذوب آهن، شيشه سازي و  هكارخان
هـا   هاي دارويي مانند خمير دندان و دهان شـويه  فرآورده

سـازمان حفاظـت محـيط    . )1(گيرد مورد استفاده قرار مي
تا  7/0 بهينه غلظت فلورايد را در آب حد زيست آمريكا

1mg/L         تعيـين نمـوده، در حـالي كـه سـازمان بهداشـت
 حـد ) World Health Organization WHO(هـاني  ج

بـا  . )6(توصيه كرده اسـت  mg/L 5/1 را عنصر اين مجاز
توجه به غلظت و مـدت زمـان جـذب، تـاثير فلورايـد در      

. تواند براي انسان ها مفيد يا مضر باشد آب آشاميدني مي
مصرف فلورايد در محدوده اعلام شـده توسـط سـازمان    

ها شده  تواند مانع از پوسيدگي دندان ي ميبهداشت جهان
اين موضـوع  . )8 ،7(ها را افزايش دهد و استحكام استخوان

در حالي است كه استفاده بـيش از حـد ايـن مـاده سـبب      
هـا،   لكـه دار شـدن دنـدان    هاي مختلفـي از جملـه   بيماري

د، كبــد، نــرم شــدن آســيب بــه غــدد درون ريــز، تيروئيــ
ها، كـاهش   ها و رباط ها، استخواني شدن تاندون استخوان

فضاي داخلي بين سـتون فقـرات و از بـين رفـتن قـدرت      
هـاي مغـزي    اختيار، ناباروري در زنان، آلزايمر و آسـيب 

علاوه بر موارد فوق تحقيقات اخير نشـان  . )12-9(شود مي
 تـداخل  DNA داده است كه فلورايد ممكن است در سـنتز 

مشكلات فلورايد در جوامع روسـتايي و   .)13(ايجاد كند
شهرهاي كوچك و به ويـژه در كشـورهاي جهـان سـوم     

هاي زيادي نظيـر ترسـيب    تاكنون روش. )14(حادتر است
هاي كلسيم و آلومنيوم، جذب به  شيميايي به وسيله نمك

وسيله آلوميناي فعال، زغال چوب، خاكسـتر، اسـتفاده از   
هـاي تبـادل يـوني،     گرانول تري كلسـيم فسـفات، رزيـن   

 هـــاي  غشـــايي نظيـــر نـــانو فيلتراســـيون و روشفرآينـــد 

و ) اســـمز معكـــوس و الكتروديـــاليز(حـــذف فيزيكـــي 

الكتروكواگالاسيون براي حذف فلورايـد مـورد اسـتفاده    
هـاي مـذكور    هريـك از روش . )16 ،15(قرار گرفته اسـت 

محــدود  هــا را داراي معــايبي هســتند كــه اســتفاده از آن 
هزينه بالا، پيچيدگي راهبـري در كشـورهاي در   . كند مي

حال توسعه، توليد زياد لجن، ظرفيت جذب پـايين، نيـاز   
به پيش تصفيه آب ورودي با اسيد و بالا رفـتن سـولفات   
در آب تصفيه شده از بارزترين معايب روش هاي به كار 

محققــان . )17(رفتــه شــده در حــذف فلورايــد مــي باشــد 
اند كه فرايند  زيادي در مطالعات خود به اين نتيجه رسيده

جذب به دليل هزينه پـايين، سـادگي در بهـره بـرداري و     
 راندمان مناسب، نتايج رضايت بخشـي را در حـذف ايـن   

در بـــين . )19 ،18 ،12(آلاينـــده بـــه همـــراه داشـــته اســـت
هاي مورد استفاده كربن نانو لوله چنـد جـداره بـه     جاذب

چنين ظرفيـت   دليل داشتن سطح بالا نسبت به حجم و هم
هـاي   اي در حـذف آلاينـده   جذب بالا بـه طـور گسـترده   

ــي   ــرار م ــتفاده ق ــورد اس ــف م ــرد مختل ــرين  اصــلي. گي ت
ده از كــربن نــانو لولــه چنــد محــدوديت در زمينــه اســتفا

جداره به عنوان جـاذب، جداسـازي دشـوار آن بـه دليـل      
هـاي مختلفـي ماننـد     تا كنون روش. اندازه كوچك است

سانتريفيوژ و استفاده از فيلتراسيون بـه منظـور جداسـازي    
با توجه به اين . است  اين جاذب مورد استفاده قرار گرفته

هزينه و انـژي   ها مذكور نيازمند صرف موضوع كه روش
بالايي هستند، استفاده از مغناطسـي كـردن ايـن گونـه از     

اي توسـط محققـان پيشـنهاد     ها به شـكل گسـترده   جاذب
به همين منظور در مطالعه حاضر براي تسـهيل  . شده است

و تسريع در جداسازي كربن نانو لوله چند جداره بعـد از  
ي فرايند جذب، از نانو ذرات اكسيد آهن بـراي مغناطيس ـ 

بازيابي جـاذب، ايجـاد پسـاب    . كردن جاذب استفاده شد
شفاف و بدون آلودگي ثانويه از ديگر مزاياي جداسازي 
كربن نانو لوله چند جداره مغناطيسي توسـط آهـن ربـاي    

ــت  ــارجي اس ــخ   . )20(خ ــطح پاس ــه، از روش س در ادام
)RSM Response surface methodology: (   بـر مبنـاي

Box-Benken  ارزيـابي اثـر متغيرهـاي مسـتقل بـر      جهت
و نيــز تعيــين ) رانــدمان حــذف فلورايــد(عملكــرد پاســخ 
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روش سـطح پاسـخ بـه    . بهترين مقدار پاسخ اسـتفاده شـد  
 هاي آماري براي مدل سازي و تحليـل  اي از روش مجموعه

شود كه در آن پاسخ مورد نظر تـابعي از   مسائلي گفته مي
اين روش بهينه  هدف از به كارگيري. چندين متغير است

. )21(باشد نمودن پاسخ با كمترين تعداد نمونه و هزنيه مي
تــوان اذعــان داشــت كــه هــدف از ايــن   در مجمــوع مــي

پژوهش، بررسي و بهينه سازي جذب فلورايد با اسـتفاده  
از كربن نـانو لولـه چنـد جـداره مغناطيسـي شـده بـا نـانو         

  .باشد مي RSMذرات اكسيد آهن با استفاده از مدل 
  

  مواد و روش ها
باشد كـه   كاربردي مي -مطالعه حاضر از نوع تجربي

كربن  -در آن عملكرد نانو ذرات مغناطيسي اكسيد آهن
 در حـذف  جـاذب  يـك  عنـوان  نانو لوله چند جـداره بـه  

گرفته  قرار بررسي آزمايشگاهي مورد مقايس در فلورايد
  .است

 
  مواد و تجهيزات -2-1

 شامل هگـزا  مطالعه، اين در نياز مورد شيميايي مواد
ــد ــن (FeCl3·6H2O)فريـــك  كلريـ ــد آهـ ــرا كلريـ  ، تتـ

(FeCl2·4H2O)ــد  ، اســيد نيتريــك)NaF(، ســديم فلوري
)HNO3( ــانو ــربن ن ــاك و ك ــه ، آموني ــداره   لول ــد ج چن

مواد مورد استفاده از شركت مـرك آلمـان بـا    . باشند مي
آب مقطر در  .تهيه شد) analytical grade( رتبه آناليزي
 منظـور  بـه  .يشـات مـورد اسـتفاده قـرار گرفـت     تمام آزما

اسـپكتروفتومتري   مانده فلورايـد از  باقي هاي غلظت تعيين
UV-Visible 7400مدل CE CECIL   و براي تعيـينpH 

اسـتفاده   HACH-HQ-USAمتـر مـدل    pHها از  محلول
 از نيـز  محلـول  از جـاذب  جداسازي مغناطيسي براي. شد
. سـلا اسـتفاده شـد   ت 3/1 مغناطيسي شدت با ربا آهن يك

) Shaker Incubator( براي ثبات دما از شيكر انكوبـاتور 
استفاده شد كـه عـلاوه بـر     )n-BioTEK NB-205  مدل

  .قدرت اختلاط توانايي تنظيم دما را نيز دارد
  

سنتز كربن نانو لوله چند جداره مغناطيسي شده بـا   -2-2
  ناكسيد آهن و ويژگي هاي آ

كـربن نـانو لولـه چنـد      در مطالعه حاضر بـراي سـنتز  
ــا اكســيد آهــن از روش هــم    جــداره مغناطيســي شــده ب

 1/63اسيد نيتريك  cc 100ابتدا  )24(ترسيبي استفاده شد
گرم كربن نانو لوله چند جداره اضـافه و بـه    10به  درصد
 دقيقه در دماي بـالا روي شـيكر بـا دور همـزن     30مدت 
rpm 200 خل و اين كار سبب افزايش تخل. قرار داده شد

جهـت  . فعال شدن كربن نانو لوله چند جداره خواهد شد
از بين بردن حالت اسيدي، كربن نـانو لولـه چنـد جـداره     
چندين بار با آب مقطر شست و شو شـده و توسـط آون   

در گـام  . گرديـد درجـه سلسـيوس خشـك     80در دماي 
بعــدي جهــت نشــاندن نــانو ذرات اكســيد آهــن بــر روي 

MWCNT ،8  گرمFeCl3  گـرم   5/2وFeCl2    بـه كـربن
مخلوط حاصل بـه مـدت   . نانو لوله چند جداره اضافه شد

ــه     30 ــا ب ــرار گرفــت ت ــام اولتراســونيك ق ــه در حم دقيق
ــاملاً ــد، ســپس   صــورت ك ــوژن در آي ســي  ســي 50هم

درصد به آرامي به آن اضافه شـد تـا عمـل     25آمونياك 
هم ترسيبي نانو ذرات اكسيد آهن بـر سـطح كـربن نـانو     

لازم بـه ذكـر اسـت تمـام     . ره انجـام گيـرد  لوله چند جدا
  .مراحل در حضور گاز ازت انجام گرديد

 و شـكل  جـاذب،  سـطح  در اين مطالعه مورفولـوژي 
ــدازه ــانو ان ــه ذرات ن  ميكروســكوپ وســيله مغناطيســي ب

 )(Scaning Electron Microscopy SEMروبشي  الكتروني
 انتقال الكتروني و ميكروسكوپ) S360, Mv2300(مدل 

(Transmission Electron Microscopy TEM)1  مـدل 
 پـراش  الگـوي  تعيين براي. شد بررسي EM 208 فيليپس
ــعه ــين و ايكــس اش ــوص تعي ــانو ذرات خل ــدي ن  از تولي
 مـدل X-ray Diffraction) (ايكـس   اشعه پراش دستگاه

2000 Quantachrome, NOVA هاي  ويژگي .شد استفاده
 غناطيسـي شـده   مغناطيسي كربن نانو لولـه چنـد جـداره م   

ــتگاه مغنــــاطيس ســــنج       ــز بــــا اســــتفاده از دســ  نيــ

                                                 
1. Transmission Electron Microscopy (TEM)  
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ــي  ــدل ) vibrating sample magnetometer(لرزش م
)7400Lakeshare Company, USA  (آناليز شد.  
  

  روش اجراي مطالعه -2-3
 ليتــر در گــرم ميلــي 1000ذخيــره  محلــول ابتــدا در
 و از آب دوبـار تقطيـر تهيـه    استفاده با )استوك( فلورايد
 10 تـا  2 بـا غلظـت   هـاي  محلول آن، سازي رقيق با سپس
كليـه آزمايشـات در محـيط    . شد ساخته ليتر در گرم ميلي

 همراه از فلورايد به مختلفي هاي بسته و در ارلن با غلظت
مختلـف   هاي زمانو  ، دماpHدر  جاذب از معيني مقادير
ها توسط اسيد سولفوريك و سـود   محلول pH .شد انجام

 200زن با دور  ها روي هم سپس محلول. يدرقيق تنظيم گرد
دور در دقيقه قرار گرفته و پس از زمـان مشـخص، جـاذب    

هـاي   وسيله آهنرباي خارجي از محلول جـدا و غلظـت   هب
باقيمانده آلاينده با استفاده از دستگاه اسـپكتروفوتومتري  

  .نانومتر سنجش شد 580در طول موج 
  
نانو ذرات  روي فلورايد جذب بهينه شرايط تعيين -2-4

  كربن نانو لوله چند جداره -مغناطيسي اكسيد آهن 
 مهـم  پارامترهـاي  تأثير بررسي با جذب بهينه شرايط

 فلورايـد،  اوليـه  غلظت تماس، ، زمانpHجذب نظير  فرايند
 بـر  محلـول  pHتـأثير   ابتـدا . تعيـين شـد   دمـا  و جاذب دز

 بهينـه  pHو  بررسـي  9 تـا  3 محـدوده  در فلورايـد  جذب
 بهينه، تـاثير زمـان تمـاس در    pHپس از تعيين . شد تعيين
 مرحلـه  در. آلاينده مطالعـه شـد   مختلف هاي اوليه غلظت
ــد ــا بع ــتفاده ب ــان و pHاز  اس ــه، تمــاس زم ــأثير بهين  دو ت

 مختلــف دزهــاي و فلورايــد هــاي اوليــه غلظــت فــاكتور،
  .گرفت بررسي قرار مورد فرآيند جذب بر جاذب
  

  جذب ايزوترم و سينتيك -2-5
هاي ايزوترم جذب لانگميـر   در اين پژوهش از مدل

و فرونــدليچ بــراي مــدل ســازي رياضــي فرآينــد جــذب 
 مبنـاي  بـر  لانگميـر  ايزوتـرم  مـدل . فلورايد اسـتفاده شـد  

 جـذب  مـاده  )همگـن (يكنواخـت   و اي لايـه  يك جذب
 روي جـاذب  سـطوح  تمـام  بـر  يكسـان  انـرژي  بـا  شونده

 با و لانگمير مدل براساس فرايند جذب نوع. )20(باشد مي
 بـه  شـد،  مشـخص  RLبدون بعد  فاكتورمقادير  از استفاده
 جـذب  =1RLنـامطلوب،   جذب <1RLمقادير  كه طوري

جـذب   RL<0>1و  ناپـذير  برگشت جذب =0RLخطي، 
 معادلات از مطالعه اين در .)23 ،22(دهد مي اننش را مطلوب
 آنـاليز  دوم بـراي  درجـه  شـبه  و اول درجـه  شـبه  سينتيك

  .)23-25(شدند استفاده هاي آزمايش داده
  

  ترموديناميك جذب فلورايد 6 - 2
جهت بررسي ترموديناميك فرآيند جذب از رابطـه  

   :ي زير استفاده گرديد
 KcRTG ln     )1(  

  

بيان كننـده انـرژي آزاد گيـبس     ∆Goرابطه فوق  در
ثابــت جهــاني گازهــا  Rبــر حســب كيلــوژول بــر مــول،  

)8/314J/mol.K ( وT  نشان دهنده دماي مطلق بر حسب
براي محاسبه پارامترهاي آنتالپي اسـتاندارد  . كلوين است

)Ho∆(  آنتروپي اسـتاندارد ،)So∆ (   در فرآينـد جـذب از
  :روابط زير استفاده شد

 (2)       ln
00

RT

H

R

S
kc





  

  

 (3)    
e

e
c C

q
K   

  

kc )L/g (نســبت مقــدار مــاده جــذب شــده روي جــاذب 
)mg/g ( ــده ــاقي مان ــدار ب ــه مق ــول  ب ) mg/L(آن در محل

جهت تعيين پارامترهاي ترموديناميكي فرايند از . باشد مي
ــي  ــل lnkcمنحن ــتفاده شــد T/1 در مقاب شــيب خــط . اس

بر حسـب كيلـوژول بـر     ∆Hoحاصل، نشان دهنده مقدار 
بـر حسـب    ∆Soمول و عرض از مبدا نشان دهنده پارامتر 

  .كيلوژول بر مول است
  

ــا روش ســطح پاســخ    7 - 2 ــد جــذب ب ــه ســازي فرآين بهين
)RSM(  

 ، غلظـت آلاينـده، دوز   pHبررسي اثرات پنج متغيـر  
 

 مبناي بر پاسخ سطح جاذب، دما و زمان، بر اساس روش

ــه ر  Box-Behnkenطراحــي  وش ويســي و همكــاران ب
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 متغيرهـاي  1در جدول شماره . )26(طراحي و انجام گرفت
هـا آورده   مستقل و محدوده و سـطوح مقـاديرتجربي آن  

در اين مطالعـه مجمـوع آزمايشـات در روش    . شده است
ــا  Box-Behnkenطراحــي  ــا . آزمــايش شــد 43برابــر ب ب

اسـتفاده از معادلــه زيــر، بـازده جــذب و ظرفيــت حــذف   
   :)27(دست آمد هورايد بفل

 (4) 
         (5) 

  
C0  برابر با غلظت اوليه وCe  با تعـادلي فلورايـد بعـد    برابر

جـرم   Mرانـدمان حـذف فلورايـد،     Eاز جذب سطحي، 
  .حجم محلول مي باشدVو ) mg/l(جاذب در محلول 

  
متغيرهاي مستقل و محدوده و سطوح مقاديرتجربي  :1جدول شماره 

  آن ها
  

 +1 0 -1 نماد متغير

pHمحلول A 3 6 9 

 min( B 5 60 120( زمان تماس

 C( C 25 35 45◦(دما

 g/l( D 5/0 25/1 2( دوزجاذب

 mg/l( E 2 6 10(غلظت فلورايد

  
  يافته ها

 مغناطيسي نانوذرات هاي ويژگي-3-1

تصاوير مربوط به آنـاليز  ) الف-1(شماره  تصويردر 
براي كربن نـانو  ) SEM( ميكروسكوپ الكتروني روبشي

نشـان  keV 15لوله چند جداره مغناطيسي شده با آهن در 
جــاذب ســنتز شــده بــه  تصــويردر ايــن . داده شــده اســت

 nmصورت لوله هايي در هم پيچيده و با با قطر متوسـط  
شـماره   تصـوير ذرات سـفيد وبـراق در   . نمايان اسـت  80

نشان دهنده ذرات اكسيد آهن در سطح كـربن  ) الف-1(
) ب -1(شـماره   تصويردر . باشد نانو لوله چند جداره مي
محـدوده   در MWCNT-Fe3O4پراش اشعه ايكس براي 

ــاo80زاويــه   تصــويردر ايــن . ارايــه شــده اســت θ2=10ت
پراش اشعه ايكس را به ترتيب براي كـربن   bو  aالگوي 

و نـوع مغاطيسـي   ) غيرمغناطيسـي (نانو لوله چنـد جـداره   

پيـك   aدر الگوي . دهند شده آن با اكسيد آهن نشان مي
مربـوط بـه كـربن موجـود در      o25ايجاد شـده در زاويـه   

نانو لوله بوده كه در نوع مغناطيسي هم اين  ساختار كربن
در الگـوي پـراش   . شـود  پيك در زاويه مذكور ديده مـي 

بـر   o4/35 ايجـاد شـده در زوايـاي     پيـك  bاشـعه ايكـس   
-PDF JCPDS card No. 19اساس پروتكل اسـتاندارد  

حضور ذرات اكسيد آهن را در ساختار كربن نانو  0629
دهد كه به طور  ليز نشان ميكند، لذا اين آنا لوله تاييد مي

موفقيــت آميــزي نــانو ذرات اكســيد آهــن ســنتز و روي  
 VSMآنـاليز  . كربن نانو لوله دو ديواره نشانده شده است

كـربن نـانو لولـه چنـد جـداره      (براي جـاذب سـنتز شـده    
در محـدوده ميـدان   ) oC25(تحت دماي اتاق ) مغناطيسي

ــتد  ±8مغناطيســـي  ــو اورسـ ــدوده ) KOe(كيلـ و در محـ
   (Saturation Magnetization ) مغنـــاطش اشـــباع 

emu/g 8 ±     نشـان  ) ج-1(انجام شـد و در شـكل شـماره
نتايج آناليز فوق نشان داد كـه مـاكزيمم   . داده شده است

مقدار مغناطيس اشباع براي كربن نانو لولـه چنـد جـداره    
ــا آهــن   ــابراين  emu/g 76/6مغناطيســي شــده ب اســت، بن

ز شـده در ايـن مطالعـه از    توان گفت كـه جـاذب سـنت    مي
خاصيت مغناطيسـي بسـيار خـوبي بـه منظـور جداسـازي       

) د-1(در شـكل شـماره   . مغناطيسي برخوردار بوده است
نشـانده شـده روي    Fe3O4اندازه و شكل نانو ذره  فلـزي  

كــربن نــانو لولــه چنــد جــداره بــه وســيله ميكروســكوپ 
در ايـن  . مطالعه شد KeV90در) TEM(الكتروني انتقالي

شود كه نانوذرات اكسيد آهن داراي  اوير مشاهده ميتص
بوده و بـه شـكل   ) Polygon(ساختاري چند ضلعي مانند 

 MWCNTهاي داخلـي   غير يكنواخت در سطح و بخش
ــد ــه ان ــرار گرفت ــاليز  . ق ــدازه ذرات در ايــن آن ــانگين ان مي

دهد كه  نانومتر را نشان مي 100تا  30 3اي مابين محدوده
   .است SEMشده توسط اناليز مويد اندازه تعيين 

بــه منظــور تاييــد تشــكيل اكســيد آهــن در ســاختار  
تصـوير  . استفاده شـد  FTIRجاذب مورد مطالعه از آناليز 

 ايـه لوله وـده نانـان دهنـرتيب نشـه تـب Bو  A، 2شماره 
  دارهــد جــي چنـاي كربنـه كربني چند جداره و نانولوله



  
 

  1394ارديبهشت ،  124، شماره بيست و پنجمدوره                                                  له دانشگاه علوم پزشكي مازندران                   مج        134

  
  

  
  

  
  

  
  

، )الـف ) (SEM(ر ميكروسكوپ الكتروني روبشـي تصوي :1تصوير شماره 
  )د(TEM، آناليز )ج(VSM، آناليز )ب)(XRD(الگوي پراش اشعه ايكس

بــه . بهينــه شــده بــا ذرات نــانو ذرات اكســيد آهــن اســت
  هــاي ايجــاد شــده در محــدوده   صــورت خلاصــه پيــك 

Cm-1 477-630  نشان دهنده باندFe-O    و مويـد حضـور
پيـك  . باشـد  سنتز شده ميدر ساختار جاذب  Fe3O4نانو 

نشان دهنده  3500تا  Cm-1 3300 ايجاد شده در محدوده
حضور گروه هيدروكسيل در روي سطح نانو كامپوزيت 

هـاي اتمسـفري    توانـد بـه دليـل جـذب آب     است كه مـي 
ــوا ( ــا گــروه  ) بخــار آب موجــود در ه توســط جــاذب ي

. هيدروكســيل موجــود در ســاختار كربوكســيل باشــد    
ــك  ــ پي ــاد ش ــاي ايج ــان  1655و  Cm-1 1570 ده دره نش

باشد كه مربـوط بـه سـاختار     مي C=Cدهنده حضور باند 
ــي  ــي م ــه كربن ــانو لول    دو پيــك ايجــاد شــده در . باشــد ن

Cm-1 2854 وCm-1 2920  مربــوط بــه بانــد شــدنC-H 
تـري اسـت    داراي شـدت بـيش   A تصويرباشد كه در  مي

    .كاهش يافته است Bولي در شكل
  

  
  

كربني چنـد جـداره،    هاي نانولوله) FTIR: )A طيف :2تصوير شماره 
)B (كربني چند جداره بهينه شده بـا نـانو ذرات اكسـيد     هاي نانولوله

  آهن
  

محققان در بررسي هاي خود بر اين موضوع اذعـان  
از عوامل مهم و تاثير گذار روي بـار   pHpzcاندكه  داشته

محلـول   pHباشـد كـه ارتبـاط معنـي داري بـا       جاذب مي
باشـد بـار    pH < pHpzcبر اين اساس هنگامي كـه  . دارد

باشد  pH>pHpzcسطحي جاذب مثبت شده و زماني كه 
ــاز جــاذب منفــي   ــا شــاهد ايــن موضــوع هســتيم كــه ب    م

مشـاهده   3 شـماره تصـوير  كـه در   گونـه  همان .مي گردد
در . دسـت آمـده اسـت   ه ب ـ 87/3معـادل   pHpzcشود  مي
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شـده در   توان گفـت بـار سـطحي جـاذب سـنتز      نتيجه مي
pHpzc باشـد و در   به صـورت مثبـت مـي    87/3تر از  كم

بــا . ســطح جـاذب بــار منفـي دارد   87/3مقـادير بـالاتر از   
بهينه بـراي حـذف فلواريـد     pHتوجه به اين موضوع كه 

اسـت   pHpzcاز  تر بدست آمد و اين مقدار كم 3معادل 
توان گزارش كرد كه سطح جـاذب داراي بـار مثبـت     مي

ن بار سـطحي جـاذب و منفـي بـودن بـار      مثبت بود. است
ــه دليــل جــذب    يــون فلورايــد ســبب افــزايش رانــدمان ب

   .الكترواستاتيكي خواهد شد
  

  
  

  pHzpc :3تصوير شماره 
  
  محلول  pH اثر -3-2

 يبررس 9تا  3در دامنه  محلولpH در مطالعه حاضر 
بـه    0/1N HNO3و   0/1N NaOHهـاي  از محلـول . شـد 

 شـكل . د بررسـي اسـتفاده شـد   منظور تنظيم شـرايط مـور  
جـذب   ي بـازده  كـه حـداكثر   دهـد  مـي  نشـان  4 شـماره 

فلورايـد   جـذب  مقـدار  كمترين و 3برابر pHفلورايد در 
آزمايشات  تمام براي بنابراين .است 9 برابر pHبه  مربوط
   .شد انتخاب و گزارشpH = 3 بعدي،

 

  زمان تماس اثر -3-3
توسـط   جـذب فلورايـد   تاثير زمان تماس در فراينـد 

دقيقـه مـورد بررسـي    120 تا 0محدوده  جاذب سنتز شده
 .نمـايش داده شـد   4شماره  تصويرو نتايج در  قرارگرفت

 120در  فرايند جذب فلورايد شكل مذكور نشان داد كه
طور كه در  همان. رسيده استدقيقه به بالاترين حد خود 

شود، با افزايش زمان تمـاس   مشاهده مي 4شماره  تصوير
   .يافته است افزايش جذب راندمان

  

  
  

و تــاثير زمــان تمــاس بركــارايي حــذف  pH تــاثير: 4تصــوير شــماره 
  گرم در ليتر جاذب 2در ليتر توسط ميلي گرم  6فلورايد با غلظت 

  
 تاثير دما -3-4

بررسي تاثير دما بر حذف فلورايـد بوسـيله    به منظور
. انتخاب شد C 45◦و 35، 25جاذب سنتز شده، سه دماي 

نتـايج  . يم دما به وسيله شيكر انكوباتور انجـام گرفـت  تنظ
ــر روي كــارايي حــذف    ــا ب ــاثير دم حاصــل از بررســي ت

ــد در  ــويرفلوراي ــماره  تص ــت   5ش ــده اس ــان داده ش . نش
، افزايش دما باعث افزايش شود طور كه مشاهده مي همان

تـرين ميـزان حـذف     بيش و ميزان جذب فلورايد گرديده
ترين مقـدار حـذف آن در    مو ك C 45◦فلورايد در دماي 

   .حاصل شده است C 25◦دماي 
  
 جاذب دوز اثر -3-5

روي ر ب) g/lit2-5/0(جاذب دوز اثر  در اين مرحله
گونـه كـه    همان. حذف فلورايد مورد بررسي قرار گرفت

شـود، افـزايش در دوز    مشـاهده مـي   5شـماره   تصويردر 
ــاذب  ــزان  ج ــمگيري در مي ــزايش چش ــبب اف ــذف  س ح
تـرين ميـزان حـذف فلورايـد در      بيش. استشده فلورايد 
بنابراين در كليه . گرم بر ليتر مشاهده شد 2 جاذب مقدار

دوز بهينــه در ليتــر بــه عنــوان گــرم  2 ميــزان آزمايشــات
   .انتخاب گرديد



  
 

  1394ارديبهشت ،  124، شماره بيست و پنجمدوره                                                  له دانشگاه علوم پزشكي مازندران                   مج        136

  
  

هاي مختلف جاذب بر ميزان  دما و تاثير غلظت تاثير :5تصوير شماره 
  3 برابر pHدقيقه و  120حذف فلورايد در زمان 

  
 فلورايدهاي مختلف  غلظتتاثير  -6- 3

هاي  نتايج مربوط به تاثير غلظت 6شماره  تصويردر 
 ايــن آلاينــدهمختلــف فلورايــد بــر روي بــازدهي حــذف 

شـده تحـت    مغناطيسيتوسط كربن نانو لوله چند جداره 
 مـذكور  تصـوير بـر اسـاس   . شرايط بهينه ارائه شده اسـت 

گرم  ميلي 2غلظتبيشترين مقدار فلورايد حذف شده در 
 ميلـي گـرم در ليتـر    10و كمترين آن در غلظـت   در ليتر

   .حاصل شده است
 

 
  

تاثير غلظت اوليه فلورايد بركارايي حذف فلورايد با  :6تصوير شماره 
  pH  3دقيقه و  120جاذب، در زمان  gr/l 2، توسط mg/l 2غلظت 

  
  تجزيه و تحليل آماري-7- 3

ايشاتي كه پاسخ امروزه جهت طراحي و تحليل آزم
باشـد از روش سـطح    مورد نظر تابعي از چندين متغير مي

هـدف از بكـارگيري ايـن روش    . شـود  پاسخ استفاده مـي 
ــه نمــودن پاســخ  ــد ( بهين ــه جــذب فلوراي ــن مطالع  )در اي

 پاسـخ،  سـطح  آمـاري  روش كـارگيري  هب با .)28(باشد مي
 متغيرهــاي تجربــي ارتبــاط دهنــده كــه نشــان زيــر معادلــه
 شـده  كدگـذاري  صـورت  بـه  راندمان و درصد آزمايش

   :آمد است به دست
Fluoride removal = + 25/83 – 14/76 A + 12/34B + 

3/87 C + 11/10 D -10/10 E -2/73 AB + 4/75 AC-

3/50 AD-2/00AE-11/69   BC +10/02  BD +1/98 

BE – 8/50 CD + 11/25CE + 2/50 DE +16/90 

A2+10/66 B2+7/15  C2+0/90 D2+ 8/73 E2      )6(  

سـازي آمـاري    نيـز بررسـي و مـدل    2جدول شـماره  
هـا را بـر روي    تاثير پارامترهاي مسـتقل و اثـر متقابـل آن   

   .دهد حذف فلورايد نمايش مي
  

  ورايد در شرايط بهينهجذب فل سينتيكو  ايزوترم -8- 3
 ايزوتـرم  هـاي  مـدل  بـه  مربـوط  پارامترهاي مقادير

 شـده  ارائـه  3 شـماره  جـدول  فرونـدليچ در  و لانگميـر 
شود،  مي مشاهده 3شماره  جدول همانطور كه در .است

 مـدل  از لانگميـر بيشـتر   مـدل  بـراي  همبسـتگي  ضريب
نشان داد كـه   حاصل به وضوح نتايج. مي باشدفروندليچ 

از ذب فلورايد بـه وسـيله جـاذب مـورد مطالعـه      جفرايند 
ايزوترم لانگمير پيروي كرده و حـداكثر ظرفيـت جـذب    

   .باشد مي mg/g 2/35بر مبناي اين مدل برابر با 
 جذب سينتيكي پارامترهاي از آمده دست به مقادير

فلورايد روي نانوكامپوزيت مغناطيسـي كـربن نـانو لولـه     
 4شماره  جدول ن درچند جداره و نانو ذرات اكسيد آه

 4گونه كه جـدول شـماره    همان .است شده داده نمايش
دهد سينتيك شبه درجه هماهنگي بسيار مناسبي  نشان مي

   .با داده هاي مربوط به اين مطالعه دارد
  

   :در شرايط بهينه ديترموديناميك جذب فلورا -3-9
حاصل از مطالعه ترموديناميك فراينـد جـذب    نتايج

 5در جدول شماره  MWCNT-Fe3O4 لهيبه وس ديفلورا
و  ∆Hoمقـادير مربـوط بـه پارامترهـاي     . ارايه شده اسـت 

So∆      هر دو مثبت و مقـادير بـه دسـت آمـده بـرايGo∆ 
  .حاصل شده است منفي
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  آناليز واريانس براي مدل درجه دو حذف فلورايد مورد مطالعه :2شماره  جدول
  

SOURCE SUM OF
SQUARESDF MEAN 

SQUARE F VALUE P-VALUE 
PROB > F 

MODEL 82607/15066203413/753 21991/3 0032/0 

A-PH 527148/34761527/3476 85927/14 0007/0 

B-TIME 147948/18681148/1868 984784/7 0091/0 

C-TEMPERATURE 9645845/23819643/238 021374/1 00321/0 

D-ADSORBENT DOSE 63071/19681631/1968 414265/8 0077/0 

E-FLUORIDE CONCENTERATION 007759/16301008/1630 966932/6 0141/0 

AB 18595996/25118596/25 107649/0 7456/0 

AC 25/90125/90 385744/0 5402/0 

AD 49149 209434/0 6512/0 

AE 16116 068387/0 7958/0 

BC 3208419/46213208/462 976039/1 1721/0 

BD 7239476/33917239/339 452038/1 2395/0 

BE 22394764/13122395/13 056521/0 8140/0 

CD 2891289 235236/1 2770/0 

CE 25/506125/506 163799/2 1538/0 

DE 25125 106854/0 7465/0 

A^2 367424/24911367/2491 64853/10 0032/0 

B^2 0777861/68610778/686 932414/2 0992/0 

C^2 6401515/44516402/445 904742/1 1798/0 

D^2 003787879/71003788/7 029935/0 8640/0 

E^2 0037879/66510038/665 84234/2 1043/0 

RESIDUAL 08697/5849259635/233   

LACK OF FIT 253636/5728204127/286 85156/11 061/0 

PURE ERROR 8333333/120516667/24   

COR TOTAL 91304/2091545   

  
 براي فروندليچ و لانگمير يها ترمايزو پارامترهاي مقادير :3 شماره جدول

  روي كربن نانو لوله چند جداره مغناطيسي شده با آهن فلورايد جذب
 

ايزوترم هاي  مدل هاي ايزوترميپارامترهاي
 زوترميثابت هاي اي مقدار ثابت هاي ايزوترمي R2 جذب

98/0  
 

829/0 KL 

 qmax 2/35 لانگمير

41/0-21/0 
 

Rl  
 

78/0 
51/3 Kf 01/1 فروندليچ n 

  
روي نـانو   فلورايـد  جـذب  بـراي  سـينتيكي  پارامترهـاي  :4 شـماره  جدول

  كامپوزيت مغناطيسي كربن نانو لوله چند جداره و نانو ذرات اكسيد آهن
  

غلظت اوليه 
فلورايد 

)mg/l(  
qe,exp 

 سينتيكي مدل
 شبه درجه دوم شبه درجه اول

qe,cal 
(mg/g)  

K1
(min-1) R2  qe,cal

(mg/g) K2 (g/mgmin) R2  
2 21/23 23/11 033/0 763/041/23 056/0 941/0
6 65/41 98/29 078/0 832/093/42 081/0 984/0
10 87/49 67/32 123/0 894/049/51 099/0 995/0

  
ادير پارامترهاي ترموديناميكي جذب فلورايد در مق :5شماره  جدول

  شرايط بهينه
  

∆So (kJ/mol.K) ∆Ho (kJ/mol) ∆Go (kJ/mol) lnkc  دما (oK)  

153/0 41/33 

-397/0 120/0 298  
-511/1 56/0 303 

-772/1 73/0 308 

-959/2  01/1  313  

 در شرايط بهينه شده فلورايد حذف -10- 3

نـايي واقعـي جـاذب سـنتز شـده،      به منظور تعيين توا
شـده  تحت شـرايط بهينـه    در حذف فلورايد آنعملكرد 

 براي اين منظور .قرار گرفت بررسيمورد در مراحل قبل 
فلورايد مخلـوط شـده    مقدار معيني از سديمآب مقطر با 

. گرم بر ليتـر سـاخته شـود    ميلي 4محلول  ليتر ميلي 100 تا
 120ان تمـاس  زم(تحت شرايط بهينه  سپس مقدار جذب

گيـري   انـدازه ) گـرم  ميلـي  2 دوز جاذبو  pH= 3دقيقه، 
 4كـه محتـواي فلورايـد از    نتـايج حاصـل نشـان داد    . شد
يافتـه و  گرم بر ليتر كاهش  ميلي 03/0 گرم بر ليتر به ميلي

ايـن  . حاصـل شـده اسـت   درصـد   5/98 راندماني معـادل 
موضوع بيانگر آن است كه جاذب سنتز شده به سـادگي  

گرم بر ليتـر فلورايـد را بـه     ميلي 4يي رساندن غلظت توانا
   .دارد مجاز و استاندارد هاي تعيين شدهحداكثر تر از  كم

  

  بحث
  محلول pH اثر 1 - 4

جـداره  جذب فلورايد توسط كربن نـانو لولـه چنـد    
حـداكثر و در   = pH 3آهـن در  اكسيد با  مغناطيسي شده
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9 pH= بنابراين ، باشد حداقل ميpH مطالعه اين بهينه در 
) +H( هـا  تعداد پروتون pHبا كاهش . انتخاب شد 3برابر 

هـا توانـايي اضـافه     يابـد، ايـن پروتـون    مي موجود افزايش
و سبب القاي بار مثبـت بـه    را دارندبه سطح جاذب  شدن
باشـد،   كه بار فلورايـد منفـي مـي    جايي از آن. شود مي آن

 ــ  ــين جــاذب و فلوراي ــتاتيكي ب ــه الكتروس ــروي جاذب د ني
تري توسط  شود فلورايد بيش يد و باعث ميآ وجود مي هب

 ،در محـيط بـازي  . جاذب در محيط اسيدي جـذب شـود  
، باعـث دفـع    نزديك به سطح جاذب )-OH(شارژ منفي 

حـذف   رانـدمان  متعاقبـاً  شده والكترو استاتيكي فلورايد 
 Wajimaتوسط  مشابهي هايي رسيبر .)30، 29(يابد كاهش مي

 انجامدر حذف فلورايد ) 2010( Alagumuthuو ) 2006(
ترين راندمان حذف  كه بيش ها گزارش نمودند و آن شد

  .)32، 31(داده استهاي اسيدي رخ  pHفلورايد در 
  

  زمان تماس اثر 2 - 4
در مطالعه حاضر جذب فلورايد در بازه زمـاني بـين   

شد مشاهده . دقيقه مورد بررسي قرار گرفت 120 تا صفر
بـه ميـزان قابـل     با افزايش زمان تماس راندمان حذف كه

تـرين   در ايـن مطالعـه بـيش   . يابـد  اي افزايش مـي  ملاحظه
علت افزايش . رخ داددقيقه  120راندمان حذف در زمان 

راندمان با افزايش زمان ايـن واقعيـت اسـت كـه افـزايش      
تـري بـا    هاي فلورايد بـيش  شود يون زمان تماس سبب مي

اي كـه   در مطالعـه . جاذب برخورد كرده و جـذب شـوند  
ــاران Tomarســـط تو ــر روي جـــذب ) 2013(و همكـ بـ

منگنز انجـام   –فلورايد با استفاده از مواد كامپوزيت روي
ترين راندمان حذف فلورايد  كه بيشگزارش شد گرفت 

  .)33(دهد دقيقه روي مي 145در زمان تماس 
 

  تاثير دما 3 - 4
تاثير دماهاي مختلف بـر فراينـد جـذب فلورايـد در     
شرايط بهينه شده نشان داد كه بيشترين جـذب در دمـاي   

انحـلال پـذيري يـون     .دهـد  درجه سلسـيوس رخ مـي   45
ورايد در دماهاي بالاتر مي توانـد دليـل بـراي افـزايش     فل

  .راندمان با افزايش دما باشد

  جاذب دوز اثر 4 - 4
كـربن نـانو لولـه    ادير مختلـف  نتايج بررسي تاثير مق

آهـن در جـذب   اكسـيد  بـا   مغناطيسـي شـده  چند جداره 
 اين آلاينـده ترين ميزان حذف  داد كه بيش نشانفلورايد 

 دوزافـــزايش . داده اســـترخ  gr/L2در دوز جـــاذب 
. همـراه اسـت  افزايش بـازدهي جـذب فلورايـد     با جاذب

هاي آزاد جذب فلورايـد   مكانعلت اين موضوع افزايش 
بـه   /.5جـاذب از   دوز افزايش ميزانبا سطح جاذب  روي
gr/L 2   ــوع ــن موض ــت، اي ــي  اس ــان دسترس ــاً امك متعاقب

هـاي فعـال موجـود در     هاي فلورايـد بـه جايگـاه    مولكول
تـوان   در مجمـوع مـي   .دهـد  افـزايش مـي   را جاذبسطح 

گفت مقدار جاذب، يكي از پارامترهاي مؤثر در افزايش 
راندمان جذب است چرا كه بـا افـزايش مقـدار جـاذب،     
سطح موجـود بـراي جـذب تبـادلي كـه در اختيـار مـاده        

  .يابد افزايش مي ،گيرد جذب شونده قرار مي
 
  فلورايدغلظت هاي مختلف تاثير  5 - 4

ت اوليه آلاينده از ديگر پارامترهاي مهـم تـاثير   غلظ
بررسي تغييـرات غلظـت   . باشد گذار در فرايند جذب مي

اوليه يـون هـاي فلورايـد مشـخص نمـود كـه بـا افـزايش         
بــا . يافتــه اســتغلظــت آلاينــده، ميــزان جــذب كــاهش 

 راندمان جـذب  mg/L 10به  2افزايش غلظت فلورايد از 
تـرين ميـزان    بيش. يابد كاهشمي اي به شكل قابل ملاحظه

حاصـل  ميليگرم بر ليتـر   2جذب در غلظت اوليه آلاينده 
ثابت بودن تعداد جايگاه هاي فعال جـاذب در برابـر   . شد

هــاي فلورايــد علــت اصــلي كــاهش  افــزايش ميــزان يــون
بـه   .باشـد  در برابـر افـزايش غلظـت آلاينـده مـي      راندمان

بـه   وهاي فعال جـاذب   اشباع شدن جايگاهعبارت ديگر، 
كاهش سطح جـذب در مقابـل افـزايش ميـزان      دنبال آن
ــت  ــد، غلظـ ــدمان    فلورايـ ــاهش رانـ ــلي كـ ــت اصـ علـ

ــي ــه )34()باشــد م ــورد  2011اي كــه در ســال   مطالع در م
حذف فلورايد توسط باگاس اصلاح شده انجام شـد نيـز   

كه با افـزايش ميـزان آلاينـده رانـدمان كـاهش      نشان داد 
  .)35(م خواني داردكه با نتايج اين مطالعه هيافت 

  



     
  مجتبي يگانه بادي و همكاران     

  139      1394ارديبهشت ،  124، شماره  بيست و پنجمدوره                                                      مجله دانشگاه علوم پزشكي مازندران                             

 پژوهشي

  تجزيه و تحليل آماري 6 - 4
ــل   ــه و تحلي ــمت تجزي ــاري در قس ــر  Aآم  pHبراب

برابـر بـا دوز    D، برابر دمـا  Cبرابر زمان تماس،  B، نمونه
با توجـه  . باشد برابر با غلظت اوليه فلورايد مي Eجاذب و 

 Pمقـدار پـارامتر   توان دريافت كـه   مي 2به جدول شماره 
  باشـد،   مـي  003/0تـر از   براي مدل مورد مطالعه كوچـك 

P value<     به اين معنا كه بررسي جـذب فلورايـد توسـط
كربن نانو لوله چند جداره  مغناطيسي شده بـا نـانو ذرات   
اكسيد آهن بـه خـوبي توسـط مـدل مـورد مطالعـه قابـل        

تـوان   مـي  7بـه توجـه بـه معادلـه شـماره      . توصيف اسـت 
ــاثير منفــي در  Eو  Aفــت كــه فاكتورهــاي  دريا داراي ت

 Dو  B ،Cراندمان جذب بود در حـالي كـه پارامترهـاي    
علامت منفـي در معادلـه   . اثر مثبتي بر فرايند جذب دارند

حاصل به معني افـزايش رانـدمان بـا كـاهش آن پـارامتر      
بوده و علامت مثبت در معادله بيانگر رابطه مسـتقيم بـين   

  .ر مورد مطالعه استراندمان و پارامت
  
  فلورايد  جذب سينتيكو  ايزوترم 7 - 4

) <78/0R2(ضريب همبستگي براي مدل فرونـدليج  
كمتر از مقدار بـه دسـت آمـده آن بـراي مـدل لانگميـر       

)98/0R2> (دهــد كــه فراينــد  باشــد و ايــن نشــان مــي مــي
جذب بر مبناي ضريب همبستگي از مدل لانگمير تبعيت 

ر حـداكثر ظرفيـت جـذب بـر     در مطالعـه حاض ـ  .كنـد  مي
حاصـل شـد در    mg/g 2/35مبناي مدل لانگمير برابر بـا  

حالي كه مقادير اين پارامتر در مطالعه باقري و همكـاران  
پيرامون جذب فلورايد توسط آلوميناي فعال اصلاح شده 

ــي   ــاتي آهن ــا تركيب گــزارش شــده اســت،   mg/g 23/8ب
ده در كه جـاذب سـنتز ش ـ   مي توان نتيجه گرفتبنابراين 

تحقيق حاضر نسبت بـه آلومينـاي فعـال اصـلاح شـده بـا       
تركيباتي آهني استفاده شده در مطالعه باقري و همكاران 

  .)36(از كارايي بهتري برخوردار بوده است
Onyango و  2004اران درسال وهمكViswanathan 

جـذب  هـاي خـود    در بررسـي  2009و همكاران در سال 
مـورد مطالعـه قـرار     زئوليت و كيتـوزان  فلورايد را توسط

 يمناسـبي بـرا   مـدل به عنوان  راايزوترم لانگمير دادند و 
ضـريب   .)37، 15(انـد  معرفي كـرده  جذب فلورايد فرآيند

رگرسيون در مدل سينتيكي شبه درجه دوم بسيار بيشتر از 
ــا    ــر ب ــه اول و براب ــبه درج ــدل ش ــي 995/0م ــد  م در . باش

 2007و همكاران در سال  Wei Maاي كه توسط  مطالعه
گرفته به اين نتيجه رسـيدند كـه حـذف فلورايـد     صورت 

از 997/0توسط كيتوزان مگنتيك بـا ضـريب رگرسـيون    
  .)38(كند سينتيك درجه دو پيروي مي

  
  در شرايط بهينه فلورايدترموديناميك جذب  8 - 4

پارامترهــــاي كمــــي بدســــت آمــــده در مــــورد  
براساس نتايج مقادير . ترموديناميك نشان داده شده است

مثبت ) °S∆(و آنتروپي استاندارد  )°H∆(ستانداردآنتالپي ا
مثبــت . منفــي اســت) °G∆(و ميــزان انــرژي آزاد گيــبس 

نشـان دهنـده گرمـاگير بـودن فراينـد      بودن ميزان آنتالپي 
بـه عبـارت   . جذب فلورايد توسط جاذب سنتز شده است

كنـد افـزايش دمـا     ديگر مثبت بودن اين پارامتر بيـان مـي  
ورايد داشته و جذب ايـن آلاينـده   تاثير مثبتي بر جذب فل

مثبـت بـودن ميـزان    . باشـد  در دماها بـالاتر مسـاعدتر مـي   
پارامتر آنتالپي نيز گوياي اين موضوع است كـه افـزايش   
دما در طول فرايند جذب، سبب افزايش راندمان در فـاز  

امـا مقـادير منفـي بدسـت     . شود مشترك جامد و مايع مي
دهنده خود به خودي  آمده براي انرژي آزاد گيبس نشان

بودن فرايند جذب فلورايد توسط كـربن نـانو لولـه چنـد     
در . جداره بهينه شده با نانو ذرات اكسيد آهن مـي باشـد  

مطالعه فرايند جذب فلورايد بر روي دانـه هـاي كيتـوزان    
و  Natrayasamy Viswanathanپروتوئينه شـده توسـط   

ــال  ــاران در س ــادير  2009 همك ــت و  ∆Soو  ∆Hoمق مثب
منفي حاصل گرديد كه نشان دهنده خود بـه   ∆Goمقدار 
فراينـد جـذب مـي باشـد و بـا       و گرمـاگير بـودن   خودي

  .)39(تطابق دارد مطالعه حاضر كاملاً
هدف از ايـن  يجه گيري كرد كه توان نت در پايان مي

مطالعــه، بررســي كــارايي كــربن نــانو لولــه چنــد جــداره 
مغناطيسي شده با اكسيد آهـن جهـت حـذف فلورايـد از     
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دسـت آمـده از ايـن    ه نتـايج ب ـ . باشـد  هاي آبي مي محلول
دهـد كـه جـاذب سـنتز شـده بـه دليـل         مطالعه نشـان مـي  

 راندمان بالاي حذف، ظرفيت جـذب بـالا و ارزان بـودن   
تواند به عنوان يك جاذب موثر براي حذف فلورايـد   مي

چنين اين مطالعـه بيـانگر ايـن موضـوع      هم. استفاده گردد
رانـدمان   و دمـا  زمان تمـاس ، ا افزايش مقدار جاذببود ب

اسـيدي   pHدر  مـورد مطالعـه   جـاذب . يابـد  يافزايش م ـ
تــري در حــذف فلورايــد نشــان داد و بــا  كــارايي مناســب

آلاينــده مقــدار رانــدمان افــزايش كــاهش غلظــت اوليــه 
 فلورايـد  جـذب  سـينتيكي  و تعـادلي  مطالعـات . يابـد  مي

كربن نـانو لولـه    -روي نانو ذرات مغناطيسي اكسيد آهن
 شـبه سينتيك  لانگمير و هاي مدل با ترتيب چند جداره به

 كي ـناميترمود يدر بررس. است داشته دوم تناسب درجه

ــاهده گرد  ــذب مش ــج ــه فرا دي ــديك ــذب فلو ن ــراج  دي
در . بـوده اسـت   يخـود ه و خودب) ريگرماگ( كياندوترم

جاذب سنتز شده بـه دليـل    توان اذعان داشت مجموع مي
راندمان مناسب در حذف فلورايد و جداسـازي آسـان و   
سريع به وسيله آهنربا، مي تواند به عنوان جاذبي كار آمد 

  .در حذف آلاينده مذكور از محيط آبي باشد
  

  سپاسگزاري
هاي مـالي و معنـوي دانشـگاه     له از حمايتوسي بدين

و ستاد توسـعه فنـاوري نـانو رياسـت      علوم پزشكي ايران
 24659كــد  بــابــراي انجــام طــرح تحقيقــاتي  جمهــوري

  .آيد تشكر و قدرداني به عمل مي
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