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چكيده
هاي سرب در محيط آبي استفاده شد. عوامل موثر بر حذف يون براي) Zeolite-APTESشده (دار در اين پژوهش از زئوليت عامل

) با استفاده از طراحي آزمايش بـه روشminو زمان ppm ،(pH ))، غلظت اوليه (mgجاذب ( قداريند جذب يون سرب از جمله مافر
نشان داد كه بازده جذب سرب از محيط آبي با افزايش زمان و مقدار جـاذب هانتيجه سازي شد. ) بررسي و بهينهRSMسطح پاسخ (

اوليه يون سـرب، مقـدار درصـد حـذف يـون سـرب با افزايش غلظت ،رسد. همچنين مقدار ثابتي مي تدريج بهمي يابد و بهافزايش 
رب،جـاذب بـراي يـون س ـ    ظرفيت جذب بيشينهشده، ظرفيت جذب خوبي را براي سرب نشان داد. دار يابد. زئوليت عامل كاهش مي

mg/g 28/89 روياول پي ـ مرتبـه و از سـينتيك شـبه  داشـت   همخوانيدماي لانگموير  يند جذب با همافر براين،ن. افزودست آمدهب
.كردمي

دماي جذب ، همظرفيت جذب، سينتيك جذبسرب، شده، اصلاحزئوليت هاي كليدي:  واژه

 مقدمه

هـاي مقـدار يـون   ايع،توسعه صـن  و باهاي اخير  در سال
درپسـاب  سـنگين بـه دليـل تخليـه      ي ناشي از فلزهـاي سم
حضـور  در ايـن بـين  كـه   هاي طبيعي افزايش يافته است آب
سرب، جيوه و آرسنيك حتي در مانندسمي  فلزهايهاي  يون
حسـاببهزيست  تهديد جدي براي محيط نيز هاي كم تغلظ

كه براي تصفيه آب آلوده بـه جمله فرايندهايياز  .]1[ آيد مي
توان به رسوب شيميايي مي ،شود فلزي استفاده ميصرهاي عن

،ها و سولفيدها، اسـتخراج حـلال   ها، كربنات مانند هيدروكسيد
، جداسازيتراكافت، الكتروصافشاسمز معكوس، تبادل يوني، 

ينـد غشـايي، بازيـابي الكتروليتـي، جداسـازياجامد، فر-مايع
هـاي  در اين بين روش .]3و  2[ كرد اشارهمايع و جذب -مايع
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بودن، عملكـرد وارزانكارايي بالا،  دليلمبتني بر جذب كه به
.]4[ است گرفتهموردتوجه قرارسيار ي بمحيطزيستسازگاري 

ــا اســتفاده از اســت.ينــد جــذب روشــي بســيار كارآمــد  افر ب
دمـوا  ماننـد بـا قـدرت جـذب بـالا      ارزان قيمت و هاي جاذب

هـايفـراورده ثانويـه   رس يا برخي توليـدهاي طبيعي در دست
، پوســت2رس، خــاك1خاكســتر ماننــدكشــاورزي و صــنعتي 

هايحذف فلز براي دتوان مي ،ها و زئوليت 4، برگ چاي3درخت
دليـلبـه  هـا   زئوليت در اين بين .]5[ كارگرفته شودبهسنگين 

ظرفيت تبادل يوني، نزديـك مانندهايي  برخورداري از ويژگي
هاي فلزي سنگين، هاي داخل ساختار به كاتيون يونبودن كات

همتاييبي هاي جاذب، مناسب و پايداري شيميايي و مكانيكي
هـا هاي قابـل تعـويض زئوليـت    يونبودن ضرربي. ]6[هستند 

سنگين ها را براي حذف فلزهاي(پتاسيم، كلسيم و سديم) آن
در .]8 و  7[ ساخته استهاي صنعتي مناسب  ها و پساب از آب

زئوليتيك نوع از اي  مطالعهدر  Khachatryan همين راستا
سـنگين ماننـد سـرب و مـس هـاي بـراي جـذب فلز   طبيعي

تكدستان. ]9[ دست يافت%  45استفاده كرد و به بازده حذف 
 (كلينوپتيلولايـت)  از نـوعي زئوليـت طبيعـي    نيزو همكارانش 

ظرفيـت و بـه بيشـينه   براي جذب يون سرب استفاده كردنـد 
هـا عملكـرد زئوليـت   ].10[ دست يافتنـد  mg/g 813/5 جذب

،تواند با كاهش اندازه زئوليت بهبود پيـدا كنـد   براي جذب مي
ريز هم ممكن است نفوذ پذيري اصـلي را بـراي هايهاما ذر

هـا بـه اگر زئوليت ،بنابراين ].11[  تصفيه پساب كاهش دهند
خـلسـنگين در دا  هـاي فلزهـاي   درستي اصلاح نشوند يـون 

كننـد و در گيرند و به بيرون نشر پيدا مـي  چارچوب جاي نمي
ــودگي ثانويــه ايجــاد مــينهايــت آ ــراين  .]8[ كننــد ل ــه،ب پاي
هـا و افـزايش سطح زئوليتاصلاح  برايزيادي هاي پژوهش

صورت گرفته است. دراينتفاوت هاي فلزي مجذب يون بازده

1. Fly ash 2. Clay 3. Tree bark
4. Tea leaves

فعـالتوان بـه اصـلاح زئوليـت طبيعـي بـا سـطح        مي ،راستا
حـذف يـون براي م برومايدآمونيمتيلتريهگزادسيلكاتيوني 
ــروم ( ــه ) VIك ــرد. نتيج ــاره ك ــاياش ــن  ه ــگراناي پژوهش

بـودهدر شرايط بهينه حذف يون كرم  % 90دهنده بازده  نشان
زئوليت دهي پوششبا  نيز شايران نژاد و همكاران. ]12[ است

ماننـد يني سـنگ  ، به مطالعه حذف فلزهاياكسيدديمنگنز با 
نيكل، كبالـت، روي، مـس، كـادميم و سـرب از محـيط آبـي

،87/4، 51/10ظرفيت جذب بـه ترتيـب    بيشينهپرداختند و به 
ــد mg/g 65/40و 69/13، 59/10، 97/8 در .]13[ دســت يافتن

منظـور حـذفبه ]14[ بهرامي فر و همكاراناي ديگر،  مطالعه
ــول  ــوه از محل ــون جي ــا   ي ــاب كلروآلك ــي و پس ــاي آب لي،ه

شــده بــا گــروهدارعامــل Fe3O4@SiO2-NH2 چندســازهنانو
ايـن پـژوهش نشـان داد كـه هـاي نتيجهكردند.  تهيه آميني

ــراي    ــادلي ب ــذب تع ــت ج ــترين ظرفي ــبيش ــوه ازح ذف جي
از ميـان بـرآن، افـزون . است mg/g 45/130 هاي آبي محلول
عنـوان مـدلمـدل لانگمـوير بـه    ،جـذبي  دماي همهاي  مدل

شناو همكـار  Li برازش يافت.شده تهيهب مناسب براي جاذ
-3(دارشـده بـا   عاملسيليكاي  هاينانوذره پژوهشي در ]15[

براي جـذب را) APTES5( توكسي سيلانتري)آمينو پروپيل
نشان داد كه هامطالعه قرار دادند. نتيجهدمورسنگين  فلزهاي

تركيـب بـا سـيليكا بـا اصـلاح     هـاي فعاليت سطحي نـانوذره 
]16[ شپور و همكارانرضا لان افزايش يافته است.سياتوكسي

ــز  ــ ني ــاذب مغناطيس ــك نانوج ــق اصــلاح ي ــد از طري ي جدي
و سـيلان اتوكسـي  )تـري پروپيلآمينو-3(آهن با  هايذرهنانو

هــاي جيــوه از حــذف يــون بنزوئيــك اســيد بــرايمركاپتو-4
در ايـن مطالعـه نـانو جـاذب .هاي آبـي تهيـه كردنـد    محلول
% 95كـه  طـوري بـه  ،شـد جيوه سريع حذف  موجبه شدتهيه

دقيقه بـه 90 مدتحذف شد و در ابتدايي دقيقه  20 درجيوه 
باتوجه به نقش موثر اصـلاح سـطح  .بيشترين مقدار خود رسيد

در ،تفـاوت هـاي م  زئوليت در افزايش ظرفيت و بازده جذب آلاينده

5. (3-Aminopropyl)triethoxysilane
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هـاي تركيب باا اصلاح سطحي زئوليت بتا  شداين پژوهش سعي 
سـنگين ها بـراي حـذف فلزهـاي   ، كارايي اين تركيبآمينوسيلان

غلظـت جـاذب ماننـد  عوامليارتقاء يابد. نظر به تأثير  ،سرب مانند
بـر pH، زمـان تمـاس و   شده و غلظت اوليـه يـون سـرب   اصلاح

سـنگين، از روش طراحـي ظرفيت جذب و كارايي حذف فلزهـاي 
يافتن شرايط بهينـه ،ها و همچنينعاملبررسي اين  رايآزمايش ب

،سنگين استفاده شـد. همچنـين   حذف فلزهاي قداربيشينه مبراي 
شد.مطالعه و سينتيك واكنش نيز  دما هم

بخش تجربي
مواد 

از شركت كيميا پژوهشاستفاده در اين مورد زئوليت
استفاده درزئوليت مورد هايگيويژ. شد تهيه پارس شايانكار

) و% 98(اتانول )، % 98(تولوئن ت. شده اس هاراي 1جدول 
- 3( خريداري شد.) از شركت مرك % 98نيترات (سرب 

) از شركتAPTESاتوكسي سيلان (تري)آمينوپروپيل
تهيه شد. آلدريچسيگما

استفادهموردعنصري زئوليت  تجزيه 1جدول 
ها (درصد وزني)تركيب

Cl K2ONa2OSO3CaOFe2O3Al2O3SiO2

98/0 32/4 5/4  2/0  84/0 54/0 64/1183/67

 هادستگاه
هاي زئوليت و زئوليت نمونه FTIRهاي  طيف

،Thermoتبديل فوريه ( فروسرخسنجي  طيفا شده باصلاح
شناسيريختدست آمد. ه، كشور آمريكا) بAVATARمدل 

پويشي نشر الكتروني ميكروسكوپ شده نيز باجاذب اصلاح
، كشورMIRA II، مدل FESEM ،TESCAN( ميداني
سربتعيين غلظت يون براي  ،بررسي شد. همچنين )چك
 ICP-7000شده القايي (سنجي نشري پلاسماي جفت طيف

ver. II (شد كارگرفتهبه.
APTESبا  زئوليت اصلاح سطح

از ASTMاستاندارد  پايهبر ، زئوليتبندي   دانه رايابتدا ب
ولاي ذف گـل ح ـمنظـور  به سپس، استفاده شد. 50 مشالك 
سـاعت در آب 24و بـه مـدت   ، سه مرتبـه بـا آب شسـته    آن
سـاعت در 12مـدت  بـه  زئوليت ازآن،پسشد.  زدوده سيريون

اصلاح برايد. شخشك  C° 100داخل آون معمولي در دماي
50و  APTESليتر  ميلي 4يك گرم زئوليت با  ،يتزئول سطح
همـزن مغناطيسـي بـا بر ساعت 15مدت بهليتر تولوئن  ميلي

 .شـد  بـازرواني  C° 120دماي در و  دور بر دقيقه 300سرعت 
با ، دو مرتبه)Zeolite-APTES( دست آمدههتركيب بسپس 

درسـاعت   12مـدت  بـه و  هشسـت  1:1با نسـبت   اتانول و آب
طرحـواره 1شـكل   .شـد خشـك  در يـك آون   C° 80 دماي

جـذب چگـونگي و  APTESبـا   فرايند اصلاح سطح زئوليت
.دهدمينشان  رايون سرب 

و جذب يون سرب APTESاره اصلاح سطحي زئوليت با طرحو 1شكل 
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  جذب هايمطالعه
بآبــراي تهيــه محلــول اوليــه حــاوي يــون ســرب از 

زئوليــتاســتفاده شــد. در ايــن مطالعــه عملكــرد  زدودهيــون
در سـرب يـون  هايي بـا غلظـت اوليـه     محلولشده در اصلاح
هگسـتر گرم بر ليتر، زمان واكـنش در   ميلي 120تا  20ه گستر

و مقــدار جــاذب 6تــا  2ه گســتردر  pHدقيقــه،  150تــا  30
ارزيـابي قـرار گرفـت.گـرم مورد  ميلي 60تا  20شده از اصلاح

ICPبـا دسـتگاه    نيـز  مانده در محلولباقي سربغلظت يون 

) زئوليتQجذب () و ظرفيت Rگيري شد. درصد حذف ( اندازه
محاسبه شد. 2و  1 هايبا معادلهترتيب شده نيز بهاصلاح

 )1( ܴሺ%ሻ ൌ
ሺ0ܥ െ ሻݐܥ

0ܥ
ൈ 100 

ሺ݉݃/݃ሻݐݍ )2(  ൌ
ܸሺ0ܥ െ ሻݐܥ

݉

تريتب غلظت اوليه و غلظت سرب دربه Ceو  C0هادر آن كه
وزن M ،است. همچنين tدر زمان  گرم بر ليتر)محلول (ميلي

.استحجم محلول (برحسب ليتر)  Vجاذب (برحسب گرم) و 
 طراحي آزمايش

موثر در جـذب يـون سـرب، ابتـدا هاياملبررسي ع براي
موثر كه شامل مقدار جاذب، غلظت اوليه يون سـرب، هايعامل
pH  شـدند. تعيـين هاي مشخص گستره، با است تماسو زمان

و به روش سـطح Design Expertطراحي آزمايش با نرم افزار 
)CCD( كزيپاسخ انجام شد. براي اين منظور از طرح مركب مر

يمتغيرهاي مورد مطالعه و سطوح انتخاب 2جدول در  استفاده شد.
دمـا، مانندموثر هاي عامل در اين آزمايش سايراست.  شده هيارا

جذب يـون قدارمو تأثير متغيرهاي اصلي بر  ثابت نگه داشته شد
در اين پژوهش مجموع .شدشده بررسي سرب بر زئوليت اصلاح

بـود  آزمـايش  21مركب مركزي برابر با  ها در طرح كل آزمايش
يـهارا 3دست آمده در جـدول  هتجربي ب هاييجهكه به همراه نت

.نداشده

مقدارهاي واقعي و سطوح متغيرهاي مستقل موثر 2جدول 
بر جذب يون سرب

ه و سطوحگستر واحدمتغيرهاي مستقل كدرديف
1  0  1 -

1X1 مقدار جاذب  mg  50 40 30
2X2  لظت اوليه سربغ ppm 80 60 40
3X3   تماسزمان  min 120 90 60
4X4  pH   --  5  4  

شده جذب يونگيريها و مقادير اندازهطراحي آزمايش 3جدول 
شدهسرب با زئوليت اصلاح

ظرفيت
جذب 
 )mg/g(  

pH

زمان
تماس 
 )min( 

غلظت اوليه 
سرب

 )ppm(

مقدار
جاذب 
 )mg(

رديف

0/63 4  90  60  40  1
0/85 4  90  100  40 2
3/82 5  60  80  30 3
6/65 3  120  80  50 4
0/63 4  90  60  40 5
0/23 4  90  20  40 6
0/65 2  90  60  40 7
4/36 5  120  40  50 8
0/63 4  90  60  40  9
7/63 4  90  60  40 10
5/97 4  90  60  20 11
0/48 4  30  60  40 12
4/50 3  60  40  30 13
7/63 4  90  60  40 14
3/45 4  90  60  60 15
2/63 3  60  80  50 16
5/103 5  120  80  30 17
5/67 4  150  60  40 18
0/36 5  60  40  50 19
5/67 6  90  60  40 20
7/53  3 120  40  30  21

جـذب يـون سـرب بـر حسـب مقدارمعادله مرتبه دوم براي 
تعيين شد. 3 معادله بامتغيرهاي اصلي فرايند 
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)3( ܻ ൌ 0ߚ ൅෍݅ݔ݅ߚ

4

݅ൌ1

൅෍݅ݔ݅݅ߚ
2 ൅෍

3

݅ൌ1

4

݅ൌ1

෍݆݅ߚ ݔ݆݅ݔ

4

݆ൌ2

xjو xi شــده (ظرفيــت جــذب)، پاســخ محاســبه Yكــه در آن 

ضريب ثابت،0شده،صورت كدگذاريمتغيرهاي اصلي فرايند به
j،ضريب خطي jj   ضـريب مرتبـه دوم، و ij ضـريب متقابـل

هـا، از ابـزارمنظور تجزيه و تحليل نتيجـه به RSMاست. روش 
كنـد.مـي  ) استفادهANOVAقدرتمندي به نام تحليل وردايي (

صـورت جـدولي شـاملطور معمول بهبه ANOVAهاي نتيجه
ر عامل و خطا،هاي هر عامل و خطا، درجه آزادي همجموع مربع
داريهاي (وردايي) هر عامل و خطا، پارامتر معنـي ميانگين مربع

) ارايـهp) و سهم هر عامل در پاسخ (مقدار Fپاسخ براي عامل (
شود.مي

  و بحث هانتيجه
  و ساختار ريخت شناسي

نشـر  پويشيتصوير ميكروسكوپ الكتروني الف  - 2شكل 
را APTESشده بـا تركيـب   اصلاح  ) زئوليتFESEM( ميداني

وي بلـور آمده وجود سـاختارهاي  دستهتصاوير ب دهد. نشان مي
شـكلدهـد.   كلينوپتيلوليت در زئوليت را نشان مياي شكل  ورقه

را نشـان APTESشده با زئوليت اصلاح FTIRنيز طيف  ب- 2
هگسترهاي قوي در  شود پيك طور كه مشاهده ميدهد. همان مي

cm-1470(ارتعـاش كششـي) و    cm-11095  تـا  794 طول موج
داخلـي سـاختار اوليـه هـاي (ارتعاش خمشي) مربوط به ارتعاش

ــاSi-O-Alو  AlO4 )Si-O-Siو  SiO4 چهــاروجهي ) اســت، ب
هـاينوار، اسـت  آبـدار توجهي طور قابلتوجه به اينكه زئوليت به

ــذب آب در  ــترج ــوج  گس ــول م ــا 3200 و cm-1 1632ه ط ت
cm-13700 هاي آب مرتبط با سديم و كلسيم بوط به مولكولمر

انـد. هـاي سـاختار زئوليـت قـرار گرفتـه      است كه در كانال حفره
هـا در زئوليـت طبيعـي دهنده حضور ساير فاز هايي كه نشاننوار

شـده درهـاي مشـاهده   پيك ،مثال رايشود. ب است نيز ديده مي
17[  تاسمربوط به كوارتز  cm-1 800 تا 700 ه طول موجگستر

].18 و 

(ب) APTESشده با زئوليت اصلاح FTIR(الف) و طيف  FESEMتصوير  2شكل 
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 )ANOVA( وردايي تحليل
% 95مدل، سـطح اطمينـان    داربودنبررسي معني رايب

براي يك مدل  pمقدار ، چنانچه پايهايندر نظر گرفته شد. بر
. بـا  اسـت دار شده معنـي نظرگرفتهباشد، مدل در 05/0كمتر از 
، وpمقـدار  مقادير عـددي ضـرايب متغيرهـا،     ورداييتحليل 

R2  و R2،همچنين
adjمشـاهده 4دست آمـد كـه در جـدول    هب

دسـت آمـده بـراي سـطح پاسـخهمدل مرتبه دوم بشود. مي
 ـ صـورت نشـان داده شـده درهظرفيت جذب يون سرب نيز ب

.است) 4رابطه (

شدهط به مدل مرتبه دوم در جذب يون سرب با زئوليت اصلاحمربو ANOVAجدول  4جدول 
pمقدار  F مقدار هامربع يانگينم درجه آزادي هامجموع مربع   عامل

0001/0< 26/251  09/538 14 24/7533   مدل
0001/0< 19/636  42/1362  1 42/1362  X1 (مقدار جاذب)
0001/0< 48/897 00/1922  1 00/1922  X2 (غلظت سرب)
0001/0< 29/128  73/274 1 73/274 X3 (زمان تماس)

2725/0  46/1 13/3  1 13/3  X4 )pH(
0133/0  03/12  76/25 1 76/25 X1X2

0019/0 49/27 86/58 1 86/58 X1X3

0527/0 80/5 43/12 1 43/12 X1X4

0030/0 11/23 50/49 1 50/49 X2X3

0346/0 19/7 41/15 1 41/15 X2X4

0085/0 76/14 60/31 1 60/31 X3X4

0006/0 74/42 53/91 1 53/91 X1
2 

0002/0 79/69 46/149 1 46/149 X2
2 

0021/0 47/26 68/56 1 68/56 X3
2   

0772/0 54/4 72/9 1 72/9 X42 
 --  --  باقيمانده 85/12 6 14/2

 --  --  خطاي خالص 59/0 4 14/71

)4(  ܳ ൬
݉݃
݃
൰ ൌ 63.28 െ 13.05 1ܺ ൅ 15.50ܺ2 ൅ 4.14ܺ3 ൅ 0.63ܺ4 െ 2.54 1ܺܺ2 െ 2.71 1ܺܺ3 െ 1.76 1ܺܺ4

൅ 2.49ܺ2ܺ3 െ 1.96ܺ2ܺ4 ൅ 1.99ܺ3ܺ4 ൅ 1.91 1ܺ
2 െ 2.44ܺ2

2 െ 1.50ܺ3
2 ൅ 0.62ܺ4

2 

R2  و R2 مقــدار
adjاســت. 994/0و  998/0ترتيــب برابــر بــه

هـايدست آمـده حـاكي از آن اسـت كـه بـازه     هب هاينتيجه
شده براي اين آزمايش مناسب بوده وهيشده و مدل اراانتخاب
شده بـرايبينيدست آمده از آزمايش با مقادير پيشهمقادير ب

بررسـي  از پـس  دارد. همخـواني مـدل   پايه، برظرفيت جذب

ظرفيـت جـذب، قـدار براي م وايازش مدل خراجاست و ها داده
مقايسه بـين 3. شكل شدآن بررسي  صحت و عملكرد قدارم

 ـ  بينيمقادير واقعي و پيش آمـده از روشدسـت هشـده مـدل ب
 ـ هـاي سطح پاسخ را نشان داده اسـت. نتيجـه   آمـدهدسـت هب

از آمـده دسـت بههاي تجربي  خوب داده همخوانيدهنده  نشان
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از مـدل آمدهدستبهشده بيني ادير پيشجذب يون سرب و مق
است. بوده

شده ظرفيت جذببيني مقايسه بين مقدار واقعي و پيش 3شكل 

ــس ــي از پ ــاثير بررس ــاي ت ــدي متغيره ــوثر فراين و م
بـا جذب يون سـرب   قدارم بر هابين آن  كنشبرهم ،همچنين

در رسـي بر هاي موردعامل بهينه مقادير ،زئوليت اصلاح شده
بيشترين ظرفيـت جـذب   به دستيابي براي شدهطراحي هگستر

شـده  داده نشـان  5 جدول در كه آمد دستهب RSM روش با
 ـدر ادامه به منظـور راسـتي آزمـايي مـد    . است شـده وهل اراي

بينـي مـدلاز پيش آمدهدستبه هاينتيجه همخوانيبررسي 
بهينـه در شرايط سرب يون واقعي، آزمون جذب هايبا نتيجه

 ـ  پايه، انجام شد. براين mg/g(آمـده  دسـت هظرفيـت جـذب ب

بـود) mg/g 6/91شده (بينيبا مقدار پيش همخوانيدر ) 6/88
هاي ساير بررسي پايه،براين. را نشان داد % 3خطاي بيشينه و 

بـرو سـينتيك جـذب    دمـا  هم هايمطالعه ماننداين پژوهش 
صـورتحي آزمـايش  آمده از طرادستهمبناي شرايط بهينه ب

.گرفت

مقدارهاي بهينه متغيرهاي فرايند جذب يون سرب با زئوليت 5جدول 
شدهاصلاح

مقدار بهينهعامل
مقدار جاذب

 )mg(  30  

غلظت اوليه سرب
 )ppm(  60  

زمان تماس
 )min(  120  

pH  5  

جذب  يدماها بررسي هم
و ينـده آلادماهاي جذب رابطه بين غلظـت تعـادلي    هم

دمـاي جـذب هـم  دهد. مينشان بر جاذب ميزان جذب آن را 
ــي را در   ــش مهم ــذب و نق ــوي ج ــي الگ ــل و طراح تحلي

 ـدارجـذب  مبتنـي بـر   هاي  سامانه در ايـن پـژوهش از دود. ن
در مدل لانگموير .شد ندليچ استفادهولانگموير و فردماي  هم
و همگـن  ياي روي سـطح  يند جذب به صورت تك لايـه افر

كه از نظـر انـرژي معـادل شده استفرض  جاذباز يكسان 
ديگري از معادله لانگموير لندليچ شكومدل فر. ]19[ هستند

ايـن فـرض شـده اسـت.   جذب روي سطح ناهمگن  است كه
بوده و به آلو غيرايده مدل توصيف كننده جذب برگشت پذير

هـاي معادله .]20[ است نشده محدود ،تشكيل يك لايه جذب
بـه نـدليچ بـه ترتيـب   ولانگموير و فرجذب  يهادما همخطي 

شود.بيان مي 6و  5 هايمعادلهصورت 

 )5(  
max max

1e e

e L

C C
q K q q

 

 )6(  1
ln ln lne F eq K C

n
 

mg/g ،(Ceظرفيـت جـذب تعـادلي (    qe، هامعادلهدر اين كه 

بيشـينه ظرفيـت  qmax و )ppmهاي فلز ( غلظت تعادلي يون
ثابـت KL ،. همچنـين اسـت  )mg/gفلـزي (  هـاي  جذب يون
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هـاي فرونـدليچ و ثابـت  n/1و   Kfتعادلي جـذب لانگمـوير،   
براي. ]6[ هاي ظرفيت و شدت جذب هستند شاخص ترتيببه

هگسـتر در  تفـاوت م هـاي  غلظتهاي جذب از  بررسي هم دما
بهينـه، زمـان و مقـدار   pHدر  گرم بـر ليتـر   ميلي 120تا  20

قـدار م تغييرهـاي  4شكل  .استفاده شد ،رم)گميلي 30(جاذب 
جذب را بر حسب غلظـت اوليـه يـون سـرب بازدهظرفيت و 

الف با افـزايش غلظـت-4توجه به شكل  بانشان داده است. 
يابـد. مـي ظرفيـت جـذب افـزايش     اوليه يون سرب، بيشـينه 

كارايي جذب يون سرب با افـزايشب -4در شكل  ،همچنين

جـذب هـاي  مكـان  . زيراه استيافتكاهش  غلظت اوليه يون
آنكـه در نتيجـه   اسـت  اشغال شده هاي سرب  يون باموجود 

.]20[  ب را به همراه داردكاهش جذ
ه شده است.يارا 6دماي جذب در جدول  هاي همعامل

دماي لانگموير و ترتيب نمودار همنيز بهد -4 و ج-4شكل 
دسته) بR2( تعيينضريب  ندليچ را نشان داده شده است.وفر

از شدهجذب يون سرب بر زئوليت اصلاح پيرويآمده بيانگر 
ظرفيت جذببيشينه  پايه،براينلانگموير است.  دماي هم

دست آمد.هب mg/g 28/89 برابر با

(ج) دماي لانگمويرهم ، نمودار(الف و ب) تغييرهاي ظرفيت و بازده جذب بر حسب تغييرهاي غلظت اوليه يون سرب 4شكل 
(د) ندليچوفردماي هم نمودار و  و



... از محلول هاي آبي با (II)بررسي جذب يون سرب 

1400، پاييز 3سال پانزدهم، شماره (JARC) هاي كاربردي در شيمي نشريه پژوهش
132

شدههاي هم دماهاي جذب يون سرب بر زئوليت اصلاح داده 6جدول 
لانگمويرندليچوفرجاذب

R2 
KF 

((mg/g) (l/mg)1/nF) 
n R2qmax

 (mg/g)
KL

 (l/mg)

Zeolite-APTES  78/0 68/4159/499/028/897/22

 جذببررسي سينتيك 
هاي سرب بـر زئوليـت جذب يون سازوكار بررسي براي

مرتبـه اول، شـبه، سينتيك جذب با سه مدل شـبه شدهاصلاح
يـك عامـل ،زمـان مرتبه دوم و نفوذ درون ذره بررسي شـد.  

،بررسـي سـينتيك جـذب   يند جـذب اسـت.   ابر فربسيار موثر 
وهـاي شـيميايي    اط ويژگيبارت مورد در ارزشمندي اطلاعات

واكـنش را  هـاي  سازوكار و واكنش ، مسيرهايفيزيكي جذب
جـذب سـطحي ،مرتبـه اول مـدل شـبه   .]22[ دهـد  مينشان 
ايـن مـدلخطـي  شكل  .دهد مينشان را جاذب بر ها  آلاينده

.است 7معادله صورت به

)7(  1ln( ) lne t eq q q kt  

)mg/g(ترتيب مقدار ماده جـذب شـده    بهqt و  ,qe در آن، كه
شـبهسينتيك  سرعتثابت  k1 و tدر حالت تعادل و در زمان 

log (qe-qt)از طريق رسم نمـودار  . است) min/1مرتبه اول (

را از روي شـيب و  qeو   k1تـوان بـه ترتيـب     ، ميtبرحسب 
.]23[دست آورد هشده بمبدا نمودار رسمعرض از 
جــذبســازوكار  ،مرتبــه دوممــدل شــبه فــرم خطــيدر 

.رود مـي كننده سرعت بشـمار   عنوان عامل كنترلهيميايي بش
شيميايي شامل بـه اشـتراك گذاشـتن يـا هايپيونداين مدل 

دهـد  شـونده را نشـان مـي   تبادل الكترون بين جاذب و جـذب 
و هـا ين مدل سينتيكي مستقل از قطـر ذره ثابت ا .)8(معادله 

هـاي موجـود در سرعت جريان بوده و به دما و غلظـت يـون  
محلول بستگي دارد.

ݐ  )8(
ݐݍ
ൌ

1
2݁ݍ2݇

൅
ݐ
݁ݍ

 

 (g/mg min)مرتبـه دوم  ثابت سرعت شبهk2در اين معادله،
از روي عـرض ازتوان  مي tدر برابر  t/qt. با رسم نمودار است

يافـت دسـت  qeو از روي شيب آن بـه مقـدار     k2  مبدا مقدار
اي، از مدل سينتيكي بررسي امكان نفوذ درون ذرهبراي  .]24[

استفاده شد. 9 هادلمع برپايه

ݐݍ  )9(  ൌ 0.5ݐܲܭ ൅ ܫ

ثابت معادله نفوذ درون Iو ثابت سرعت  Kp كه در اين معادله
.استاي  ذره

اي سه مرحله انتقـال جـرم، نفـوذ يند نفوذ درون ذرهافر
دهد كه چنانچـه انتقـال درون ذره و تعادل جذب را نشان مي
ينـدافر يند جذب به دواجرم در يك دوره كوتاه انجام شود، فر

.]21[ شود نفوذ دورن ذره و تعادل جذب تقسيم مي
زئوليـت هاي سرب بر جذب يون براي بررسي سينتيك

بر حسـب 5شكل  برپايه ظرفيت جذب ، تغييرهايشدهاصلاح
مقـادير بهينـهدر دقيقـه و   150تا  30ه گستردر  زمان تماس

توجه بـهبا  ارزيابي قرار گرفت. مورد فرايندي ساير متغيرهاي
حـذفالف و ب، ظرفيت جذب و درصـد  -5هاي شكل  نمودار
 ـ مـي  افـزايش فـزايش زمـان   ابـا  هاي سرب  يون برپايـه  .دياب

مشـخص اسـت، 7انجـام شـده كـه در جـدول      هايمحاسبه
دسـت آمـد.بـه  mg/g 204ظرفيت جذب بـه ميـزان    بيشينه

شــده در ســينتيكمحاســبه) R2( تعيــينضــريب  ،همچنــين
 ـ 984/0ول برابـر بـا   مرتبـه ا شبه از مـدلكـه  دسـت آمـد   هب

است.اي بيشتر بوده  و نفوذ درون ذرهمرتبه دوم شبه يسينتيك
هـاي يـون  يند جذباگيري كرد كه فر توان نتيجه مي ،بنابراين

مرتبه اول پيروياز سينتيك شبه شدهسرب بر زئوليت اصلاح
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و اي هـاي پديـده نفـوذ درون ذره    بررسـي با توجه به  كند. مي
كه مشخص شد ،)R2=0.982آن ( تعيينمقدار بالاي ضريب 

مرحلـهمـرتبط بـا   و جذب اسـت   يندابخشي از فر هانفوذ ذره
.نيست كنترل سرعت

نمودار سينتيك - تغييرهاي ظرفيت جذب و درصد حذف يون سرب بر حسب زمان (الف و ب)، نمودار سينتيك شبه مرتبه اول (ج) و د 5شكل 
م و (و) نمودار سينتيك نفوذ درون ذرهشبه مرتبه دو
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مرتبه دوم و نفوذ درون ذرهمرتبه اول، شبهشبه سينتيكي هاي مدل هايعامل 7جدول 
نفوذ درون ذره شبه مرتبه اول شبه مرتبه دوم

(qe)Exp. جاذب 
Kp I R2 (qe)Cal K1 R2 (qe)Cal K1 R2 

87/5 41/21 982/0 27/116 0002/0 1199/0 43/105 025/0 984/0 204 Zeolite-APTES

 جذب يون سرب مقداركنش عامل موثر بر بررسي برهم
مـوردهاي مسـتقل  عاملدر اين بخش به تاثير متقابل 

مقدار جاذب، غلظت اوليه يون سرب، زمان تمـاس و(بررسي 
pHپرداخته شده(ظرفيت جذب) زمان بر خروجي طور هم ) به

مقـدار جـاذبزمان هم تاثير دهنده ننشا الف -6 شكلاست. 
ثابـت pHدر زمان تمـاس و  شده و غلظت يون سرب اصلاح

طـورهمـان بر ظرفيت جذب است. ) 4دقيقه و  90(به ترتيب 
شود، ظرفيت جذب بـا افـزايش غلظـت يـون كه مشاهده مي

تـوان افـزايش نيـروي را مـي  آندليل يابد.  سرب افزايش مي
افـزايش احتمـال ،و همچنـين  ملازم براي انتقال جر محركه

،همچنين. ]26و  25[ ست دان هاي سرب برخورد جاذب و يون
كـاهش موجـب گـرم،   ميلي 50به  30 افزايش مقدار جاذب از

مانـدههـاي جـذب بـاقي    وجود مكـان . شود ظرفيت جذب مي
بـه جـاذبشـود   مـي  موجـب شـده  در زئوليت اصلاح سيرغير

از سـوي. ]28و  27[ باشد نيازبيشتري براي حذف يون سرب 
هــاي شــدن زئوليــتو كلوخــه هــاافــزايش تجمــع ذره ديگــر
توانـد منجـر بـه شده با افزايش مقدار جـاذب نيـز مـي   اصلاح

، بررسـي تغييرهـايهمچنـين . شـود  كاهش ظرفيـت جـذب  
ــم ــان تمــاس (شــكل   ه ــا زم ــاذب ب ــدار ج ــان مق )ب-6زم

در ن تمـاس دهنده افزايش ظرفيت جذب با افزايش زمانشان
pH ايـن رونـد بـا افـزايش مقـدار     اسـت.   مقدار جاذب معين

هـاي مطالعـه  )ج-7(شكل  شدنيز مشاهده  5به  3محلول از 
كند. برپايه را توجيه مي pHشيمي سطح در فاز آبي اين روند 

طـورهاي نيتروژن به اسيد و باز، يون فلزي سرب با اتم  نظريه
عامل ديگر در جـذب يك ،دهد. همچنين انتخابي واكنش مي

محلـول pH كه بـه   است هاي سرب، بار سطحي جاذب يون
شـده بـادارسطح زئوليت عامـل در اين مطالعه،  وابسته است.

بـا ،3كمتـر از   pHهاي آمين پوشـيده شـده اسـت. در     گروه
فعـالهـاي جـذبي غير   مكـان  ،هاي آمـين  گروه پروتونه شدن

در اين پـژوهش يابد. جذب سرب كاهش مي قدارمو  شودمي
در محـيط pHهـاي سـرب، اثـر     شدن يـون نشينته  به دليل
هـاي مشـابهي درنتيجـه  .قابل بررسـي نبـوده اسـت   قليايي 

زمان غلظت يون سرب با زمان تماس وهم بررسي تغييرهاي
دش ـمشـاهده  در مقادير ثابت ساير متغيرها  pHبا  ،همچنين
ون سـرب دركه با افزايش غلظت يطوريه، بد و ه)-6(شكل 

طور چشـمگيريهشده بمحلول، ظرفيت جذب زئوليت اصلاح
افزايش يافت.
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شده: مقدارمتقابل عوامل موثر بر جذب يون سرب بر زئوليت اصلاحنمودار سطح پاسخ تأثير  6شكل 
نغلظت يو(ج)،  pHو  جاذب و غلظت يون سرب (الف)، مقدار جاذب و زمان تماس (ب)، مقدار جاذب

(و) pHو زمان تماس و  (ه) pH، غلظت يون سرب و (د) سرب و زمان تماس

ها  شده با ساير جاذبمقايسه عملكرد زئوليت اصلاح
ــاذبعملكــرد مقايســه  ــه  ج ــا تهي ــاذبشــده ب هــاي ج

متفاوت براي حـذف فلزهـاي پژوهشگرانشده توسط بررسي
ب وسـرب، بيشـينه ظرفيـت جـذب يـون سـر       مانندسنگين 

طـوراسـت. همـان   شده هاراي 8شرايط فرايند جذب در جدول 

درشـده  شود، ظرفيت جـذب زئوليـت اصـلاح    كه مشاهده مي
شـده بـا توجـه بـه شـرايطهاي مطالعه مقايسه با ساير جاذب

بـالاي جـاذب كـارايي دهنـده   كـه نشـان   بيشتر است ،جذب
Zeolite-APTES سنگين و همچنـين  راي حذف فلزهايب،

بـرمقايسه جـذب يـون سـرب     ،. همچنيناستاب تصفيه پس
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نشـان داد كـه APTESشده با زئوليت اوليه و زئوليت اصلاح
يـون سـربافزايش جذب  بهبود و شده موجباصلاحزئوليت 

است. % شده 9 قداربه م

هاي متفاوت مقايسه ظرفيت جذب زئوليت اصلاح شده با جاذب 8جدول 

منبع
ظرفيت جذب

)mg/g(  

بشرايط جذ
جاذب

pH
نزما

)min(
غلظت اوليه سرب

)ppm(
مقدار جاذب

)mg(
]29[ 42/71 6 60 50 *2 Fe3O4@Activated carbon

]1[ 33/83 5 60 10 *5/7 Activated alumina

]30[ 73 7 15 250 10 MOF-545

]31[ 85 2 20 50 -- MWCNTs

]32[ 37/53 6 240 50 5/0  * Tannin-nanocellulose 

]33[ 39/13 5 90 10 20 * Expanded perlite 

]34[ 75/31 5 30 10 100 Turkish kaolinite

پژوهش حاضر 68/78 5 120 60 30 Zeolite  
پژوهش حاضر 28/89  5  120  60  30  Zeolite-APTES

* مقدار جاذب بر حسب گرم بر ليتر گزارش شده است.  

گيرينتيجه
)APTES(تركيب  باليت طبيعي در اين پژوهش زئو

د.شآن در جذب فلز سرب بررسي  كارايي و اصلاح
شي وپويميكروسكوپ الكتروني  باآمده عملههاي ب بررسي
بادهنده اصلاح سطح زئوليت  نشان فروسرخسنجي  طيف

APTES هاي موثر بر عملكردعاملبررسي  منظوربود. به
اسخ و طرحسازي شرايط، از روش سطح پ جذب و بهينه

آمدهدستهب هاينتيجهمركب مركزي استفاده شد. 

شده باافزايش ظرفيت جذب زئوليت اصلاحدهنده  نشان
كاهش مقدار جاذب ،افزايش غلظت يون سرب و همچنين

30بيشترين ظرفيت جذب در شرايط بهينه  ،همچنينبود. 
برابر با غلظت اوليه يون سربشده، گرم زئوليت اصلاح ميلي
ppm 60 ،دقيقه و  120 در مدتpH  دست آمد.هب 5برابر

از پيرويدما و سينتيك جذب بيانگر بررسي هم ،همچنين
مرتبه اول بود.دماي لانگموير و سينتيك شبههم
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Abstract: In this study, functionalized zeolite (Zeolite-APTES) was used to remove 
lead ions from an aqueous environment. Parameters influencing the lead ion adsorption 
process, including adsorbent content (mg), initial concentration (ppm), pH, and time 
(min) were investigated and optimized using an experimental design by RSM approach. 
The results showed that the lead adsorption efficiency from aqueous solution increased 
with increasing time and the adsorbent content; and gradually reached a constant value. 
The percentage of lead removal decreases with an increasing initial concentration of 
lead ions. Functionalized zeolite has shown good adsorption capacity for the lead. The 
maximum adsorption capacity was found to be 89.28 mg.g-1. Furthermore, the 
adsorption followed Langmuir isotherm and pseudo-first-order kinetic model. 

Keywords: Modified zeolite, Lead, Adsorption capacity, Adsorption kinetic, 
Adsorption isotherm. 
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