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 مجله سلامت و محيط، فصلنامه ي علمي پژوهشي
انجمن علمي بهداشت محيط ايران

 دوره هفتم, شماره سوم, پاییز 1393, صفحات277 تا 288          

پذیرش: 92/04/08 دریافت: 92/01/17

1- دکتري بهداشت محیط، استاد دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکي و خدمات بهداشتي درماني تهران، تهران، ایران
2- )نويسنده مسئول(: کارشناس ارشد مهندسي بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکي و خدمات بهداشتي

 درماني تهران، تهران، ایران
3- مربي، کارشناس ارشد مهندسي بهداشت محیط، دانشکده پیراپزشکي ابرکوه، دانشگاه علوم پزشکي و خدمات بهداشتي درماني شهید صدوقي یزد، یزد، ایران

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: صنایع متعددي از قبیل نساجي، چرم، دباغي، پلاستیک و کاغذ مقادیر زیادي فاضلاب حاوي رنگ  هاي مصنوعي تولید مي  نمایند 
که اغلب این رنگ  ها سمي و سرطان زا بوده و در صورت تخلیه به محیط باعث ایجاد مشکلات بهداشتي و زیست  محیطي فراواني مي  شوند. این 

مطالعه با هدف بررسي حذف رنگ راکتیو قرمز 120 از محلول  هاي آبي بوسیله زئولیت طبیعي اصلاح شده با سورفکتانت انجام شد.
روش بررسي: زئولیت سمنان، با الک هاي استاندارد ASTM در اندازه mm 0/2 - 0/3 دانه  بندي و سپس با سورفکتانت کاتیوني اصلاح گردید. در 
این مطالعه، پارامترهاي زمان تماس، غلظت اولیه رنگ راکتیو قرمز pH ،120، مقدار جاذب در مقیاس آزمایشگاهي بصورت ناپیوسته مورد بررسي 
قرار گرفت. غلظت رنگ در نمونه  ها با استفاده از اسپکتروفتومتر در طول موج nm 537 اندازه  گیري شد. براي تعیین ایزوترم و سینتیک جذب 

آلاینده، داده  ها با استفاده از دو مدل ایزوترمي لانگمیر و فروندلیچ و مدل  هاي سینتیکي شبه درجه اول و دوم آنالیز شدند.
يافته  ها: بررسي هاي جذب نشان داد که میزان جذب رنگ راکتیو قرمز 120 با افزایش غلظت اولیه رنگ و زمان واکنش و کاهش پارامترهاي pH و 
 mg/g 100، میزان جذب از 2/47 به mg/L 90 به تعادل مي  رسد و با افزایش غلظت از 25 به min جرم جاذب، افزایش مي  یابد. جذب رنگ پس از
5/1 افزایش مي  یابد. مقادیر ظرفیت جذب رنگ درpH 3 ، 5، 7 و 9 به ترتیب 4/68، 4/59، 4/52 و mg/g 3/69 است. با افزایش دوز جاذب از 
1/4 به g 3  در غلظت ثابت mg/L 75 ، مقدار آلاینده جذب شده در واحد جرم جاذب از 5/21 به mg/g 2/45 کاهش یافته است. نتایج مطالعات 
ایزوترم و سینتیک جذب نیز نشان داد که داده  هاي حاصل از ایزوترم جذب لانگمویر )R2 = 0/9814 ( و سینتیک شبه درجه دوم )R2 < 0/98 ( تبعییت 

مي  کنند.
نتيجه  گيري: نتایج این تحقیق نشان مي  دهد که زئولیت ایراني اصلاح شده با سورفکتانت در مقایسه با زئولیت  هاي دیگر نقاط دنیا، قابلیت خوبي 
در حذف رنگ راکتیو قرمز 120 دارد. با توجه به ارزان، در دسترس بودن و سادگي اصلاح، مي  توان این زئولیت را جهت حذف رنگ از فاضلاب 

صنایع بکار برد.

واژگان کليدي: رنگ راکتیو قرمز 120،  جذب سطحي، زئولیت اصلاح شده

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

مقدمه
یکي از صنایع مهم مصرف  کننده رنگ، صنعت نساجي است 
 که فاضلاب هاي رنگي قوي با غلظت 10 تا mg/L  200 تولید 
رزین،  دباغي،  چاپ،  چرم،  صنایع  از  حاصل  پساب  مي  کند. 
پلاستیک، کاغذ، صنایع غذایي و آرایشي نیز از مهم ترین منابع 
تولید فاضلاب هاي رنگي هستند )2،1(. این فاضلاب ها حاوي 
انواع گوناگوني از رنگ  هاي مصنوعي پایدار هستند که اغلب 
آنها سمي و حتي سرطان زا بوده و خطر جدي براي سلامت 
صورت  در  و  مي  آیند  شمار  به  آبزي  موجودات  و  انسان ها 
تخلیه به محیط باعث ایجاد مشکلات بهداشتي، زیبایي  شناسي 

و زیست  محیطي فراواني مي  شوند )3-2(. 
نور  انتقال  مانع  پذیرنده  آب هاي  به  رنگي  هاي  پساب   ورود 
خورشید به محیط  هاي آبي و کاهش فتوسنتز و نیز اختلال در 
فرایندهاي زیستي مي  شود )5،4(. در حال حاضر حدود صد 
 هزار نوع رنگ تجاري مختلف در سراسر دنیا تولید مي  شود که 

میزان تولید سالانه آنها بالغ بر ton 700000 است )6،5(.
از بین رنگ  هاي موجود، رنگ  هاي راکتیو آزو حدود 60 تا 70 
درصد رنگ هاي مصرفي در فرایند رنگرزي را تشکیل مي  دهند 
با سایر رنگ   مقایسه  در  نسبتا کم  تثبیت  راندمان  دلیل  به  که 
آن ها وارد پساب مي  شود )9-7(.  تا 50 درصد  ها، حدود 10 
رنگ هاي راکتیو سمي، جهش  زا و مقاوم به تصفیه بیولوژیکي 
بوده و تخلیه آنها به اکوسیستم سبب افزایش خطرات زیست  
بوده،  آب  در  محلول  رنگ  ها  این   .)10( است  شده  محیطي 
توسط  آساني  به  و  مقاومند  عوامل شیمییایي  و  نور  مقابل  در 
لذا   .)12-11( نمي  شوند  حذف  تصفیه  معمول  روش هاي 
حایز  بسیار  راکتیو  رنگ  هاي  حاوي  فاضلاب هاي  مدیریت 

اهمیت است.
انعقاد،  بیولوژیکي،  تجزیه  جذب،  قبیل  از  مختلفي  روش هاي   
و  فیلتراسیون  الکتروشیمیایي،  فرایندهاي  شیمیایي،  اکسیداسیون 
اسمز معکوس براي حذف رنگ از فاضلاب وجود دارد ) 8, 13(. 
هزینه  دلیل  به  رنگ، جذب سطحي  بین روش هاي حذف  از 
کارا  فرایند  یک  بالا  راندمان  و  برداري  بهره   سهولت  پایین، 
استفاده  مورد  پرکاربردترین جاذب  فعال  کربن  است.  مؤثر  و 
بالاي  این جاذب هزینه  مهم ترین مشکل  این وجود  با  است. 
تولید و احیاي آن است )11, 14(. بنابراین در سال  هاي اخیر 

مطالعات زیادي براي یافتن جاذب  هاي ارزان  تر و مؤثرتر در 
حال انجام است. یکي از بهترین و پرکاربردترین جاذب  هاي 
طبیعي، زئولیت کلینوپتیلولایت است که ظرفیت تبادل یون بالا 
و سطوح داخلي و خارجي زیادي دارد. ویژگي مهم دیگر این 
زئولیت، امکان احیاء آن با حفظ خواص اولیه است )17-15(. 
با توجه به وجود بار منفي در چارچوب زئولیت و تمایل کم آن 
به جذب آنیون ها و مواد آلي، مي  توان از سورفکتانت هاي کاتیوني 
 )HDTMA-CL( مانند هگزا دسیل  تري  متیل  آمونیوم  کلراید
هاي سطح  ویژگي  بهبود  و   )Modification( اصلاح   براي 

زئولیت استفاده کرد )20-18(. 
چندین مطالعه در جهان در مورد حذف رنگ به وسیله زئولیت  ها 
انجام شده است از جمله مطالعه Kuleyin و همکار )2011( که 
از زئولیت طبیعي خام و اصلاح شده با سورفکتانت در جذب 
  Remazolو Remazol Brilliant Blue R هاي رنگ  
Yellow استفاده کردند. نتایج تحقیق آنها نشان داد که زئولیت 
خام تقریبا تأثیري در حذف رنگ نداشته و اصلاح با سورفکتانت 
سبب افزایش کارایي حذف رنگ مي  شود )21(. همچنین بررسي 
جذب رنگ آنیوني نارنجي 2 بوسیله زئولیت  هاي اصلاح شده با 
سورفکتانت هاي کاتیوني توسط Jin و همکاران )2008( نشان 
اصلاح  از  کمتر  نشده  اصلاح  زئولیت  ظرفیت جذب  که  داد 

شده است )22(.
اینکه زئولیت مکان هاي مختلف با وجود منشأ و  به  با توجه   
ناخالصي هاي متفاوت، رفتار جذب یکساني ندارند و از طرفي 
ایران و ظرفیت  به دلیل فراوان بودن مخازن عظیم زئولیت در 
اثر پارامترهاي  بالاي تبادل یون کلینوپتیلولایت، در این مطالعه 
زمان تماس، غلظت اولیه رنگ راکتیو قرمز pH ،120 و مقدار 
جاذب بر کارایي زئولیت اصلاح شده با سورفکتانت هگزا دسیل 
تري متیل آمونیوم  کلراید در حذف رنگ راکتیو قرمز120  بعنوان 
مورد  کشور  نساجي  صنایع  در  پرمصرف  رنگ  هاي  از  یکي 

بررسي قرار گرفته است.

مواد و روش ها
تجربي  بصورت  که  است  کاربردي  پژوهش  یک  مطالعه  این 
از  تحقیق  این  در  گرفت.  انجام  آزمایشگاهي  مقیاس  در  و 
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تري  متیل  دسیل   هگزا  با  شده  اصلاح  ایراني  طبیعي  زئولیت 
استفاده  جاذب  عنوان  به   )HDTMA-CL(  آمونیوم  کلراید 
گردید. رنگ راکتیو قرمز 120 مورد استفاده با فرمول مولکولي 
C6H3Cl3O، جرم مولکوليg/mol 45 /197 و درجه خلوص 
محصول شرکت الوان ثابت و بقیه مواد مورد استفاده    97%

در آزمایشات محصول شرکت مرک آلمان بود.
پس از تهیه زئولیت از معادن شهرستان سمنان و دانه  بندي با 
الک هاي استاندارد ASTM مش mm( 50-70 0/2 تا 0/3(، 
به منظور زدودن گل ولاي چندین 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( گردید  200 خشک   0C دماي  در 
 1  M محلول  با  تماس  در   48  h مدت   به  زئولیت  بعد، 
کلرید سدیم قرار گرفت، سپس نمونه  ها تا منفي شدن تست 
نیترات نقره با آب  مقطر شسته و در دماي ºC 50 به مدت 
h 12 خشک گردید. بدین صورت زئولیت به فرم سدیمي، 

براي افزایش تبادلات کاتیوني تبدیل شد )15, 25(.
پیشنهادي  روش  مشابه  کلینوپتیلولایت  زئولیت  خارجي  سطح 
 HDTMA-CL و با استفاده از سورفکتانت کاتیوني Kuleyin
با  شیکر  روي  بر   24  h مدت  به  زئولیت   .)15( شد  اصلاح 
سرعتrpm 170  در دماي محیط در تماس با سورفکتانت 
مدت  به  زئولیت  آب  مقطر،  با  شستشو  از  پس  گرفت.  قرار 
تا  ها،  نمونه   گردید.  آون خشک  در   50  ºC دماي  در   12 h
انتهاي کار در دسیکاتور نگهداري شدند )23-24(. بدین ترتیب 
  )SMZ: Surfactant( با سورفکتانت زئولیت اصلاح شده 

modified zeolite تهیه گردید. 
 به منظور تعیین ترکیب شیمیایي و شناسایي مواد معدني موجود در 
نمونه زئولیت طبیعي خام به ترتیب از آنالیز فلورسانس و پراکنش 
  X’Pert MPD 2404  وPW دستگاه )XRD,XRF( پرتو ایکس
کمپاني فیلیپس هلند استفاده گردید. مورفولوژي سطح زئولیت 
خام و اصلاح شده نیز توسط میکروسکوپ الکتروني روبشي  
تعیین گردید. به منظور انجام آزمایش ها،   XL30 مدل)SEM(
محلول استوک رنگ راکتیو قرمز 120 با غلظت mg/L 1000 تهیه 
گردید. غلظت رنگ در نمونه  هاي استاندارد و مجهول با استفاده 
)Perkin Elmer  Lambda UV/اسپکتروفتومتر از دستگاه 

)Vis و مطابق دستورالعمل کتاب روش هاي استاندارد آزمایشات 
آب و فاضلاب سنجش شد و منحني کالیبراسیون در طول موج 

 nm 537 رسم گردید )26(. 
در این مطالعه، ابتدا غلظت mg/L 50 رنگ راکتیو قرمز 120 
از  ثابتي  با دوز  تماس  در   24 h به مدت تهیه گردید. سپس 
و   )NMZ : Non modified zeolite( خام هاي  زئولیت  
اصلاح شده )SMZ( قرار گرفته و پس از تعیین مقدار رنگ 
باقی مانده، از زئولیت با ظرفیت جذب بالاتر براي مراحل بعدي 
استفاده شد. در این تحقیق فاضلاب مصنوعي با چهار غلظت 
اولیه رنگ راکتیو قرمز 120 )25 تا mg/L 100( تهیه و اثر زمان تماس 
)1 تا min 120(، چهار سطح مختلف pH  )3، 5، 7، 9 (،  چهار 
جرم مختلف براي زئولیت اصلاح شده ) g،2،1/8 ،1/4 3 ( طي 
قرار گرفت.  آزمایش  ناپیوسته مورد  فرایند جذب و بصورت 
 100 mL در همه آزمایش ها، حجم محلول  هاي مورد استفاده
در نظر گرفته شد. نمونه  ها در دماي ثابت محیط و با استفاده 
از دستگاه شیکر )مدل GFL3018( با سرعتrpm 170  در 
اختلاط  از طي زمان  داده شدند و پس  قرار  با جاذب  تماس 
لازم و سانتریفیوژ با دور rpm 5000، میزان رنگ راکتیو قرمز 
120 باقی مانده در نمونه ها اندازه  گیري شد. در کنار نمونه  هاي 
استفاده گردید.  یکسان  با شرایط  نمونه  هاي شاهد  از  اصلي، 
براي رسم نمودارها از نرم افزار Excel استفاده شد. ظرفیت 
محاسبه  زیر  روابط  از  استفاده  با  نیز  حذف  کارایي  و  جذب 

گردید )27(. 

ºſŤºſŵŵƠŤºſŝŤƯŤƟŤĜ(Perkin Elmer  Lambda UV/Vis)  ŹśºŤĩưŹŤºſŵƢŝºƐƯŵŹƳŤºſºƷ

ũƯƩŹŵƱſĩƴŰƴƯƂŬƴſśƋƟśōšƄƯōnm ÒÐÔŵĭƮſŹÏÓ�

ƔƬƛŤŝ�ƶƐƯƲŹŵmg/LÒÍŤĩŹĬƳŹżƯƣåºŵĭƶºƸ�šºƯƶºŝžĜºſhÏÑŹŵŤŝºŧŵºŝŽºư

ƷNMZ : Non modified zeolite)SMZŹƣƶŤƟĭŹƤƯƲžĬƳŹƣŝ�ƳƯ
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

ŤƳƳōůŪŹŤſżĨƴŵƠŤſŝXRFƱƄƳŵŵŝƶĩŤƄĩƲŹŤſŹŵŵūƯš

 ÏSiOèè�ëîŹŵ ÐOÏ Aléî�åŹŵſ  śŷū ƲÐOFeëí ��Źŵ� TiOå��

Źŵ�CaO èå�Źŵ�O ÏKåê�éŹŵ�MgOé��Źŵ�O Ï Naê�Źŵ�L.O.Ií�Źŵ

Ƅſ  � ů ƂƴĩXRD ƱƄƳ �ŵŵ ƶĩ ǇƬŤƴƬĩưƗƲĩ Ɵ ŤƀŵŹƯ 

ƶƐƯſĩŹŵƳƱōŜƷĩżŹĩžƴūŝŤƀŵŹŵŵū�

ºſŤºſŵŵƠŤºſŝŤƯŤƟŤĜ(Perkin Elmer  Lambda UV/Vis)  ŹśºŤĩưŹŤºſŵƢŝºƐƯŵŹƳŤºſºƷ

ũƯƩŹŵƱſĩƴŰƴƯƂŬƴſśƋƟśōšƄƯōnm ÒÐÔŵĭƮſŹÏÓ�

ƔƬƛŤŝ�ƶƐƯƲŹŵmg/LÒÍŤĩŹĬƳŹżƯƣåºŵĭƶºƸ�šºƯƶºŝžĜºſhÏÑŹŵŤŝºŧŵºŝŽºư

ƷNMZ : Non modified zeolite)SMZŹƣƶŤƟĭŹƤƯƲžĬƳŹƣŝ�ƳƯ

ŵƠŤſŝůƯŝǇŝśŸūƟƓŝ�ŹŵƤŰƲƗƴƯśƋƟƢŝƶºƔƬƛŹƸģĬºƳŹ
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Źŵ�CaO èå�Źŵ�O ÏKåê�éŹŵ�MgOé��Źŵ�O Ï Naê�Źŵ�L.O.Ií�Źŵ

Ƅſ  � ů ƂƴĩXRD ƱƄƳ �ŵŵ ƶĩ ǇƬŤƴƬĩưƗƲĩ Ɵ ŤƀŵŹƯ 

ƶƐƯſĩŹŵƳƱōŜƷĩżŹĩžƴūŝŤƀŵŹŵŵū�

در این معادلات qt ظرفیت جذب )Co ،)mg/g غلظت اولیه 
رنگ راکتیو قرمز Ct ،)mg/L( 120 غلظت رنگ راکتیو قرمز 120 
در زمان، Ce غلظت باقی مانده 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
تکنیک  از  استفاده  با  زئولیت  ساختار  آنالیز  از  حاصل  نتایج 
XRF نشان داد که بیشترین ترکیبات موجود در ساختار زئولیت 
Al2O3 )10/49درصد(  درصد( و   69/33( SiO2 خام  طبیعي 
 0/20(TiO2 درصد(،   0/68(  Fe2O3 از  جاذب  این  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  تشکیل 
داد که کلینوپتیلولایت عمده  ترین فاز کریستالي زئولیت مورد 
مطالعه است و در ترکیب آن ناخالصي  هایي از جنس کوارتز و 

کریستوبالیت وجود دارد )شکل 1(.

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

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



a b

موقعیت ساختاري و مورفولوژي سطح زئولیت  خام و اصلاح 
کارایي  مقایسه  نتایج  است.  شده  داده  نشان   2 شکل  در  شده 
زئولیت خام و اصلاح شده با سورفکتانت در حذف رنگ راکتیو 
قرمز 120 نشان داد که زئولیت خام تاثیري در حذف رنگ راکتیو 
قرمز 120 ندارد، بنابراین با توجه به ظرفیت جذب بالاي زئولیت 
اصلاح شده، براي ادامه آزمایش ها این جاذب مورد استفاده قرار 

گرفت )نمودار 1(.
یکي از متغیرهاي مؤثر در طراحي و بهره  برداري فرایندهاي 
جذب، زمان واکنش است. جهت تعیین زمان مناسب جذب، 
نمونه  برداري و تعیین ظرفیت جذب در زمان هاي مختلف 1 
تا min 120 انجام شد. نتایج این مرحله نشان داد که بیشترین 

)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

  

  

0
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)min( زمان تماس

شده  اصلاح  زئولیت  روي  بر   120 قرمز  راکتیو  جذب رنگ 
مربوط به min 90 اول فرآیند بوده و پس از آن تقریبا ثابت 
از  مطالعه  مورد  متغیرهاي  بررسي سایر  بنابراین جهت  است. 
 این زمان استفاده گردید )نمودار 2(. همچنین این نمودار نشان 
مي  دهد که با افزایش غلظت اولیه رنگ راکتیو قرمز 120، ظرفیت 
جذب افزایش مي  یابد. به طوري که افزایش غلظت از 25 به 
mg/L 100، پس از زمان تعادل min 90 سبب افزایش میزان 
 5/1 mg/g به )کارایي 98/8 درصد(   2/47 mg/g از جذب 
)کارایي 51 درصد( شده است. میزان جذب و کارایي حذف 
 4/3 mg/g 75 به ترتیب mg/L براي غلظت  هاي اولیه 50 و

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

pH محیط واکنش از مهمترین فاکتورهاي مؤثر بر یونیزاسیون 
این  تاثیر  بررسي  جهت  است.  جاذب  سطحي  بار  و  آلاینده 
پارامتر با استفاده از g 1 جاذب، غلظت mg/L 50 رنگ راکتیو 
تا 9  قرمز 120 و زمان تماس pH ،90 min در محدوده 3 
کاهش pH میزان جذب  با  نتایج حاصل  طبق  گردید.  تنظیم 
 ،3 pH رنگ افزایش یافته است. مقادیر ظرفیت جذب رنگ در

5، 7و 9 به ترتیب 4/68، 4/59، 4/52 و mg/g 3/69 است.
در مطالعات جذب، تعیین جرم مناسب جاذب یکي از مسائل 
مورد توجه است. بر اساس نتایج این تحقیق )نمودار4(، افزایش 
جرم جاذب از 1/4 به g 3 در غلظت ثابت mg/L 75 رنگ 
میزان حذف  افزایش  برابر3، سبب    pH راکتیو 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  آلاینده جذب  مقدار  اما  است،  شده  درصد   98 تا  رنگ 
در واحد جرم جاذب از mg/g 5/21 به mg/g 2/45 کاهش 

یافته است. 

یکي از پارامترهاي مهم در مطالعات جذب، تعیین ایزوترم جذب 
آلاینده توسط جاذب است. در این مطالعه آنالیز داده  هاي جذب 
مقایسه ضرایب  و  فروندلیچ  و  مدل لانگمیر  دو  از  استفاده  با 
بر  رنگ راکتیو قرمز 120  که جذب  داد  نشان  آنها  همبستگي 
روي زئولیت اصلاح شده از مدل جذب لانگمیر تبعیت مي  کند 

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

بدست آمد )نمودار 5(.

جهت بررسي سینتیک جذب از مدل  هاي سینتیکي درجه اول 
داده هاي  که  داد  نشان  نتایج  و  گردید  استفاده  کاذب  دوم  و 
آزمایش از مدل سینتیکي درجه دوم کاذب تبعیت کرده و مقدار 
 100 mg/L ثابت سرعت واکنش در غلظت  هاي 25، 50، 75 و
به ترتیب 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  طبیعي  زئولیت  آنالیز شیمیایي  نتایج  مطالعه  این  در 
نسبت  با  آلومینیوم  و  سیلیس  حاوي  عمدتا  زئولیت  این  که 
در  شده  انجام  مطالعات  طبق  بر  است،   6/62 با  برابر   Si/Al
زئولیت  هاي طبیعي با نسبت Si/Al بیشتر از 4، زئولیت از نوع 
 XRD کلینوپتیلولایت است )28(. این داده  ها، مؤید نتایج آنالیز
است که نشان داد این زئولیت عمدتا از کلینوپتیلولایت تشکیل 
شده است. همچنین این آنالیز نشان داد که زئولیت طبیعي حاوي 
کلسیم  منیزیم،  پتاسیم،  سدیم،  مانند  تبادلي  قابل  هاي  کاتیون  
و آهن است که نقش مهمي در تبادل یون با کاتیون هاي دیگر 
دارند. از طرفي نتایج XRF نشان داد، این زئولیت بطور عمده 
از اکسیدهاي مختلف فلزي تشکیل شده است که با قرار گرفتن 
 زئولیت در آب، گروه  هاي عاملي را در سطح زئولیت ایجاد 
مي  کنند. با اصلاح زئولیت و تغییر گروه  هاي عاملي سطحي، 

ظرفیت جذب افزایش مي  یابد )30،29(. 
طبق نتایج حاصل از این تحقیق، زئولیت  خام تاثیري در حذف 
رنگ راکتیو قرمز 120 نداشته و اصلاح زئولیت با سورفکتانت  
کاتیوني HDTMA-CL سبب افزایش قابل توجه در ظرفیت 
 Kuleyin جذب این جاذب شد. این نتایج توسط مطالعه  اي که
  Remazol Brillant و همکار )2011( در جذب رنگ  هاي
Blue Rو Remazol Yellow بوسیله زئولیت طبیعي خام و 
اصلاح شده با سورفکتانت انجام دادند تایید شده است )21(. 
همچنین طبق گزارش Alver و همکار )2012( زئولیت  هاي 
خام ترکیه تقریبا تمایلي به جذب رنگ  هاي راکتیو قرمز 239 و 
راکتیو آبي 250 نداشته، اما اصلاح با سورفکتانت بطور مؤثري 
سبب افزایش جذب این آلاینده  ها گردیده است. با توجه به 
اینکه زئولیت  ها در سطح خود داراي بار منفي بوده و از طرفي 
رنگ  هاي راکتیو آزو نیز جز رنگ  هاي آنیوني است، نیروي 
هاي  گروه   و  خام  زئولیت  سطح  در  منفي  بارهاي  بین  دافعه 
سولفونات منفي رنگ، سبب کاهش ظرفیت جذب مي  شود. با 
اصلاح زئولیت، بارهاي منفي سطح کاهش یافته و سطح زئولیت 
با بارهاي مثبت پوشیده مي  شود و برهم  کنش بین مولکول  هاي 

رنگ و سطح زئولیت بیشتر مي  شود )3, 31(.
 بررسي تاثیر زمان تماس بر روي جذب رنگ راکتیو قرمز 120 
توسط زئولیت اصلاح شده نشان داد که با افزایش زمان تماس، 

ظرفیت جذب رنگ افزایش مي  یابد تا به تعادل برسد بطوري 
که در مراحل اولیه از زمان، جذب سریع  تر بوده و سپس آهسته 
)نمودار2(.   تعادل مي  رسد  به   90 min زمان در  و  مي  گردد 
طبق نتایج مطالعه Alver و همکار )2012(، جذب رنگ  هاي 
زئولیت اصلاح  بر روي  آبي 250  راکتیو  و  قرمز 239  راکتیو 
 ،30  min از پس  و  بوده  سریع  اولیه  مراحل  در  ترکیه  شده 
تقریبا به تعادل مي  رسد )3(. بررسي جذب رنگ آنیوني نارنجي 
2 بوسیله زئولیت  هاي اصلاح شده با سورفکتانت هاي کاتیوني 
افزایش زمان  با  توسط Jin و همکاران )2008( نشان داد که 
تماس ظرفیت جذب افزایش یافته و پس از min 60 به تعادل 
مي  رسد و در مورد زئولیت اصلاح نشده نیز ظرفیت جذب، 

کمتر از اصلاح شده گزارش شد )22(. 
در مطالعات Amin )2008( که حذف رنگ راکتیو نارنجي را 
به وسیله باگاس نیشکر بررسي کرده است، حداکثر جذب را 
پس از گذشت زمان تماسmin 60  گزارش کرده و علت آن 
را وجود سایت  هاي جذب در دسترس بیشتر در مراحل اولیه 
راکتیو  رنگ  جذب  بررسي   .)32( است  نموده  بیان  زمان،  از 
آبي 19 توسط بنتونیت اصلاح شده نیز نشان داد که با افزایش 
 60 min زمان تماس ظرفیت جذب افزایش یافته و در زمان

به تعادل مي  رسد )11(.
 بر اساس یافته  هاي این مطالعه با افزایش غلظت اولیه رنگ 
راکتیو قرمز 120 از 25 به mg/L 100 ، ظرفیت جذب در زمان 
تعادل از 1/47 به mg/g 5/1 افزایش یافته است که مي  تواند 
به دلیل افزایش نیروي محرکه انتقال جرم و اثر متقابل جاذب و 
جذب  شونده باشد که منجر به جذب بیشتر رنگ مي  گردد. این 
نتایج در مطالعه  اي که توسط Alver و همکار در سال 2012 
رنگ- در حذف  ترکیه  اصلاح شده  زئولیت  کارایي  بر روي 

هاي راکتیو قرمز 239 و راکتیو آبي250 انجام پذیرفت گزارش 
از  استفاده  در   )2008(  Amin مطالعه نتایج   .)3( است  شده 
باگاس نیشکر جهت جذب رنگ راکتیو نارنجي نیز نشان داد 
حذف  راندمان  کاهش  باعث  رنگ  اولیه  غلظت  افزایش  که، 
مي  شود)32(. همچنین بررسي جذب رنگ راکتیو قرمز 120 
با  که  داد  نشان   Spirogyra majuscula جلبک  توسط 

افزایش غلظت اولیه رنگ، میزان جذب افزایش مي  یابد)1(.
تاثیر  طریق  از  مي  تواند  که  است  مهمي  فاکتورهاي  از   pH  

www.sid.ir


www.SID.ir

Arch
ive

 of
 SID

284
دوره هفتم، شماره سوم، پاییز 1393  

 .....ǼƛƋ ǻƘǵ ǧǸǪƮǭ ƹƗ ŪǱƷ Ǜƶƭ

در  زئولیت،  بار سطحي  و  قرمز 120  راکتیو  رنگ  بر ساختار 
با  دادند  نشان  نتایج  که  همان طوري  باشد.  مؤثر  فرایند جذب 
قابل  به 3 میزان جذب بطور  از 9  اولیه محلول    pH کاهش
توجهي افزایش مي  یابد. علت این پدیده مي  تواند به این دلیل 
باشد که در مقادیر pH  بالاتر، سطح زئولیت بیشتر داراي بار 
منفي بوده و گروه  هاي هیدروکسیل )-OH( در سطح جاذب 
مقادیر  در  و  مي  شوند  رنگ  آنیوني  هاي  مولکول   دفع  سبب 
pH پایین  تر، افزایش جاذبه الکترواستاتیک بین بارهاي منفي 
آنیون  هاي -SO3 و بارهاي مثبت سایت  هاي جذب و برهم 
 کنش الکترواستاتیک قوي بین آنیون  هاي رنگ و سورفکتانت 
کاتیوني باعث افزایش ظرفیت جذب مي  شود. مشابه این روند 
در جذب رنگ آنیوني نارنجي 2 توسط زئولیت هاي اصلاح 
شده با سورفکتانت  هاي کاتیوني هگزا دسیل  تري  متیل  آمونیوم 
آبي 19  راکتیو  پیریدینیوم  بروماید و همچنین جذب  و ستیل  
مشاهده  کاتیوني  سورفکتانت  با  شده  اصلاح  بنتونیت  توسط 

شده است )22, 33(. 
نیز   )2008(  Amin مطالعات با  مرحله  این  از  حاصل  نتایج 
مطابقت دارد )32(. همچنین نتایج حاصل از مطالعه Arica و 
همکاران  )2007( و Celekli و همکار )2009( در حذف رنگ 
راکتیو قرمز 120 توسط بیومس 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(. 
تعیین دوز بهینه جاذب به دلایل اقتصادي از پارامترهاي مورد 
نمودار  در  که  طوري  است. همان   فرآیندهاي جذب  در  توجه 
افزایش دوز SMZ، درصد  با  شماره 4 نشان داده شده است 
حذف رنگ راکتیو قرمز 120 افزایش یافته اما، میزان رنگ راکتیو 
قرمز 120 جذب  شده در واحد جرم جاذب کاهش مي  یابد. 
آلاینده،  اولیه  غلظت  نگهداشتن  ثابت  و  جاذب  دوز  افزایش 
افزایش  تعداد فضاهاي در دسترس و  افزایش  باعث  از سویي 
تواند  افزایش دوز مي  این  از طرفي  راندمان حذف مي  گردد. 
باعث کاهش نیروي محرکه مولکول هاي آلاینده و نهایتا کاهش 

ظرفیت جذب شود )16(. 
مطالعات جذب رنگ  هاي متیلن بلو و نارنجي 2 توسط زئولیت 
 هاي اصلاح شده نشان داد که افزایش دز جاذب از طرفي باعث 
افزایش کارایي حذف و از سویي سبب کاهش ظرفیت جذب 

 Amin این رنگ ها مي  شود )22(. همچنین این نتایج توسط
)2008( ، Gok و همکاران )2010( تایید شده است. این محققین 
راندمان  افزایش  سبب  جاذب  دز  افزایش  که  کردند  گزارش 
گردد  مي    19 آبي  راکتیو  و  نارنجي  راکتیو  رنگ  هاي  حذف 
)11, 32(. نتایج مطالعه Kuleyin و همکار )2011( در جذب 
  Remazol و  Remazol Brillant Blue R رنگ  هاي
Yellow توسط زئولیت ترکیه که با سورفکتانت اصلاح شده 
دز جاذب  افزایش  بطوري که  است،  مطلب  این  مؤید  نیز  بود 
 10  mg/L سبب افزایش حذف رنگ شده و پس از غلظت
جاذب، ثابت باقي مي  ماند و علت این افزایش به سطوح جذب 

بیشتر در دسترس نسبت داده شد )21(.
در مطالعات جذب آلاینده  ها بر روي جاذب، تعیین ایزوترم 
جذب و ظرفیت جذب جاذب از مهم ترین مشخصه  هایي است که 
باید مورد توجه قرار گیرد. معادلات ایزوترمي لانگمیر و فروندلیچ 
به طور گسترده براي توصیف جذب سطحي در محیط  هاي آبي 
مورد استفاده قرار گرفته است. بر اساس مدل لانگمیر سطح 
ماده از یك سري مكان هاي با قدرت جذبي مشخص تشكیل 
شده است كه گونه  هاي عنصري موجود در محلول از طریق 
پیوندهاي كووالانسي یا واندروالس به آن متصل مي  شوند و 
حداكثر جذب هنگامي رخ مي  دهد كه سطح جاذب از یك 
معادله فروندلیچ بر اساس  لایه عنصر محلول پوشیده شود. 
جذب سطحي فیزیكي بین عنصر جذب شونده و ماده جاذب 
بیان شده است و فرض بر این است كه جذب به صورت چند 
لایه  اي صورت مي  گیرد و این مدل قادر به پیش بیني حداكثر 
جذب ماده جذب شونده بر سطح جاذب نیست )35(. بر اساس 
یافته  هاي این مطالعه، جذب رنگ راکتیو قرمز 120 با ضریب 
همبستگي 0/9814 از ایزوترم جذب لانگمیر تبعیت مي  کند. 
نتایج مطالعه ایزوترم جذب رنگ راکتیو آبي 19 توسط بنتونیت 
اصلاح شده نشان داد که داده  هاي حاصل از ایزوترم لانگمیر 
تبعیت مي  کند )11(. مطالعه Kuleyin و همکار )2011( در 
  Remazol Brillant Blueبررسي ایزوترم جذب رنگ  هاي
 Rو Remazol Yellow توسط زئولیت طبیعي ترکیه اصلاح 
شده با سورفکتانت نیز نشان داد که داده  هاي حاصل با مدل 

ایزوترمي لانگمیر هماهنگ  تر است )21(.
 مطالعات سینتیك یكي از مطالعات مهم در فرایند جذب است 
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که در آن، تاثیر زمان تماس با مقدار جذب بررسي مي  شود )36(. با 
توجه به نتایج مطالعات سینتیکي، جذب رنگ راکتیو قرمز 120 
  100 mg/Lبراي غلظت  هاي اولیه 25، 50، 75 و SMZ توسط
با ضریب همبستگي بیشتر از 0/98 از معادله درجه دوم کاذب 
پیروي مي  نماید. آنالیز سینتیک جذب راکتیو آبي 19 بوسیله 
معادله  از  جذب  سینتیک  که  داد  نشان  شده  اصلاح  بنتونیت 
درجه دوم کاذب پیروي مي  کند )11(. همچنین طبق گزارش 
Kuleyin و همکار )2011( در بررسي سینتیک جذب رنگ 
 Remazol Yellowو Remazol Brillant Blue R هاي 
توسط زئولیت طبیعي ترکیه اصلاح شده با سورفکتانت، داده 
 هاي حاصل با مدل سینتیکي درجه دوم کاذب تطابق بیشتري 

داشتند )21(. 
ظرفیت  حداکثر  داد،  نشان  تحقیق  این  از  آمده  بدست  نتایج 
HDTMA- جذب زئولیت ایراني اصلاح شده با سورفکتانت
CL در شرایط مورد مطالعه برابر mg/g 39/063 است. حداکثر 
ظرفیت جذب در مطالعات ایزوترم تعادلي جذب راکتیو قرمز 
 HDTMA 239 در زئولیت ترکیه اصلاح شده با سورفکتانت
چین،  زئولیت  در  گرین  مالاشیت  جذب  و   33  mg/g
mg/g 27/34 گزارش شده است )3, 13(. همچنین حداکثر 
ظرفیت جذب رنگ هاي Remazol Brillant Blue R و

اصلاح  ترکیه  طبیعي  زئولیت  توسط   Remazol Yellow
 13/4952  mg/g ترتیب به   HDTMA سورفکتانت با  شده 
نتایج نشان   و mg/g 38/3141 بدست آمده است )21(. این 
شده  اصلاح  )سمناني(  ایراني  زئولیت  مناسب  توانایي  دهنده 
توجه  با  بنابراین  دنیاست.  نقاط  سایر  زئولیت  هاي  به  نسبت 
به منابع عظیم زئولیت در ایران، قیمت بسیار پایین و عملکرد 
همچنین  و  جاذب  این  توسط  رنگ  مناسب  حذف  و  خوب 
سادگي اصلاح، مي  تواند کارایي استفاده از این جاذب  ها را در 
تصفیه فاضلاب  هاي رنگي مطرح سازد. به علاوه هزینه بالا و 
در برخي موارد عدم دسترسي به جاذب  هاي سنتتیک، اهمیت 
توجه به توسعه و کاربرد جاذب  هاي طبیعي را مورد تاکید قرار 
مي  دهد. با توجه به تاثیر پارامترهایي نظیر دما و حضور آنیون ها 
و کاتیون ها در فرایند جذب، پیشنهاد مي  گردد مطالعات تکمیلي 
جهت توسعه کاربرد زئولیت هاي اصلاح شده با سورفکتانت  هاي 

کاتیوني توسط دیگر محققین انجام گیرد.

نتيجه  گيري
جذب/حذف  میزان  که  دادند  نشان  جذب  بررسي هاي  نتایج 
رنگ راکتیو قرمز 120 با افزایش غلظت اولیه رنگ، زمان واکنش، 
جرم جاذب و کاهش pH، افزایش مي  یابد. بطوري که میزان جذب 
رنگ پس از min 90 به تعادل مي  رسد و با افزایش غلظت رنگ، 
میزان جذب از 2/47 به mg/g 5/1 افزایش مي  یابد. همچنین 
با کاهش مقدار pH از 9 به 3 میزان جذب از 69 /3 به 4/68 
 mg/g افزایش مي  یابد. داده  هاي حاصل، از ایزوترم جذب لانگمیر 
)R2 = 0/9814 ( و سینتیک درجه دوم کاذب )R2 < 0/98 ( تبعیت 

مي  کنند. 

تشكر و قدرداني
نویسندگان لازم مي  دانند از تمام کساني که ما را در انجام این 
پژوهش یاري نمودند به ویژه پرسنل محترم آزمایشگاه شیمي 
دانشکده بهداشت دانشگاه علوم پزشکي تهران صمیمانه تشکر 
و قدرداني نمایند. لازم به ذکر است که این مقاله حاصل طرح 
تحقیقاتي با عنوان بررسي کارایي زئولیت طبیعي ایراني فعال 
شده با هگزا دسیل تري متیل آمونیوم کلراید 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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