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 چکیده
( چیتوسان متیل کربوکسی و چیتوسان با شده داده پوشش) شده اصلاح نانوبنتونیت توسط سرب و آرسنیک سنگین فلزاتحذف  ،مقاله این در

 شده اصلاح بنتونیت نانو و بنتونیت نانو توسط یکسان و ثابت شرایط در سرب و آرسنیک سنگین فلزات حذف راندمان ابتدا. است بررسی شده

 برای. بررسی شد حذفبازدهی بر  آرسنیک و سرب اولیه غلظت و تماس زمان جاذب، نانو مقدار ،pH نظیر مؤثّر پارامترهای ادامه در. شد مقایسه

 چیتوسانبنتونیت - نانو بر اساس نتایج ب، .شد استفاده ها آزمایش طراحی روش از ،حذف مقدار بالاترین به یبدستیا و ی بهینهها پارامتر تعیین

های  جهت حذف سرب و پارامتر pHنتایج حاکی از مؤثر بودن پارامتر  براین علاوه. و سرب را نشان داد های آرسنیک بیشترین مقدار حذف یون

pH 6 بهینه شرایط در نتایج، اساس بر همچنین .باشند و مقدار نانوجاذب در حذف آرسنیک می=pH، تماس  زمانmin 93،  اولیهغلظت ppb 4333 

 مقدار بالاترین ،آرسنیک برای g/l 8/4مقدار جاذب و  ppb 4333 اولیهغلظت  ،min 93تماس  زمان، pH=1برای سرب و  g/l 7/4مقدار جاذب و 

 .دست آمدبه چیتوسان پوشش با نانوبنتونیت توسط 69/31% و  03/37% به ترتیب آرسنیک و سرب حذف
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 مقدمه -4

فلزات سنگین، گروهي ناهمگن از عناصری با خواص شیمیایي و 
عملکرد بیولوژیکي متفاوت هستند که با وزن مخصوص بزرگتر 

ه تجزیمکعب در محیط به آساني قابل متر سانتيگرم بر  5از 
زنده سبب بروز اختلالات  های اورگانیسمدر  نیستند و با تجمع

صنعتي از جمله  های پساب. شوند شدید ميهای  بیماری و
های  یونطور معمول شامل این شهری بههای  پسابمعادن و 

و  ها پسابحذف مؤثر این فلزات سميّ سنگین از . فلزی هستند
جذب سطحي یک . استیک چالش بزرگ  ها آنبازیافت دوباره 

ر در تصفیه فیزیکي فرایند بنیادی و اساسي و یک تکنیک مؤثّ
-معادن بهدر  اغلبآبي از فلزات سنگین است که  یها محلول

منظور کاهش ضایعات آلي و معدني از این روش استفاده 
-کم هزینه به یها جاذباخیر استفاده از  یها سالدر . کنند مي

سبب حذف ناقص فلزات، تولید  که یيها روشعنوان جایگزین 
 شوند و نیاز به تجهیزات وحاوی فلزات مي یها لجنها یا  باطله

انرژی یا مواد  مصرف زیادنظارتي با هزینه بالا و ی ها سیستم
قرار  توجهمورد  ،شیمیایي برای حذف فلزات سنگین دارند

شامل ترسیب شیمیایي، تبادل یوني، ها  روشاین . گرفته است
-3]استالکتروفلوتاسیون، الکترواسمز، استخراج حلالي و غیره 

پیش از این آزمایشاتي بر روی نانوذرات آهن صفر ظرفیتي [. 1
بود  استفاده شدهحذف فلزات سنگین  برای TiO2و نانوذرات 
های بالا در تولید این نانو ذرات در چرخه دلیل هزینهکه به

  [5و 1]شودفاده مياست ها آنندرت از صنعتي به
، غلظت زماننیز عواملي نظیر دما،  حذف های در آزمایش
 بنابراینیند ندارند، آجه فرینت براثر یکساني  pHواکنشگرها، 

 .مهم استبسیار  ،ثیربا بیشترین تأ عوامليیافتن 
 و چیتوسان پوشش با نانوبنتونیت دهي پوشش اثر ،مقاله این در

 سنگین فلزات حذف میزان بر چیتوسانمتیلکربوکسي
  بر  علاوه. است بررسي شده آبي های محلول از سرب و آرسنیک
 نانوبنتونیت توسط مذکور فلزاتحذف بر  مؤثّر های پارامتر این

 .شدند سازی بهینه و بررسي چیتوسان
 

 تجهیزات و ها روش مواد، -7
 تجهیزاتمواد و  -7-4
چیتوسان با . ثاني در ایران تهیّه شد شرکت نانوبنتونیت از  نانو

 CAS Number 9012-76-4, MDL) وزن مولکولي متوسط

Number MFCD00161512 ) از شرکت خریداری شده
عنوان پوشش روی نانو بنتونیت آمریکا بهدریچ آل-سیگما
-برای پوشششیمیایي  یها محلول کلیههمچنین . شداستفاده 

از جمله ایزوپروپانول با وزن مولکولي دن نانو بنتونیت دار کر
g/mol11/01 ، مونوکلرواستیک اسید با وزن مولکوليg/mol 
با هر یک  g/mol 15/01استیک اسید با وزن مولکولي  ،13/31

. شدنداز شرکت مرک آلمان تهیّه % 33درجه خلوص بیشتر از 
آرسنیک  ppm 1111های استاندارد همچنین محلول

(H3AsO4 in 0.5mol/l HNO3 ) 38221111و با کدHS 

Code=  برای سرب و(Pb(NO3)2 in 0.5mol/l HNO3)  با
 .ساخت شرکت مرک استفاده شد =38221111HS Codeکد 

دستگاه جذب اتمي اسپکترومتر  ها از برای آنالیز محلول
AAnalyst700  ،تهیّه تصاویر  برایساخت کشور آمریکا
مدل  (SEM) روبشي الکتروني میکروسکوپ نانوجاذب از

TEScan عکس برای ،ساخت کشور چک  بالا رزلوشن با-

دستگاه میکروسکوپ الکتروني برداری از ساختار جاذب از 
برای کشور ژاپن،  JEOLساخت شرکت ( TEM) عبوری
گیری خصوصیاّت شدن فازهای کریستالي و اندازه مشخص

مدل  (XRD) از دستگاه پراش اشعه ایکس ذراتساختاری نانو
X’Pert Pro MPD  ساخت شرکتPanalytical  کشور هلند

از طیف سنجي  ذراتهای عاملي نانو شدن گروه مشخصبرای  و
 1ت اندازه گیری با دقّ 5.566IFمدل  (IR-FT)مادون قرمز 

 برای .کشورآلمان استفاده شد Brukerنانومتر ساخت شرکت  
جداسازی جاذب از محلول از دستگاه سانتریفیوژ مدل 

Heraeus Megafuge 1.0 استفاده شد ساخت کشور آلمان. 
 

 ها روش -7-7
 آماده سازی نانو بنتونیت با پوشش چیتوسان -7-7-4

حجمي با همزن % 1پودر چیتوسان در استیک اسید ابتدا 
ساعت هم  2به مدت  گراد سانتي درجه 25مغناطیسي در دمای 

به مدت  زنيدر آب مقطر و همنیز محلول نانو بنتونیت . زده شد
محلول  ،گراددرجه سانتي 01 دمای در. شدآماده  ساعت 21

 چیتوسان به آرامي به محلول بنتونیت اضافه شد و مخلوط
طور مداوم با همزن مغناطیسي ساعت به 1به مدت  حاصل

های بارگذاری چیتوسان در لایهبرای اطمینان از )همزده شد 
 (. 1 شکل -سیلیکات
 با چیتوسان با شده داده پوشش نانوبنتونیت ذرات نهایتدر 

 طي و جدا دقیقه بر دور 2111 سرعت با سانتریفیوژ دستگاه
 نانوبنتونیت سپس. شد داده شستشو مقطر آب با مرحله سه

در  ساعت 21 مدت به سانتیگراد درجه 01 دمای در دار پوشش
 .دش خشک کن خلأ خشک
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 [6، 7] نحوه ی قرار گرفتن چیتوسان در لایه های بنتونیت :4شکل

متیل زی نانو بنتونیت با پوشش کربوکسیساآماده -7-7-7
 چیتوسان 

. دهد مي نشان را چیتوسانمتیلکربوکسي ساخت نحوه ،2 شکل
 آب و ایزوپروپانول ،هیدروکسیدسدیم به همراه چیتوسانپودر 
 در و شد منتقل بشری درون شدن قلیایي و متورم برای مقطر
 باقي حالت این در ساعت 1 مدت به سانتیگراد درجه 51 دمای
 قطره و شد حل ایزوپروپانول در اسید مونوکلرواستیک. ماند
 واکنش. شد اضافه واکنش مخلوط به دقیقه 31 مدت به قطره
 اضافه با نهایت در و یافت ادامه ساعت 1 مدت به دما همان در

 بوسیله آزمایش مخلوط. شد  متوقف%  01 اتانولمحلول  کردن
 و شد شسته% 01 اتانول با آن جامد بخش و صاف صافي کاغذ
 21 مدت به سانتیگراد درجه 11 دمای درخلأ  کنخشک در

 و حل% 01 اتانول محلول در حاصل نمک. شد خشک ساعت
 31 مدت به%  30 اسید هیدروکلریک دنکر اضافه از پس
 .دش زده هم مغناطیسي همزن با دقیقه
 برای و شسته% 01  اتانول با و صافدوباره  موجود جامد
 درجه 11 دمای در کنخشک در نظر مورد محصول به رسیدن
شدن  خشک از پس. گرفت قرار ساعت 21 مدت به گرادسانتي

 با بنتونیت نانو دنکر دار پوشش برای ،متیل چیتوسان کربوکسي
. دش حل مقطر آب در بنتونیت نانو ابتدا آمده، دستهب محصول
 کردن حل با نیز چیتوسان متیل کربوکسي محلول سپس

 برای سپس. شد آماده مقطر آب به چیتوسان متیل کربوکسي
% 21 سدیم هیدروکسید محلول، =8pH به محلول رساندن
 آرامي به شده تهیه محلول در ادامه،. دگردی اضافه آن به وزني
 01 دمای در مغناطیسي همزن با و شد اضافه قبلي محلول به

 دستگاه کمک به مخلوط سپس. شد زده هم سانتیگراد درجه
 خالص آب با گرفته شکل وکامپوزیت جدا سرعت با سانتریفیوژ
 کامپوزیت. گردد تنظیم 0 مقدار در آن pH  تا شد شسته
 به مدت سانتیگراد درجه 01 دمایخلأ در  کنخشک در حاصل
 .دش خشکعت سا 21

 

 
 [2] آماده سازی کربوکسی متیل چیتوسان :7شکل

 

 فلتزات  حتاوی سازی محلول های استتاندارد  آماده -7-7-9

 آرسنیک و سرب  سنگین

هاای متفااوت   های آرسنیک و سرب با غلظت برای تهیّه محلول
(ppb 1811 ،1111 ،211)  از محلااااول هااااای ppm 1111 

 ppb)باارای تهیّااه محلااول .گردیاادآرساانیک و ساارب اسااتفاده 
 از (ml 3/1 ،5/1 ،1/1) بااااه ترتیااااب  ، (211، 1111، 1811
 باه  های جداگانه بالن در را ppm 111 و سرب آرسنیک محلول
هاا باا    ماده سازی محلاول بعد از آ .رسانیم مي سي سي 51 حجم
اختلاط  برایهای موردنظر از همزن مغناطیسي  pHو ها  غلظت

 .شدمحلول استفاده 

 
جتاذب هتای    توسطسرب  آرسنیک وحذف بررسی  -7-7-1

 تهیّه شده

نانوبنتونیت باا   ،(NB)نانو بنتونیت   حذفبررسي راندمان  برای
و نانوبنتونیت با پوشش کربوکساي   (NBCh) پوشش چیتوسان
و غلظات   pH=1هایي با محلول (NBCMCh)متیل چیتوسان 

 های سرب و آرسنیک و مقدار ناانو جااذب   یونppb 1111 اولیه
g/l 1/2  تماا    زمانوmin 01   میازان  باا بررساي   . دشا تهیّاه
در ایان  . دهینه انتخااب شا  نانو جاذب ب ،1از طریق رابطه  حذف
غلظت نهایي سارب و آرسانیک در    Ctو  اولیهغلظت  C0 ،رابطه
 . استمحلول 

(1) 100% 







C

CtC
R
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   SEM ،FT-IR،TEMبا نانوجاذب  خصوصیّت سنجی -7-7-0

 XRDو 

 اندازه به وابسته شدّت به ذرات نانو فرد به منحصر خواص چون
 تشکیل ذرات بین های برهمکنش و سطحي ساختار ذره،
 و توسعه در نانومواد یابي همشخص بنابراین ست، ها آن ی دهنده
در این  .و حیاتي است مهم بسیار ذرات نانو کردن کاربردی
 های روش ،جاذب نانو خواص آنالیز و یابي مشخصه برای ،تحقیق
 روبشي الکتروني میکروسکوپ، (XRD) ایکس اشعه پراش
(SEM)،  طیف سنجي مادون قرمز( IR-FT( ،میکروسکوپ 

 .استفاده شدند (TEM) عبوری الکتروني
 

 Box-Behnken ها با روش طراحی آزمایشمدل  -7-7-6
 (حذف یون میزان)پاسخ در این مدل با بررسي اثر هر فاکتور بر 

 1که در جدول  ثیرات متقابل عوامل مختلف در سه سطحأو ت
. دش بهترین محدوده قابل بررسي مشخص  ،آمده است

 زمان، pH (A) (8 ،0 ،1) ،متغیرهای مستقل در این مطالعه
 g/l 1/2) (C) ، مقدار نانو جاذب(31 و min31، 01 )(B)  تما 
، ppb1811، 1111 ) (D) یون فلزی اولیه، غلظت (2/1، 8/1، 

 ،عواملپس از مشخص کردن سطوح بالا و پایین . بود (211
 Design-Expert 7.0.0آزمایش توسط نرم افزار  23 تعداد

Trial  های مربوطه  ها و آنالیز آزمایش پس از انجام .دشپیشنهاد
دست همحلول ب هر حذف یون ازمیزان  ،1رابطه  با استفاده از

که در واقع در ( -1، 1، +1)نهایت با استفاده سطوح  در. آمد
های سرب ی یوننماد کدها هستند معادلات رگرسیون برا ،مدل

 .دست آمدهو آرسنیک ب
 

 در ها آن مختلف سطوح و بررسی مورد پارامترهای :4جدول 

 حذف هایآزمایش

 سطح بالا

(4)+ 

سطح 

 مرکزی

(3) 

سطح پایین 

(4-) 
 عوامل واحد

8 0 1 - pH 

1/2 8/1 2/1 
گرم بر 
 لیتر

مقدار 

 جاذب

 دقیقه 31 01 31
 زمان

 تماس

1811 1111 211 ppb غلظت 

 

 و نتایج بحث -9
 نانوجاذب بهینه انتخاب -9-4
نانو از بین سه نانو جاذب ذکر شده،  ،3به شکل  توجهبا 

حذف هر  برایبنتونیت با پوشش چیتوسان بیشترین کارایي را 
وان نانو جاذب بهینه عندو فلز آرسنیک و سرب نشان داد و به

 آمیني فعال عاملي هایگروه دارای چیتوسان سطح .دشانتخاب 
 قدرت دارای چیتوسان کهاین برای. است هیدروکسیدی و

 و نخورده دست صورتبه ها گروه این باید باشد بالایي جذب
 کمتر های pH در چیتوسان اینکه به توجه با. بمانند باقي فعال
 بنتونیت ذراتنانو تخریب باعث و شودمي حل کامل طوربه 3 از
 .بررسي شد 3 از بالاتر های pH فقط بنابراین، د،شو مي
 هایگروه خنثي، هایpH تا مقدار این از بالاتر های pH در

 به NH2 .شوند مي دارپروتون ،دروکسيیه و آمیني
H

+…..NH2 و OH به H
+…..OH [8-11] شوندمي تبدیل .

 (pH ≤3)در  را چیتوسان -بنتونیت نانوجاذب تخریب ،1 شکل
 شده حل سنگین فلزات حاوی محلول در که دهد مي نشان
 .است

 
 

 اولیهغلظت ، pH=1 راندمان نانو جاذب ها در شرایط  :9 شکل

 min  63تماس  زمانو  g/l 1/7نانو جاذب  غلظتو  ppb 4333 فلزات

 

 
 pH[47]  ≤9در  چیتوسان -تخریب نانوجاذب بنتونیت :1شکل 
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 پوشش با نانوبنتونیتساختار  سنجیخصوصیتّ -9-7

 چیتوسان

و نانوبنتونیت با پوشش ( a)نانوبنتونیت  SEMتصاویر  ،5شکل 
 دیده تصویر در که گونههمان. دهد را نشان مي( b)چیتوسان 

 ها لایه ،آن در که است، ای لایه ساختاردارای  بنتونیت شود مي
 یکنواخت ظاهری. اند گرفته قرار هم روی نانومتری ضخامتي با
 ذره نانو این مشخصات از کوچک های تورم و ها برجستگي با

 متعلق ترروشن خطوط ،بنتونیت -چیتوسان ساختار در. است
 و گرفته قرار بنتونیت هایلایه بین در که بوده چیتوسان به

 ذرات حضور. است شده سیلیکاتي های لایه جدایش سبب
 است دهکر دوچندان را بنتونیت ویژه سطح و تخلخل ،چیتوسان

 مانند فلس و ای پوسته حالت به و شده ریزتر ر  ذرات و
  .اند درآمده

 
 پوشش با نانوبنتونیت ،(a) نانوبنتونیت SEM تصاویر: 0 شکل

 (b)چیتوسان

 

 پلیمر در رسي هایلایه شدگيپخش و ذرهنانو بررسي منظور به
با . شد استفاده عبوری الکتروني میکروسکوپ از ،چیتوسان
 بنتونیت ذراتنانواندازه   داد نشان نتایج، 0به شکل  توجه
 ،ذراتنانو پایداری حفظ منظوربه. است نانومتر 01 ی محدوده
 وضوح به تصاویر .دش دار پوشش چیتوسان توسط ها آن سطح
 111 از کمتری ابعاد آزمایش مورد ذراتنانو که دهدمي نشان
 یکنواخت توزیع ،دار پوشش ذرهنانو مشخصات از. دارند نانومتر
 .دارد بسزایي تأثیر ،حذف فرایند در که ،است

 

 
 پوشش با نانوبنتونیت ،(a) نانوبنتونیت TEM تصاویر : 6 شکل

 (b) چیتوسان

 بنتونیت برای فازی تغییر ،پیوند هنگام در کهاین اثبات برای
 منظور این برای. شد استفاده XRD آنالیز از آیدنمي وجودهب
 XRD توسط چیتوسان -بنتونیت ذراتنانو و بنتونیت ذراتنانو
 0 شکل در ایکساشعه  پراش نتایج. بررسي شدند مجزا طورهب

  .استنشان داده شده 

 و نانوبنتونیات  برای dÅ و θ2 مقادیر مقایسه با، 2 جدولطبق 

 در نانوبنتونیت فاز تغییر عدم به توانمي چیتوسان -نانوبنتونیت
 XRD الگوهاای  شاباهت . بارد  پي کردن دارپوشش فرایند طي

 چیتوساان  -نانوبنتونیت و نانوبنتونیت برای که هایي پیک طبق
 از هاایي لایاه  بیروناي  ارتبااط  عناوان باه  تواناد  ماي  دارد وجود

 .باشد بنتونیت سطح روی چیتوسان

 
 -بنتونیت و بنتونیت ذراتبرای نانو XRDالگوی  : 2شکل 

 چیتوسان
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های مربوط به پراش اشعه ایکس نانوبنتونیت و داده :7جدول 

 چیتوسان -نانوبنتونیت

d(Å  2  

 -نانوبنتونیت

 چیتوسان
 نانوبنتونیت

 -نانوبنتونیت

 چیتوسان
 نانوبنتونیت

00/5 31/5 31/15 01/15 

38/13 88/13 13/1 10/1 

30/28 15/28 18/3 13/3 

 

بنتونیت و  ذراتطیف مادون قرمز نانو ،برای فهم سازوکار پیوند
نمایش داده شده  8چیتوسان در شکل  -بنتونیت ذراتنانو
ی میزان جذب نور مادون قرمز دهندهمحور عمودی نشان. است
شود طور که در شکل مشاهده ميهمان .استنمونه  توسط
cm ) در پهن جذب وجود

 ی گروهدهندهنشان (13111-2111-
cm جذب وجود .است هیدروکسیدی

ی دهندهنشان 2320 1-
cmبا کشش نامتقارن و جذب  CH2گروه 

-نشان 2853 1-

 گروه. دهدبا کشش متقارن را نشان مي  CH2ی گروه دهنده
cm ) در جذبي اکسیژن یگانه پیوندبا  کربن

در ( 11311-1111-
 .است مشخصطیف 

cm)وجود جذب ضعیف در 
ی دهندهنشان( 12851-2051-

CH لدهیدی است و وجود جذب در آ(cm
-11151-1051 )

ذب قوی در جروماتیک است همچنین دو آحلقه  یدهندهنشان
(cm

cm)و  (11531-1011-
 یدهندهنشان (11331-1311-

است چیتوسان  مشخصهمانطور که در طیف . است آمینگروه 
 .بنتونیت جذب شده است ذراتبر روی نانو

 

 -های مادون قرمز نانوبنتونیت و نانوبنتونیت طیف -8شکل

 چیتوسان

 
 

 بررسی ساخت مدل -9-9

 ها آزمایش آرسنیک و سرب هاییون راندمان حذف 3 جدول در
 حذف شده بینيپیش مقادیر و R2exp و R1exp ترتیب به
 هم با R2pre و R1pre ترتیب به آرسنیک و سرب های یون

 برای .دش تعیین جدول در آن ماندهباقي مقدار و شد مقایسه
 بر( فاکتورها) مستقل متغیر چند یا یک اثرات میانگین مقایسه
 مختلف، آزمایشي هایطرح براسا  وابسته متغیر یک روی
 گرفته کارهب ANOVA متغیری تک واریانس تحلیل آزمون
 به مربوط ANOVA واریانس تحلیل نتایج .[13-15]شودمي

 5 و1 جدول در ترتیب به آرسنیک و سرب یون میزان حذف
= 10/2 سرب برای F-Value= 51/5 مقادیر .است شده آورده

F-Value مدل بودن دارمعني دهندهنشان ،آرسنیک برای 
-معني دهنده نشان نیز 15/1 از کمتر Prob>F همچنین. است

 جدول به توجه با ،حالت این در. است مدل شرایط بودن دار
ANOVA، پارامترA ها  و اثرات متقابل پارامترAC و AD از 
 از Cو  A پارامترهای و سرب حذففرآیند  در عوامل مؤثر
 .هستند آرسنیک حذف در دارمعني پارامترهای
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 از محلول (Y2%)آرسنیک  و (Y1%)سرب  میزان حذفمقادیر تجربی و پیش بینی شده  :9جدول 

E2 R2pre R2exp E1 R1pre R1exp ppb Dose(g/l) Time(min) pH Run 

22 83/67  83/33  33/6-  72/22  62/22  2111 3/2  81 2 2 

22/9  82/22  69/71  22/2-  9/92  22/92  2111 3/2  81 3 2 

22/3-  39/77  89/23  - 7/2  2/77  36/72  2111 3/2  91 2 8 

27/9-  23/23  18/89  2/1  96/92  26/97  2111 3/2  91 3 2 

72/2  63/28  2/27  7/1-  63/91  23/91  211 2/2  71 7 2 

62/2  22/62  22/66  - 8/2  8/96  12/92  211 4/2  71 7 7 

93/2-  23/28  7/32  - 22/2  12/36  22/32  2311 2/2  71 7 6 

2/22-  72/28  22/22  2/6  3/38  92/91  211 2/2  81 7 3 

73/7-  72/28  97/27  8/2  22/92  22/98  211 2/2  81 3 9 

96/22-  77/76  6/22  23/2  12/92  2/97  2311 4/2  81 3 21 

13/28-  22/22  18/89  22/2  22/93  77/92  211 4/2  91 3 22 

22/21  29/21  28/71  18/2  22/92  26/96  2111 4/2  91 3 22 

93/23  22/27  89/72  22/2-  68/31  23/63  2111 2/2  81 7 28 

36/22-  72/22  66/21  2/1  62/32  28/32  2111 2/2  91 7 22 

78/2  73/22  82/22  22/1  29/78  72/78  2311 4/2  91 2 22 

12/2  12/23  18/29  6/8-  29/97  22/92  2311 4/2  91 3 27 

19/1-  68/22  72/22  28/2  17/97  29/93  2311 2/2  91 3 26 

93/7  63/21  67/26  32/2-  22/39  82/37  2311 4/2  91 7 23 

2 88/91  88/92  32/22  36/37  73/99  2111 4/2  71 2 29 

91/26-  86/27  26/83  32/2-  71/96  69/92  2111 4/2  71 3 21 

23/6  72/21  22/23  92/2  2/32  12/38  2311 2/2  91 7 22 

27/1-  88/23  27/23  22/2-  27/211  87/93  2311 3/2  91 3 22 

92/3  26/72  89/62  12/2-  82/92  81/98  211 4/2  71 3 28 

18/21-  93/76  97/26  3/2-  92/26  22/22  2111 2/2  71 2 22 

82/1  22/62  26/62  22/1  37/98  17/92  2111 4/2  71 7 22 

92/22  23/82  22/26  18/8-  62/97  73/98  211 2/2  71 3 27 

38/12-  62/67  39/68  22/22  98/73  23/38  2111 3/2  71 2 26 

98/22  68/79  77/32  36/2-  92/71  12/23  211 2/2  91 2 23 

17/8-  38/72  67/29  27/1  71/96  27/93  2311 4/2  71 3 29 
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Y1برای  ANOVAجدول  :1جدول 

 
p-value 
Prob>F 

F Value 
Mean 

Square 
Df 

Sum of 
Squares 

Source 

 Model 22/2192 22 68/878 22/2 1122/1 دار معني

 A-pH 31/8219 2 31/8219 86/26 >1112/1 دار معني

 2662/1 23/2 97/38 2 97/38 B-Time 

 1233/1 28/2 92/266 2 92/266 C-g/l 

 2832/1 22/2 22/99 2 22/99 D-ppb 

 8697/1 32/1 12/22 2 12/22 AB 

 AC 29/787 2 29/787 61/9 1167/1 دار معني

 AD 92/831 2 92/831 31/2 1812/1 دار معني

 2129/1 68/1 21/23 2 21/23 BC 

 3712/1 182/1 21/2 2 21/2 BD 

 2262/1 22/1 92/23 2 92/23 CD 

 2262/1 78/2 67/262 2 67/262 A
2

 

B 77/821 2 77/821 29/2 1839/1 دار معني
2

 

 6226/1 28/1 76/3 2 76/3 C
2

 

 2268/1 87/1 68/28 2 68/28 D
2

 

 ها باقیمانده 21/929 22 72/72   

 عدم برازش 81/927 28 23/61 21/22 2222/1 

 خطای خالص 32/2 2 32/2 

 23 82/7122 Cor Total 

 

 

 

 Y2برای  ANOVAجدول  :0جدول 
 p-value 

Prob>F 
F Value Mean 

Square 
Df Sum of 

Squares 
Source 

 1982/1 16/2 62/282 22 88/7122 Model 

 A-pH 22/2826 2   22/2826 29/22 1126/1 دار معني

 2276/1 76/1 92/289   2 92/289 B-Time 

 C-g/l 29/2222 2   29/2222 32/2 1812/1 دار معني

 7239/1 22/1 29/22   2 29/22 D-ppb 

 2787/1 82/1 18/68   2 18/68 AB 

 2336/1 82/1 92/78   2 92/78 AC 

 8337/1 69/1 27/272   2 27/272 AD 

 2662/1 28/1 82/222   2 82/222 BC 

 2722/1 26/1 29/229   2 29/229 BD 

 2212/1 86/1 27/63   2 27/63 CD 

 3327/1 128/1 62/2   2 62/2 A
2

 

 7219/1 22/1 72/22   2 72/22 B
2

 

 9286/1 112/1 13/2   2 13/2 C
2

 

 3923/1 123/1  62/8   2  62/8 D
2

 

 ها باقیمانده 83/2922 22 62/213   

 عدم برازش 77/2792 28 87/216 92/1 7322/1 

 خطای خالص 62/227 2   62/227 

 23 62/3977 Cor Total 

 

حذف  برای( کدها) سطوح اسا  بر نهایي ای جمله چند معادله
R=35/1) بالا همبستگي ضریب با سرب یون

 به باتوجه (2
 ای جمله چند معادله و 2 رابطه صورت به دار معني پارامترهای

 همبستگي ضریب با آرسنیک یون برای( کدها) سطوح اسا  بر
R=35/1) بالا

 .شود مي تعریف 3 رابطه صورت به (2

 
 
(2) 296.819.1071.997.1512.931 BADACAY   

(8)  CAY 74.990.1317.632    
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های  دست آمده از آزمایشهب) تجربي حذف مقادیر اسا  بر
 میزان حذف با مقایسه از حاصل باقیمانده مقادیر و (انجام شده
 را تجربي احتمال نتایج نرمال نمودار توان مي شده بیني پیش
-همان. است نشان داده شده 11 و 3اشکال  در که کرد ترسیم

 و سرب های یون برای باقیمانده مقادیر شده مشاهده که طور
 دارای باقیمانده مقادیر و است نزدیک مورب خط به آرسنیک
 همبستگي ضریب دهندهنشان که است پاییني تغییرات دامنه
 . است بالایي

 
نمودار نرمال احتمال میزان حذف تجربی نسبت به مقادیر  :3شکل 

 باقیمانده یون سرب

 

 
نمودار نرمال احتمال میزان حذف تجربی نسبت به مقادیر   -43شکل 

 باقیمانده یون آرسنیک

 

بررسي میزان انطباق نتایج آزمایشگاهي با مقادیر پیش  برای
د که در اشکال شبیني شده حذف، نمودار پراکندگي نیز رسم 

طور که در اشکال مربوطه نهما. نشان داده شده است 12 و 11
بیني شده و تجربي برای بین نتایج حذف پیششود دیده مي

برای یون آرسنیک به . یون سرب انطباق قابل قبولي وجود دارد
در نتایج حذف تجربي، پراکندگي زیادی  کميدلیل اختلاف 

بیني شده حذف با مقادیر تجربي دیده بین مقادیر پیش
 .شود مي

 
نسبت به نمودار پراکندگی مقدار حذف پیش بینی شده  :44شکل 

  نتایج تجربی یون سرب

 

 
نمودار پراکندگی مقدار حذف پیش بینی شده نسبت به  :47شکل 

 نتایج تجربی یون آرسنیک

 

 ،و مقدار نانو جاذب pHدار بودن پارامترهای با توجه به معني
برای  ای در منحني صفحه (AC)این دو پارامتر  متقابل تأثیر

 . نشان داده شده است 13در شکل  یون سرب
-گیری آنیونشکل علتبه  حذف سرب ،0های بالاتر از  pHدر 

-توسط فرآیند ترسیب صورت مي سرب های هیدروکسید

در  و =8pHدر  13شکل بر این اسا ، مطابق  .[10]ردیگ
دلیل فرایند به از محلول سرب حذفراندمان  ،g/l 2/1غلظت 

با توجه به معادله  .حداکثر مقدار رسیده استترسیب به 
ای است،  اثر کاهنده شود که این اثر متقابل دیده مي ،رگرسیون

 .شودمي حذفیعني افزایش آن باعث کاهش میزان 
به جدول  توجهبا  pHبه این مطلب الزامي است که  توجهولي 
تری در مورد اثرات متقابل است و قابلیت بي دارای اثر قوی ،3
 توجهبا . جاذب را در اثر متقابل داردنانو غلظتثیر کردن اثر أت

با در نظر گرفتن این روند برای یون آرسنیک  ،11به شکل 
که بالاترین  افتداتفاق مي g/l 1/2 و =1pHدر  فرایند جذب
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یعني در دو محیط کاملاً . دارد حذفمیزان در بازدهي را 
 .این دو یون بالاترین بازدهي را دارند( اسیدی و بازی)متفاوت 
 اولیهو غلظت  pHپارامترهای دار بودن تأثیر به معني توجهبا 

این  زمان، اثرات همدر معادله رگرسیون یون سرب یون سرب
نشان داده  15شکل  ایدر منحني صفحه (AD)دو پارامتر 
های  با توجه به رسوب یون سرب بصورت آنیون . شده است

در  میزان حذفبالاترین  ،0های بالاتر از  pHدر هیدروکسیدی 
8pH=  اولیهو غلظت ppb 1811، مطابق  . استدست آمده به

و غلظت اولیه  pH لاثر متقاب ارائه شده معادله رگرسیون 
ایش آن باعث افزایش افزیعني  است افزایشياثر  دارای ،سرب

 .دشومیزان حذف مي

 
و مقدار نانوجاذب یون  pHاثرات متقابل منحنی صفحه ای  :49شکل 

 سرب

 
و مقدار نانوجاذب یون  pHمنحنی صفحه ای اثرات متقابل  :41شکل 

 آرسنیک

 
یون  ولیهو غلظت ا pHاثرات متقابل منحنی صفحه ای  :40شکل 

 سرب
 

توان مقادیر بهینه  با استفاده از روش طراحي آزمایش مي
 توان بیني کرد که با استفاده از این مقادیر مي ها را پیش پارامتر

نتیجه . ان حذف سرب و آرسنیک رسیدمیزبه حداکثر 
. آمده است 0ها در این تحقیق در جدول  سازی پارامتر بهینه

با در  pHبه پارامتر معني دار  توجهراندمان حذف یون سرب با 
تما  و حداقل مقدار نانو جاذب  زماننظر گرفتن حداقل 

به  توجهیون بدست آمد و برای آرسنیک با  اولیهحداقل غلظت 
جاذب با در نظر گرفتن  و مقدار نانو pHهای معني دار  مترپارا

 .دست آمدهب اولیهتما  و حداقل غلظت  زمانحداقل 
 

 مقادیر بهینه پارامترها :6جدول 

 سرب
7 pH  

81 Time 

2/2 Dose of adsorbent 

211 ppb 

21/92 % R Actual 

 آرسنیک

37/2 pH 

81 Time 

2/2 Dose of Adsorbent 

211 ppb 

78/92 % R Actual 

 

 آرسنیک و سرب حذفتماس بر  زمانتأثیر  -9-0

نتایج . تما  یکي از عوامل تأثیرگذار بر فرایند حذف است زمان
 10 تما  بر میزان حذف سرب و آرسنیک در شکل زماناثر 

ن حذف برای سرب و آرسنیک در راندما. ارائه شده است
تفاوت زیادی با هم ( دقیقه 31، 01، 31)ی مختلف ها زمان

توان بهترین نتیجه را در ميدقیقه  31زمانندارند و با انتخاب 
اندمان در ثابت بودن تقریبي ر. ممکن کسب کرد زمانترین کم
به  هاالا بودن تما  و چسبندگي این یونبه علت ب ها زماناین 

 سطح خارجي نانو اولیههای در لایه ها آندلیل قدرت یوني 
در ابتدا با سرعت  فعالسطوح خارجي . ]10[استجاذب 

و پس از پر شدن سطوح به تدریج از  حذفها را بیشتری یون
 .استمان حذف تقریباً ثابت اندکاهند و رخود مي حذفمیزان 
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فلزات  اولیهغلظت ، pH=6در شرایط  تماس زمان أثیرت :46شکل 

ppb 4333 مقدار نانو جاذب وg/l 1/7  93، 63، 33)تماس  زمانو 

 (دقیقه

 

 آرسنیک و سرب حذف بر pHتاثیر  -9-6

-رگذار بر واکنشثیأمحلول نیز از پارامترهای مهم و ت pHمقدار 

های معدني محسوب  های شیمیایي و بیولوژیکي در پساب
سرب و آرسنیک در  حذفثیر بر میزان أنتایج این ت. شود مي
 این حذف برای بهینه pH مقدار. ارائه شده است 10 شکل
 بهینه مقدار و 0 سرب برای چیتوسان بنتونیت نانو توسط اتفلز
که میزان حذف فلزات به این توجهبا  .است 1 آرسنیک برای آن

از طریق جذب سطحي،  0تا  1های  pHسرب و آرسنیک در 
ف افزایش پیدا سیر صعودی را طي کرده است و میزان حذ

-شکل علتبه  حذف  سرب 0های بالاتر از  pHدر کرده  است 

-توسط فرآیند ترسیب صورت مي های هیدروکسیدگیری آنیون

 .[10]ردیگ
برای آرسنیک به  1های بالاتر از  pHکاهش مقدار حذف در 

OH  هایعلت افزایش یون
-پایین هایpH در .استدر محیط  -

و این به   یابد مي کاهش راندمان مقدار سرب برای  0تر از 
 فلزّی هایکاتیون با رقابت در کهH + هاییون دلیل حضور
 هاییون حضور درصدpH =0در سرب برای. ، استهستند
 دی جاذب سطح و یابد مي کاهش دستر ، در هیدروژن
 [.18] شودمي حذف میزان افزایش باعث که شودمي پروتونه

های موجود در شرایط اسیدی و قلیایي مختلف پایداری یون
نشان  21تا  18های شکلهای سرب و آرسنیک در برای یون

 .داده شده است

برای سرب، سطح  0تر از پایین های  pHدر 18در شکل 
 هایهای   pHکه در اینعلت . شودپروتونه مي% 33چیتوسان 
یابد حضور  برای سرب مقدار راندمان کاهش مي 0تر از پایین

های یون
+

 H  های فلزّی بر سر که در رقابت با کاتیوناست
 pH =0دربرای سرب  13در شکل  .های فعال هستندسایت

یابد و  های هیدروژن در دستر ، کاهش ميحضور یوندرصد 
که ( جاذبه الکتروستاتیکي)شود سطح جاذب دی پروتونه مي

برای  21در شکل  .یش میزان حذف استنتیجه آن افزا
در دستر  افزایش   فعالهای سایت درصدpH =1در آرسنیک 

 های منفي پایدارگونهبه صورت  Asیابد و همچنین مي
H2AsO4 آید و به راحتي با سطح مثبت چیتوسان در در مي
کاهش  21در شکل  ( .جاذبه الکتروستاتیکي) استارتباط 

 علتبرای آرسنیک به  1های بالاتر از  pHدر مقدار حذف در 

هایافزایش یون
 
 OH

-

 .(دافعه الکتروستاتیکي) استدر محیط  

 

 
فلزات  اولیهغلظت ، pH(=1، 6، 8)در شرایط  pHتاثیر  :42شکل 

ppb 4333 و مقدار نانو جاذبg/l 1/7  تماس  زمانوmin 93 

 
 

 
   6 از ترپایین های pHپایداری یون سرب در  :48شکل 

 
 pH= 6در پایداری یون سرب  :43شکل 

9 
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 pH =1در پایداری یون آرسنیک  :73شکل 

 

 1 از بالاتر های pH درپایداری یون آرسنیک  :74شکل 
 

آرسنیک و  حذفهای فلزی بر  بون اولیهتاثیر غلظت  -9-2
 سرب

یکي دیگر از عوامل تاثیر گذار بر فرایند حذف است  اولیهغلظت 
 .ارائه شده است 22 که نتایج این حذف در شکل

 
فلتزات   اولیته غلظت ، pH=6در شرایط  اولیهثیر غلظت أت: 77شکل 

(ppb 4833 ،4333 ،733 ) و مقدار نانو جاذبg/l 1/7   93 تماس  زمانو 

 دقیقه

، بهبااود یااافتن ppb 1111 غلظاات افاازایش میاازان حااذف در 
 -نیروی محرکه ای است که بر مقاومت انتقال جرم در فاز جامد

هاا باا ساطح     همچنین احتمال برخورد یاون . کند مایع، غلبه مي
 از بالاتر هایغلظت در حذف کاهش علت. شودجاذب بیشتر مي

ppb 1111 هاای جاذب شاده روی ساطح جااذب      افزایش یون
هااا کاااهش  یش یااونکااه احتمااال برخااورد بااا افاازا    اساات
 [.1،18]یابد مي

 

 تاثیر مقدار نانو جاذب بر حذف سرب و آرسنیک -9-8

جاذب یکي دیگر از عوامل تاثیر گذار بر فرایند حذف  مقدار نانو
. نشان داده شده است 23 است که نتایج این حذف در شکل

تقریباً  (g/l 1/2 ،8/1)راندمان حذف برای آرسنیک در غلظت 
توان به مي g/l 8/1روند ثابتي را طي کرده که با انتخاب غلظت 

همچنین راندمان حذف برای . راندمان دست یافت بالاترین
روند تقریباً ثابتي دارد که با ( g/l 8/1 ،2/1) مقدارسرب در 

انتخاب حداقل مقدار جاذب مي توان به بالاترین راندمان دست 
 .یافت

 اولیهغلظت ، pH=6در شرایط  مقدار نانو جاذبثیر أت :23 شکل

 زمانو  (g/l 1/7  ،8/4 ،7/4) و مقدار نانو جاذب ppb 4333فلزات

 min 93تماس 

 

 

 گیرینتیجه -1
جاذب به  نوع نانو 3سنجي استفاده از  در این تحقیق، امکان

حذف سرب و  برایهای کم هزینه و ارزان  جاذب عنوان نانو
ترین نتایج این مهم. های آبي بررسي شد آرسنیک از محلول
 : پژوهش عبارتند از
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ناانو جااذب ذکار شاده، ناانو بنتونیات چیتوساان         3از بین  -1
بیشترین کارایي را در حذف هر دو یون فلزی سرب و آرسانیک  

 .دارا است

با در نظر  Box-Behnken ها با روش طراحي آزمایش -2
تما  و  زمان، مقدار نانو جاذب، pHرامتر شامل پا 1گرفتن 
نتیجه این طراحي نشان داد که مدل . انجام شد اولیهغلظت 

تواند  حذف سرب و آرسنیک توسط نانو بنتونیت چیتوسان مي
توسط معادله چند جمله ای با ضریب همبستگي بالایي توصیف 

پارامتر تأثیرگذار در % 35با سطح معني دار  pHپارامتر . دشو
و مقدار نانوجاذب با  pHهمچنین پارامترهای . حذف سرب بود
های تأثیرگذار در حذف آرسنیک  از پارامتر% 35سطح معني دار 

 .بودند
هایي که بررسي  به فاکتور توجهحذف سرب و آرسنیک با  -3
ها ین یونتواند به علت بالا بودن تما  و چسبندگي ا د ميش
در لایه های اولیه سطح خارجي نانو  ها آندلیل قدرت یوني به

در . دقیقه بود 31تما   زمانجاذب باشد که نتیجه آن 
pH های گیری آنیونشکل علتبه  حذف سرب 0های بالاتر از

 .ردیگتوسط فرآیند ترسیب صورت مي سرب هیدروکسید
برای آرسنیک به  1های بالاتر از  pHکاهش مقدار حذف در 

OH  هایعلت افزایش یون
 های pH در .باشددر محیط مي -

و این   یابد مي کاهش راندمان مقدار سرب برای  0تر از پایین
 هایکاتیون با رقابت در است که H + هاییون به دلیل حضور

 هاییون حضور درصدpH =0در سرب برای. هستند فلزّی
 پروتونه دی جاذب سطح و یابد مي کاهش دستر  در هیدروژن
همچنین با . شودمي حذف میزان افزایش باعث که شودمي

ها مي توان  جاذب برای هر کدام از یون انتخاب حداقل مقدار نانو
  .به بیشترین مقدار حذف دست یافت
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