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اصلاح شده  ZSMه کمک زئولیت سلسله مراتبی هاي آبی بسازي حذف نیترات از محلولبهینه

 پاسخ سطح روشاز با استفاده  با آمین
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  وسیله به ، تهیه و به منظور استفاده در حذف یون نیترات، ZSMزئولیت سلسله مراتبی در این تحقیق،      هدیچک 

  ، )XRD( ایکس  اشعه پراش  از استفاده با  هاي سنتز شده،جاذب  ساختاري ویژگیهايد. شاصلاح  ،تترا اتیلن پنتا آمین 
-جذب تحلیل و تجزیه  و )FT-IR( قرمز تبدیل فوریه زیر  طیف سنجی  ، )SEM( روبشی الکترونی میکروسکوپ 

  ، زئولیت سلسله مراتبی اصلاح شده با تترا اتیلن پنتا آمین  نتایج نشان داد که .گرفت قرار بررسی مورد ،2N واجذب
ر  جذب بالات  تیظرفزئولیت سلسله مراتبی اصلاح نشده در حذف یون نیترات دارد.   به ظرفیت جذب بالاتري نسبت

فعال   هايسایت ش یافزاکه منجر به  است  تترا اتیلن پنتا آمین  هاي آمینیدلیل حضور گروهبه ،شده دارآمین زئولیت
شامل   ،عملیاتی  متغیر چهار. تأثیر شودیم تراتین يهاونیو آن اذبسطح ج ن ی ب یکیالکترواستات کنش جاذب و برهم

طرح مرکب   با استفاده از روش سطح پاسخ نیترات،یند حذف ابر فر ،و زمان تماس pHغلظت، مقدار جاذب، 
  بیشینهسازي قرار گرفت. مقادیر بهینه براي مورد بررسی و بهینه ، سطح  5آزمایش و  22، در )RSM-CCD( مرکزي
 به دست آمد.  pH=4دقیقه و  25گرم جاذب، زمان  005/0ترات، مقدار لیتر نیگرم بر میلی 50حذف، غلظتِ  ظرفیت
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 Abstract     In this study, the ZSM hierarchical zeolite was prepared and modified by 
tetraethylenepentamine to be used to remove nitrate ions. The features of synthesized adsorbents were 
characterized by X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), Fourier transform infrared 
spectroscopy (FT-IR) and nitrogen adsorption–desorption isotherms. The results showed that the modified 
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hierarchical zeolite with the tetraethylenepentamine had a higher adsorption capacity than that of the 
unmodified hierarchical zeolite in the removal of nitrate ion. The higher adsorption capacity of the amine 
modified zeolite is due to the presence of amine groups of tetraethylenepentamine, which leads to an increase 
in the active sites of adsorbent and an electrostatic interaction between the adsorbent surface and nitrate 
anions. The effect of four parameters including concentration, adsorbent dose, pH and contact time on the 
nitrate removal using Central composite design approach-based response surface methodology (RSM-CCD) 
and was investigated and optimized in 22 experiments and 5 levels. Optimal values for a maximum 
adsorption capacity were 50 milligrams per liter of nitrate, 0.005 g of adsorbent, 25 min and pH = 4. 
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 مقدمه -1
شود  محسوب می مواردي از جمله ،نیتراتی هايآلودگی

 تحقیقات .دهد کاهش را زیرزمینی هايآب کیفیت تواندکه می

 آلودگی ،دنیا مناطق  از بسیاري در که دهدمی نشان  ،شده  انجام

 صورت یکبه ،توسط نیترات، سطحی و  زیرزمینی هايآب

چند اتمی است که  یون یک ،نیتراتاست.  مطرح ،جدي مشکل
گرم بر مول است که در نتیجه   0049/62 ،جرم مولکولی آن

 .]3-1[شود می حاصل ،اکسیداسیون نیتروژن عنصري
 یونیآن یمعدن ییایمی ماده ش کی ،تراتین نکهیا با
با   یآلودگ در زمرهرا  تراتیبا ن یآلودگ یول ،شودیم محسوب

 یکیولوژیب يندهایفرااز چون حاصل  ؛شناسندیمی مواد آل
دائم   یعوامل سخت وجز ،دیمثل سولفات و کلر ،تراتین است.

از چرخه   یبخش  ،یعیطور طببه و شودیم محسوب ،آب
 .]4[ است تروژنین

 افزایش و  است انسان  براي ،غیرضرورياي  ماده ،نیترات

 نامطلوب اثرات باعث، استاندارد حد  از بیشبه  آن مقدار

 در نیترات که است ايعارضه ، . هموگلوبینا]5[د  شومی  بهداشتی

دلیل قلیایی   به ، گوارش دستگاه هايباکتري توسط نوزادان،  بدن
 تولیدي نیتریت و تبدیل شده نیتریت به  ،گوارش دستگاه  بودن 

 ظرفیتی دو آهن  که شودمی باعث و شده خون  جذب ،نیز

 ،درنتیجه و شده سه ظرفیتی آهن به تبدیل ،هموگلوبین

 ،حالت این در  و شود تبدیل ،هموگلوبین مت به ،هموگلوبین
 حاد کمبود، بیمار در و یافته کاهش  ،با اکسیژن آن پیوند قابلیت

 ،آبی رنگ صورت به ،کودك پوست و گردد نمایان ،اکسیژن

 گرید از .]7 و 6[ گویندمی آبی بیماري بچه ،آن به که شود دیده
      ، به سردرد توان یم ،نیهموگلوب مت شیعلائم افزا

 ،بزرگسالان  در  اشاره نمود.  ،و اشکال در تنفس یآلودگخواب
 تبدیل و گوارش دستگاه  در  نیترات احیاي  فوق، عارضه بر  علاوه 

 دوم نوع هايآمین با ،نیتریت پیوند  باعث تواندمی ،به نیتریت آن

 زایی سرطان که دهد نیتروزوآمین تشکیل و  شده سوم و

 نیز، هادام در ، مشکلات این. است  رسیده اثبات به ،آن ترکیبات

 تولید در اشکال آ، ویتامین کمبود قبیل از مواردي و  است  ترشایع
 نیتروژن بودن بالا  نتیجۀ در ،شیر تولید کاهش  و  جنین سقط  مثل،

  . ]8[ است شده گزارش ،فاضلاب با شده آبیاري علوفه  و آب در
 جهینت نیبه اخطرات و مشکلات، محققان  نیا جهیدر نت

 ،نیتراتحذف مؤثر  يبرا ،يو کارآمد منیتا روش ا دندیرس
 .]10 و 9[ ارائه دهند

 هايآب از نیترات هاي حذفروش تنوع به توجه با

معکوس،  اسمز بیولوژیکی، زدایینیترات جمله از ،زیرزمینی
 هايروش و  یون  کاتالیستی، تبادل  احیاي جذب، الکترودیالیز،

 کاربرد  داراي و صرفه  به مقرون و  مناسب روشی انتخاب  تلفیقی،

است   خاصی برخوردار اهمیت از ،نیترات حذف جهت آسان
ا استفاده از یک جاذب ها، جذب بدر میان این روش .]11[

، انتخاب بسیار  قیمت و با کارایی بالادوست، ارزانزیست
 مناسبی است.

ترکیباتی با ساختار متخلخل و خواص  ،هازئولیت
طور  هب ،عنوان جاذبها بهشیمیایی ارزشمند هستند. آن-فیزیکی
مورد استفاده قرار  ،یند جداسازي و تصفیهادر فر اي گسترده

با   ،هاي بلورین فلز قلیاییها، آلومینوسیلیکاتزئولیت گیرند.می
  ، nند که هست O2)y]zH2)x(SiO2Mx/n[(AlOفرمول کلی 

یون فلزي در هر قفس آلومینوسیلیکات  ،Mظرفیت کاتیون و 
دار بعدي حفره ساختار سه  ،به عبارت دیگر، زئولیت است؛

هاي  . چهاروجهی ]12[ است ومیناچهاروجهی از سیلیکا و آل
یک بار منفی خالص را حمل نموده و نیازمند این   ،آلومینا

. ]13[ند شوموازنه  ،Na+مانند  ،هستند که با یک کاتیون
ي حفره را ي دهانهدر ساختار زئولیت، اندازه ،هاکاتیون

با دهانه   يهاسازند و بسته به نوع کاتیون، زئولیتمشخص می
یکی از  ،توانند ایجاد شوند. اندازه حفراتمی ،حفره مشخص

رود.  شمار میبه  ،هاترین عوامل در تعیین کاربرد زئولیتمهم
ممکن است   ، بیش از حد بزرگ یا کوچک باشد ،اگر حفره
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  ،تأثیر منفی بگذارد. به طور معمول ،روي فعالیت مواد
ترکیباتی با اندازه حفرات در مقیاس میکرو هستند  ،هازئولیت

مناسب نباشد  ،یند جذباتواند براي فرمی ،که این اندازه حفره
 ید. باآپیش  ،مشکل انسداد حفرات ،یند جذباو در طول فر
هاي سلسله مراتبی که داراي حفرات در مقیاس سنتز زئولیت

توان کارایی جاذب زئولیتی را به میزان می ،میکرو و مزو هستند
 د.افزایش دا ،قابل توجهی

سنتز  ، ZSM-5زئولیت سلسله مراتبی  مطالعه، این در
 براي اصلاح گردید و آمین، شد و با استفاده از تترا اتیلن پنتا

 قرار گرفت. استفاده مورد ،آبی هايمحیط از نیترات یون حذف
هاي تهیه شده با استفاده از خواص ساختاري نانوکامپوزیت

 متغیر چهارشناسایی شد. تأثیر  ،هاي دستگاهی مختلفآنالیز
و   pHشامل غلظت اولیه یون نیترات، مقدار جاذب،  ،عملیاتی

روش  ه از با استفاد یون نیترات،یند حذف ابر فر ،زمان تماس
 مورد ،]RSM-CCD( ]14(سطح پاسخ طرح مرکب مرکزي 

 سازي قرار گرفت.هبررسی و بهین
 

 فعالیت تجربی -2
 مواد  -1-2

)، % 98( دیدروکسیه میسد)، % 99( تراتین میپتاس 
تترا اتیل خشک،  سدیم آلومینات )،% 37( دیاس کیدروکلریه

 0/1( تترا پروپیل آمونیوم هیدروکسید ) و% 98(  اورتو سیلیکات
 )،% 98و تترا اتیلن پنتا آمین ( 1، از شرکت مرك)مولار در آب

 خریداري شده است. ،2از شرکت سیگما آلدریچ
 

 مطالعات فرایند جذب -2-2
ثیر متغیرهاي أت  یبه منظور بررس ،جذب يهاآزمون

و زئولیت    ZSMزئولیتبا استفاده از  نیترات،حذف مختلف بر 
ZSM فاز  مانده در باقی نیتراتمقدار و  شدانجام  دار شده،آمین
 1با استفاده از معادله گرم بر گرم، میلیبر حسب ، e(q( جاذب

 : شدمحاسبه 
 

qe = (C0− Ce) V
W

)1                                                       (  

 
1 Merck 
2 Sigma Aldrich 

حسب ترکیب بر  و نهایی هاي اولیهغلظت ،eC و 0C که در آن
جرم ،  Wو لیترحجم محلول بر حسب ،  Vو گرم بر لیترمیلی

 .گرم است جاذب برحسب
 

 گیري میزان نیتراتاندازه -3-2
 دارد وجود متعددي هايروش نیترات، گیرياندازه براي

این است.  فرابنفش-یمرئ یسنجف یطروش  ترین آن،رایج که
آن کم  یکه مواد آل یهایغیر آلوده و آب يهاآب يبرا ،روش
نیترات، مانده . جهت محاسبه غلظت باقی مناسب است ،است

 شود. گیري مینانومتر، اندازه 275 موج طول در جذب

 
 ZSM-5زئولیت سلسله مراتبی سنتز   -4-2

تحت شرایط ، ZSM-5سنتز زئولیت سلسله مراتبی 

انجام شد.   ،در اتوکلاوي با پوشش خارجی استیل ،هیدروترمال

عنوان منبع سیلیس، سدیم به ،تترا اتیل اورتو سیلیکات

تترا پروپیل آمونیوم  عنوان منبع آلومینا وبه ،آلومینات

کننده ساختار عنوان عامل هدایتبه ،)TPAOH( هیدروکسید

، فرمول ژل این زئولیت .کار برده شدبه ،H/ZSM-5براي تهیه 
  O 2O: 7215 H2: 1 Na3O2: 1Al239 TPAOH: 101 SiOبه صورت 

ساعت،   18. مخلوط حاصله از فرمول ژل، به مدت ]15[است 
زده شد. سپس، محلول حاصل، به اتوکلاو، در دماي اتاق، هم

درجه  180ساعت، در آون با دماي  45منتقل و به مدت 
سلسیوس، قرار گرفت. پودر سفید رنگ حاصل، با قیف بوخنر  

، شستشو داده  شده  و پمپ مکنده، صاف و با آب دو بار تقطیر
. پودر زئولیت ، کاهش پیدا کند7-8آن، تا حدود  pHشد تا 

درجه سلسیوس، خشک شد و به  80حاصل، در آون، در دماي
 .گذاري گردید، نام H/ZSM-5صورت

 
شده با  اصلاح ZSM-5 زئولیت سلسله مراتبیسنتز   -5-2

 آمین
گرم اتانول،   50، در (TEPA)گرم تترا اتیلن پنتا آمین  1
، تحت  H/ZSM-5 گرم 1زده شد؛ سپس، دقیقه، هم 40به مدت 

ساعت   4اضافه شد. پس از مدت  شرایط محیطی، به آن
رفلاکس، حلال مخلوط مورد نظر، تبخیر شد و جامد حاصله،  
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درجه سلسیوس، خشک شد   100ساعت، در دماي  1به مدت 
 .گذاري گردید، نام H/ZSM-5@TEPAصورت و به

 

 نتایج و بحث -3
 سنتز شده هايشناسایی نانوجاذب -1-3

 ) SEM(میکروسکوپ الکترونی روبشی  -1-1-3

هاي سنتزي زئولیت ساختار بررسی  SEMتصاویر
H/ZSM-5  وH/ZSM-5@TEPAداده  نشان  )1شکل ( ، در 

 ید تبلور اینؤ، مH/ZSM-5زئولیت  SEMتصاویر  .استشده

نشان   باً مکعبی شکل زئولیت است. نتایجهاي تقریبا بلور ماده
مورفولوژي زئولیت در جاذب زئولیتی، بعد از دهد که می

طور که در  همان .طور کامل، حفظ شده استاصلاح با آمین، به
اندازه ذرات  داراي توزیع ، H/ZSM-5شود، تصویر مشاهده می

توزیع   و بعد از اصلاح با آمین هم، استتی یکنواخ تقریباً
  تغییري نکرده است و ، H/ZSM-5نسبت به  اندازه ذرات،

  زئولیتمشابه  اندازه ذرات،ختار بلوري و یکنواختی توزیع سا
 .استقبل از اصلاح 

 

 
 هاي سنتز شدهجاذب SEMتصاویر  .1شکل 

 ) XRD( پراش اشعه ایکس  -2-1-3
و   H/ZSM-5هاي زئولیت XRD)، الگوهاي 2شکل (

H/ZSM-5@TEPA دهد. سنتز شده و اصلاح شده را نشان می
هاي موجود در طور که در شکل مشخص است، پیک همان

درجه،   28و  27، 26، 17، 10، 9برابر با  θ2هاي موقعیت
  ) و 303)، (051)، (031)، (020)، (011مربوط به صفحات (

، نسبت داد که  H/ZSM-5توان به زئولیت ) است و می313(
. همچنین، ]16[ است  H/ZSM-5زئولیت دلیلی بر صحت سنتز 

هاي  ها، دادههاي مربوط به ناخالصیدلیل عدم حضور پیکبه
دهنده خلوص بالا و بلوري بودن  ، نشانXRDحاصل از الگوي 

این  XRDطور که در الگوي همان .هاي سنتز شده استزئولیت
  ساختار اصلاح با آمین، از شود، پس ترکیبات مشاهده می

 اندکی، مقدار به  ها،پیک شدت فقط  و شده حفظ اولیه، ترکیب
 یافته است. کاهش

 

 
 هاي سنتز شدهجاذب XRDالگوي  .2شکل 

 
 IR–FTطیف سنجی  -3-1-3

هــاي دهنــده گــروهنشــان ،مواد مزوپروس FT-IRطیف 
 )،3(در شــکل  .اســتعاملی موجود در سطح داخلی حفــرات 

 و هاي ســیلانولگروه Si-Oجذب مربوط به ارتعاشات کششی 
ــارن  ــی متقـــ ــات کششـــ ــوالی Si-O-Siارتعاشـــ                   در حـــ

1-cm 005-0010هــاي جذب مولکول ،. همچنینشود، دیده می
 خــوبی قابــلبــه ،cm 3440-1هــاي حــدود در طــول مــوج ،آب

ــورد ترکیــب اصــلاح شــده،  .]18 و 17[ مشــاهده اســت در م
، cm 5043 -5023-1، در طول مــوج 2NHارتعاشات مربوط به 

، پوشــیده هاي آبمولکول شود که توسط پیک پهنمشاهده می
           ، در محـــدودهNHشـــده اســـت و ارتعاشـــات مربـــوط بـــه 

1-cm 1460-156020 و 19[شود ، مشاهده می[. 
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 هاي سنتز شدهجاذب FT-IRطیف  .3 شکل

 
 واجذب نیتروژن–جذب  -4-1-3

)، منحنی جذب و واجذب نیتروژن، براي 4در شکل (
تعیین تخلخل و بررسی مساحت سطح ویژه ترکیبات سنتز 

 واجذب شده، ارائه شده است. ایزوترم دماي جذب و 
و   )I(، از نوع H/ZSM-5@TEPAو  H/ZSM-5هاي زئولیت

)IVهاي  کند که تأییدي بر ساختار تخلخل ) آیوپاك تبعیت می
 هاي سنتز شده است. میکرو و مزو در زئولیت

 
 هاي سنتز شدهنیتروژن جاذب واجذب-جذب ایزوترم .4شکل 

 

و حجم و اندازه تخلخل در   BETمساحت سطح ویژه 
H/ZSM-5@TEPA در اثر اصلاح زئولیت پایه با آمین، اندکی ،

شدن بخشی از  . این کاهش مساحت، نتیجه پر استکاهش یافته 
هاي گرفتن آمین در ساختار زئولیتها، در اثر قرارتخلخل

دست آمده از )، خصوصیات به1اصلاح شده است. جدول (
هاي نیتروژن، براي زئولیت هاي جذب و واجذبآزمایش

H/ZSM-5   وH/ZSM-5@TEPA دهد.را نشان می 
 

 نیتروژن  واجذب-هاي جذبخصوصیات حاصل از آزمایش .1جدول 

 S BET (m2/g) V total (cm3/g) A BJH (nm) هاجاذب

H/ZSM-5 51/462 01/0 95/95-5/1 

H/ZSM-5@TEPA 18/410 08/0 75/80-5/1 
 

 هالندا، -جوینر-توزیع اندازه حفرات، به روش بارت

، توزیع H/ZSM-5). نتایج، براي ترکیب 5دست آمد (شکل به

و تخلخل در   nm  95/1اندازه حفرات یکنواخت، در حدود

 تأییدي بر ساختار    ،نیزسازد. این نتایج  گستره مزو را نمایان می

H/ZSM-5  طور  مزو است. همان-داراي حفرات میکرو که  است

بعد از  ،نشان داده شده است، اندازه حفرات 4شکل که در 

     ،). در حقیقتnm 80/1یابد (کاهش می ، دار کردنعامل

ه کاهش در ارتفاع جذب و تغییر در منجر ب ، کردن دار عامل

  ، هاي عاملیدلیل قرار گرفتن گروهشود که بهاندازه حفرات می

ساختار   ،است. با این حال H/ZSM-5درون حفرات ترکیب 

 ،حتی بعد از اصلاح کردن سطح نیز ،هاي میکرو و مزوتخلخل

 ماند.باقی می 

 
 هاي سنتز شدهتوزیع اندازه حفرات جاذب .5شکل 

 

 هاي سنتز شدهبررسی میزان کارایی جاذب -2-3
منظور بررسی میزان کارایی اصلاح جاذب، جذب به

روي جاذب اصلاح  ،در شرایط یکسان ،گونه جذب شونده
مورد مطالعه قرار   ،اصلاح شده براي یون نیترات نشده و جاذب

نمایش داده شده است.  ،)6در شکل ( ،گرفت. نتایج این بررسی
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H/ZSM-5@TEPA ،   داراي ظرفیت جذب بالاتري نسبت به
H/ZSM-5 .است 

فعال که   يهاتیسا شیافزا لیدلبه ،اصلاح شده زئولیت
  ون ی سطح و نیب کیتعامل الکترواستات افزایش تعداد منجر به

 زئولیتنسبت به  يشتریراندمان حذف ب يدارا ،شودیم تراتین
          لازم به ذکر است که سطح است. اصلاح نشده

H/ZSM-5@TEPA ،است  نیو آم یلدروکسیگروه ه يحاو
پروتونه   ،)يدیاس يها(در محلول نییپا pHدر  ی،راحتکه به

دهند. برهمکنش هاي مثبت را تشکیل میشوند و گروهمی
الکترواستاتیکی بین بار مثبت سطح و بار منفی نیترات، منجر به 

 شود.افزایش ظرفیت جذب می
 داراي جاذب اصلاح شده با آمین،با توجه به این که 

است،   بالاتري نسبت به جاذب اصلاح نشدهظرفیت جذب 
عنوان جاذبی مناسب  ، بهH/ZSM-5@TEPA جاذب زئولیتی

 . انتخاب شد ،براي ادامه مطالعات
 

 
 هاي سنتز شدهیون نیترات بر روي جاذب جذب .6شکل 

 
 هاتحلیل داده -3-3

منظور طراحی آزمایش براي حذف یون نیترات از به
، طبق مقالات علمی، چهار  H/ZSM@TEPAمحیط آبی توسط 

     .انتخاب شد و مورد مطالعه قرار گرفت  ،متغیر مستقل

بر حسب   شامل غلظت اولیه نیترات ،هاي مورد بررسیمتغیر

گرم بر لیتر، مقدار جاذب بر حسب گرم، زمان تماس بر  میلی
              اولیه محلول است و بر اساس فرمول  pHحسب دقیقه و 

nc  +n2 ) +1-n(2 = N،  اجرا شد. براي هر   ،آزمایش 20در

» در  -2 و -1، 0+، 1+، 2با مقادیر کد شده « ،متغیر، پنج سطح

ظر گرفته شد و پس از طراحی آزمایش و طی مراحل ن

عنوان پاسخ،  به ،هاي مربوط به ظرفیت جذبآزمایشگاهی، داده

وارد شد و مورد تجزیه  ،Design-Expert 11.0.3.0افزار به نرم

  با رسم  ،شرایط بهینه ،و تحلیل قرار گرفت. در نهایت

 مشخص شد. ،هاي مربوطهنمودار
 

فزار و بررسی مدل  اآزمایشات پیشنهاد نرمنتایج  -4-3

 حذف یون نیترات
آزمایشِ صورت گرفته، در جدول   20نتایج حاصل از 

یک آزمایش را  ،گزارش شده است. هر ردیف از جدول ،)2(

تعریف   ،عنوان پاسخبه ،نشان داده و ظرفیت جذب یون نیترات

 شده است. 
 

 نیتراتها جهت حذف یون انتخاب مدل برازش داده  -5-3
عنوان به مناسبیمدل  ، لازم هايپس از انجام آزمایش

     ی اثر هر یک از متغیرها و سبرر براي ،افزارنرم فرضِ
 پاسخ  رفتارِ ،طبق آن مدل ،افزارشود تا نرمارائه می، زياسبهینه

 ،بینی کند. به این جهتپیش ،مختلف شرایط مورد نظر را تحت
پس از وارد   .دارد  وجود  ،افزارنرمی در این ضفر هاي پیشمدل

 بررسی متغیرهاي مهم و  تشااز آزمای حاصلکردن نتایج 
خطاي  و  p-value دلیل مقداره ب درجه دوم، ها، مدل مدل

عنوان مدل انتخابی براي  به)، 2R=9995/0مناسب (سازي خطی
 پیشنهاد شد.  ،هابرازش داده

مقادیرِ ، بر اساس یون نیتراتظرفیت جذب تحلیل 
 ي نهایی آن، در رابطهشده، صورت گرفت و معادلهکدگذاري

 افزار ارائه شد، گزارش شده است.زیر که توسط نرم
 

Adsorption capacity = + 36.50 + 12.00 A - 9.75 B - 8.50 C 
+ 2.00 D - 3.75 AB + 0.0000AC - 2.25 AD + 0.2500 BC + 
0.7500 BD + 0.0000 CD - 0.0625 A2 - 0.1875 B2 - 0.4375 
C2 + 0.9375 D2 

 
A یون نیترات ، غلظت اولیه)mg/L ،(B  مقدار جاذب ،

)g ،(pH = C    وD) زمان تماس ،min .است ( 
در این معادله، ضریب تک متغیري، تنها روي همان  
متغیر، مؤثر بوده و ضریب با دو متغیر، تعامل بین دو متغیر را 

تأثیر  کنندههمچنین، مثبت بودن ضرایب، بیانشود. شامل می
ها به  و منفی بودن آن یون نیتراتمستقیم متغیرها در جذب 

 است. معناي تأثیر معکوس این ضرایب در فرایند جذب
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 H/ZSM@TEPAیون نیترات با استفاده از جاذب  حذف جهت) هاپاسخ و طیشرا ( هاشیآزما طرح .2جدول 
 

 ردیف
 پاسخ 4متغیر  3متغیر  2متغیر  1متغیر 

A) غلظت اولیه :mg/L ( B) دوز جاذب :g( pH :C D) زمان تماس :min( ) ظرفیت جذبmg/g( 

1 40 02/0 8 15 27 

2 20 01/0 4 15 36 

3 40 02/0 4 15 43 

4 30 015/0 6 25 37 

5 20 01/0 8 15 19 

6 40 01/0 4 35 70 

7 20 02/0 4 35 32 

8 30 015/0 6 25 36 

9 20 02/0 8 35 16 

10 40 01/0 8 35 53 

11 30 015/0 6 25 37 

12 30 015/0 10 25 17 

13 30 015/0 6 25 36 

14 30 005/0 6 25 55 

15 50 015/0 6 25 60 

16 30 015/0 6 45 44 

17 30 015/0 2 25 52 

18 30 025/0 6 25 16 

19 30 015/0 6 5 36 

20 10 015/0 6 25 12 

 
 تجزیه و تحلیل واریانس -6-3

منظور تحلیلِ آماري نتایج )، بهANOVAآنالیز واریانس ( 
عنوان معیاري از اهمیت و کفایت مدل، مورد استفاده قرار و به 

خلاصه  )3افزار، در جدول (واریانسِ نرمگرفت. نتایج تحلیل 
 شده و مورد بررسی قرار گرفته است.

برابر با  F)، همراه با مقدار >p )0001/0مقدار پایین 
دهنده اهمیت و تأثیرگذاري بالاي مدل است، به  ، نشان 58/631

در مدل  Fاحتمال دارد که مقدار  درصد، 01/0 طوري که تنها
 ناشی از نویز باشد.  ،یون نیتراتحذف 

Lake of Fit  بیانگر قابل توجه نبودن آن  20/1با مقدار ،
ه این درصد احتمال وجود دارد ک 45/45است. علاوه بر این، 

تأثیر علت اختلال و نویز رخ داده باشد. بی ، بهLOFمیزان از 
 رود. شمار می)، امري مطلوب به1/0بودن این متغیر (بیشتر از 

گزارش شده  66/87میزان دقت کافی براي این مدل، 
شده، نسبت به خطاي بینیاست که معیاري از بازه پاسخ پیش

به نویز است. مقدار عبارت دیگر، نسبت سیگنال  آن و یا به
یا بیشتر است که این مدل نیز، داراي مقدار  4مناسب براي آن، 

هاي تجربی، مطابقت خوبی با مدل، نشان  مناسبی بوده و داده
 دهند.می
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 )ANOVA(آنالیز واریانس در تعیین متغیرهاي مؤثر و غیرمؤثر  .3 جدول
 Sum of Squares df Mean Square F-value p-value  

Block 8000/0 1 8000/0    

Model 20/4863 14 37/347 58/631 < 0001/0 Significant 

A 00/1152 1 00/1152 55/2094 < 0001/0  

B 50/760 1 50/760 73/1382 < 0001/0  

C 00/1156 1 00/1156 82/2101 < 0001/0  

D 00/32 1 00/32 18/58 0016/0  

AB 25/56 1 25/56 27/102 0005/0  

AC 0000/0 1 0000/0 0000/0 0000/1  

AD 25/20 1 25/20 82/36 0037/0  

BC 5000/0 1 5000/0 9091/0 3943/0  

BD 25/2 1 25/2 09/4 1132/0  

CD 0000/0 1 0000/0 0000/0 0000/1  

A² 0909/0 1 0909/0 1653/0 7051/0  

B² 8182/0 1 8182/0 49/1 2869/0  

C² 45/4 1 45/4 10/8 0466/0  

D² 45/20 1 45/20 19/37 0037/0  

Residual 20/2 4 5500/0    

Lack of Fit 20/1 2 6000/0 20/1 4545/0 Not significant 

Pure Error 0000/1 2 5000/0    

Cor Total 20/4866 19     

 

 یابی هاي عیبنمودار -7-3
هاي  شده را بر حسب داده بینیهاي پیش)، داده 7شکل (

یاد  یابیعنوان نمودار عیبدهد که از آن، بهنشان می واقعی
توان صحت یابی، مینمودارهاي عیبشود. با استفاده از می

 مدل را مورد مطالعه و بررسی، قرار داد.
 

 
 با استفاده از جاذب یون نیترات حذف یابی بیع نمودار .7شکل 

H/ZSM@TEPA 

در را بینی شده و واقعی هاي پیشداده  ،)7(شکل 
 نسبتاًضریب همبستگی با دهد که ، نشان میy = xنزدیکی خط 

هاي  ق مناسب دادهب تطا ،اند. در این شکلپراکنده شده ،بالا
نمایانگر  ،امر اینشده است که یید تأ ،افزاريآزمایشگاهی و نرم

صــحت  است. بنابراین، هاي تجربیبا داده ،تناســب مدل
 است.یید أت  مورد ،یابی نیزعیب از نظر نمودار انتخابی،مدل 

 
هاي مؤثر بر میزان حذف  زمان متغیربررسی اثر هم -8-3

 بعدي)(نمودارهاي سه یون نیترات
زمان متغیرهاي مختلف جهت بررسی چگونگی تأثیر هم 

)، در  یون نیتراتها روي پاسخ (ظرفیت جذب و برهمکنش آن 
، از نمودارهاي )RSMطراحی آزمایش به روش سطحِ پاسخ (

  شود. این نمودارها، تغییرات تعاملی دو سه بعدي استفاده می
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متغیر را در مقابل پاسخ، در شرایطی که دو متغیر دیگر، ثابت و  
 دهد.در مقدار بهینه خود هستند، نشان می

 

 
حذف یون  زان یدر م اثر برهمکنش مقدار جاذب و غلظت .8 شکل

 H/ZSM@TEPA با استفاده از جاذبنیترات 

 
شود، ظرفیت  ) مشاهده می8طور که در شکل (همان

، مستقیماً به غلظت اولیه آن، وابسته است،  یون نیتراتجذب 
بردن گرادیان جرمی،   طوري که افزایش غلظت اولیه، با بالابه

هاي فعال جاذب را و سایت یون نیتراتاحتمال تعامل بین 
شود. همچنین، بیشتر کرده و منجر به افزایش میزان جذب می

 005/0، با افزایش مقدار جاذب از یون نیتراتدر غلظت ثابت 
کاهش  طور چشمگیريگرم، ظرفیت جذب، به 025/0تا 
هاي فعال  دلیل اشباع نشدن تمام سایتیابد که این، بهمی

 جذبی، در سطح جاذب است. 
 ،یون نیتراتو غلظت بر میزان جذب  pHاملی تأثیر تع

طور که از این )، به تصویر کشیده شده است. همان 9در شکل (
یون نیترات شود، میزان جذب بعدي استنباط مینمودار سه 

بوده و با   بیشینه، در شرایط اسیدي، H/ZSM@TEPAتوسط 
بازي،  pHیابد. در کاهش قدرت اسیدي محلول، کاهش می

-OH هاي  هاي فعال جاذب، با یون روي مکانجذب ، براي
پردازد و همین موضوع، باعث کاهش  نیترات، به رقابت می

  pHشود. علاوه بر این، در جذب یون نیترات روي جاذب می
هاي باردار مثبت هاي باردار منفی، بیشتر از مکانبازي، مکان 

هاي باردار  است و در نتیجه، دفع الکترواستاتیکی بین مکان
شود و این، باعث منفی سطح جاذب، با یون نیترات، ایجاد می

 .شودبازي می  pHها، در کاهش ظرفیت جذب جاذب

اسیدي، سطح جاذب،   pHاین، درحالی است که در 
داراي بار مثبت است؛ به همین دلیل، برهمکنش 

دار مثبت، ایجاد الکترواستاتیکی بین گونه نیترات و سطح بار
 یابد.شود و لذا جذب، افزایش میمی

 

 
با حذف یون نیترات  زان یدر م و غلظت pHاثر برهمکنش  .9شکل 

 H/ZSM@TEPA استفاده از جاذب
 

یون تأثیر تعاملی زمان تماس و غلظت بر میزان جذب 
طور که در  نشان داده شده است. همان )10، در شکل (نیترات

شود، زمان تعادل براي جاذب اصلاح شده با  شکل مشاهده می
دقیقه است. جذب سریع، ناشی از   25آمین، بسیار سریع و 

ها به سطح جاذب است. این باور وجود  پیوند سطحی گونه
ارد که وقتی فرایند جذب سریع باشد، مرحله محدود کننده د

سرعت، مربوط به فرایند انتقال در فاز مایع، نظیر نفوذ در توده  
محلول، نفوذ از مجاورت فیلم جذبی به ذرات جامد و یا نفوذ  

 هاي پرشده از محلول است.در حفره
 

 
حذف یون  زان یدر م و غلظتزمان تماس اثر برهمکنش  .10 شکل

 H/ZSM@TEPA با استفاده از جاذبنیترات 
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هاي حاصل، معادله مدل و تابع  با استفاده از داده
ها، با شایستگی، نقطه بهینه، تعیین شد و مقادیر بهینه متغیر

ي مورد مطالعه، عبارتند از: هدف حداکثر میزان جذب در بازه
گرم جاذب  005/0، یون نیتراتگرم بر لیتر میلی 50

H/ZSM@TEPA  4دقیقه و  25، زمان تماسpH= . 
 

 هاهاي سنتز شده با سایر جاذبمقایسه جاذب -9-3
یکی از مواردي که در طراحی هر جاذب باید مدنظر 

یج هاي رادر مقایسه با سایر جاذب آن جاذبقرار داد، کارایی 
هاي دیگر، انجام با جاذب  )، این مقایسه4است. در جدول (

شود، جاذب سنتز شده، طور که مشاهده میشده است. همان
هاي داراي ظرفیت جذب قابل توجهی، در مقایسه با جاذب

 دیگر است.
 

 هاي دیگرمقایسه جاذب سنتز شده با جاذب .4 جدول

 ظرفیت جذب هاجاذب
(mg/g) 

 مراجع

Chitosan/zeolite Y/nano 
2ZrO 

58/23 ]10[ 

Amine-lignocellulosic 00/74 ]21[ 

Modified steel slag 39/16 ]22[ 

Chitosan/PEG polymer 68/50 ]23[ 

Magnetic biochar 00/15 ]24[ 
HTDMA modified 

bentonite 
76/14 ]25[ 

La-derived 
Aeglemarmelos 

84/27 ]26[ 
Amine-magnetic alginate 

beads 
14/22 ]27[ 

Chitosan with 
epichlorohydrin 

79/23 ]28[ 

G—3NH—15-SBA 9/36 ]29[ 

NCT@GO/H-Zr 00/70  مطالعه حاضر 

 

 يریگجهینت -4
  ه یته ،H/ZSM-5، زئولیت سلسله مراتبی قیتحق نیا در

تترا اتیلن  توسط  ،منظور استفاده در حذف یون نیتراتو بهشد 
خواص  .دیدگرصلاح ا ،)H/ZSM-5@TEPA( پنتا آمین

هاي  هاي سنتز شده، با استفاده از آنالیزساختاري زئولیت
جذب و   تحلیل و تجزیه و XRD  ،SEM ،FT-IRدستگاهی
 مورد شناسایی قرار گرفت. ،2N واجذب

داراي  که جاذب اصلاح شده با آمینبا توجه به این
شده است،  نظرفیت جذب بالاتري نسبت به جاذب اصلاح 

عنوان جاذبی مناسب  ، بهH/ZSM-5@TEPAجاذب زئولیتی 
متغیر عملیاتی،  چهاربراي ادامه مطالعات، انتخاب شد. تأثیر 
و زمان تماس، بر   pHشامل غلظت اولیه نیترات، مقدار جاذب، 

روش سطح پاسخ طرح  فرایند حذف یون نیترات، با استفاده از 
سطح، مورد   5آزمایش و  20، در )RSM-CCD( مرکب مرکزي 
حاصل،   يهاداده توجه بهبا  قرار گرفت. سازيبررسی و بهینه

 ر یمقاد ،افزاری ارائه شده توسط نرمستگیمعادله مدل و تابع شا
 ،در بازه مورد مطالعه ظرفیت جذب بیشینه برايبهینه متغیرها 
  25 ، زمان تماستریبر ل گرمیلیم 50یون نیترات غلظت اولیه 

، تعیین pH=4و  H/ZSM-5@TEPAگرم جاذب  005/0 ،قهیدق
توان  گردید. مطابق نتایج حاصل از این پژوهش، می

عنوان جاذبی مؤثر در  را به  H/ZSM-5@TEPAنانوکامپوزیت 
 حذف نیترات معرفی کرد.

 

 يسپاسگزار -5
این طرح تحقیقاتی، با استفاده از اعتبار ویژه پژوهشی  

) پژوهشگاه مواد و انرژي، انجام شده  9911940(گرنت شماره
 است.
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