
 

7 

U
si

n
g
 M

o
d
if

ie
d
 C

li
n
o
p
ti

lo
li

te
 t

o
 R

em
o
v
e 

S
u

lf
at

e 
an

d
 N

it
ra

te
 I

o
n

s 
fr

o
m

 …
 (

S
ed

ig
h

i)
 

Ir
an

ia
n
 C

h
em

ic
al

 E
n
g
in

ee
ri

n
g
 J

o
u
rn

al
 –

 V
o
l.

 2
1
 -

 N
o
. 

1
2

1
 (

2
0

2
2
):

 7
-2

0
 

 

   Research Article  

 
DOI: 10.22034/ijche.2021.283820.1111 

 
DOR: 20.1001.1.17355400.1401.21.121.1.3 

 

 
Using Modified Clinoptilolite to Remove Sulfate and Nitrate Ions 

from Aqueous Solution in Adsorption Process 
 

M. Sedighi
1
 

 

Assistant Professor of Chemical Engineering, University of Qom 

E-mail: sedighi@qom.ac.ir 

 

Abstract 
Clinoptilolite is a cheap and abundant zeolite. They are alumino-silicate that 

play important role in water and wastewater treatment. The clinoptilolite are 

characterized by using XRD, FT-IR. The best method of modification and 

operating conditions were detected. Clinoptilolite was papered from 

Manzarieh (Qom Province) and then was crushed by ball milling to reduce 

the size to below 400 nm. The spectrophotometer was utilized to detect the 

removal efficiency. Addition of adsorbent to solution containing nitrate and 

sulfate ions has been carried out with the thorough investigation of main 

parameters such as type of modification, the amount of adsorbent to pollutant 

concentration, contact time and pH. The results show that clinoptilolite has 

important characteristics in removing ions from water. Furthermore 

modification of zeolite can improve the efficiency of adsorbent. Type of 

modification plays an important role in removing total iron and phosphate 

ions. The modified zeolite can remove nitrate up to 94% and sulfate ion up to 

98 % at different pH and concentrations. Increasing contact time could 

improve removal efficiency. The ratio of adsorbent to initial concentration 

and pH were investigated as important factors. The study shows that 

clinoptilolite can be used as a promising and low-cost adsorbent for removal 

of nitrate and phosphate ions from aqueous solution.  
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 با استفاده ازهای آبی  حذف یون سولفات و نیترات از محلول

 شده در فرایند جذب سطحی کلینوپتیلولیت اصلاح
 

 *مهدی صدیقی

 مهندسی شیمی، دانشگاه قماستادیار 

 sedighi@qom.ac.irپیام نگار: 
 

 چكیده
کرد بسیار مناسبی بررا  ذر      هستند که عمل ها مصالحی با ساختار آلومیناسیلیکاتیزئولیت
مقالره الار ز زئولیرت عبیکری کلینووتیلولیرت برا       ها  آبی دارند. در ایر   ها از محلولآلاینده
ها  یون سولفات و نیترات از آ  ها  مختلف اسید ، باز  و نمکی برا  ح ف آلایندهمحلول

 pHچون زمان، غلظت آلاینده، میزان ذاذ  و  بررسی شده است. تأثیر وارامترها  متفاوتی هم
و نسبت  =5/9pHدر شرایط بهینه در ها کرد ذاذ  بررسی شد. حد اکثر ح ف آلاینده بر عمل

هرا  ذر     چنی  نتایج ایزوترر  ساعت بود. هم 5و زمان اخت ط  81غلظت ذاذ  به آلاینده 
گر  بر گر  میلی 64/64لانگمویر و فروندلیچ نشان داد که حد اکثر ظرفیت ذ   برا  نیترات 

شرده یر     تیولیرت الار ز  گر  بر گر  است. نتایج نشان داد که کلینوومیلی 55/49و سولفات 
هرا   ها  نیترات و سولفات از محلولذاذ  ارزان با دسترسی آسان و راندمان بالا  ذ   یون

 آبی است.

 81/80/8688 تاریخ دریافت:

 84/84/8688تاریخ و یرش: 

 08تا  6شماره لافحات: 
 

 

 :ها کلیدواژه

 کلینووتیلولیت،

 ذ   سطحی،

 سولفات،

 نیترات،

 لانگمویر،

 فروندلیچ
 

 

8
 

  

 

 قم، دانشگاه قم، گروه مهندسی شیمی* 

 استناد به مقاله:
، نشریه مهندسی شیمی ایران، "شده در فرایند ذ   سطحی ها  آبی با استفاده از کلینووتیلولیت الا ز نیترات از محلولح ف یون سولفات و "لادیقی،  .، 
 .(8688، )6-08لاص.  ،808م، شماره ویک سال بیست

This journal is an open access journal licensed under an 

Attribution-NonCommercial-NoDerivatives 4.0 

International license(CC BY-NC-ND 4.0). 

https://dx.doi.org/10.22034/ijche.2021.283820.1111
https://dorl.net/dor/20.1001.1.17355400.1401.21.121.1.3
mailto:sedighi@qom.ac.ir


 

 Iranian Chemical Engineering Journal – Vol. 21 - No. 121 (2022)  9 

ول
حل

ز م
ت ا

را
نیت

 و 
ت

لفا
سو

ن 
یو

ف 
حذ

 
ت

ولی
تیل

وپ
لین

ز ک
ه ا

اد
ستف

ا ا
ی ب

 آب
ی

ها
... 

قی
دی

ص
 - 

ص.
ص

 :
01-7 

 

 مقدمه .1

مهم بروده اسرت.    ۀلأکیفیت و س مت آ  آشامیدنی از ابتدا ی  مس

دهد که بشر از ابتدا به ارتباط بی  بیمرار  و انتشرار   تاریخ نشان می

ها  مقدماتی برا  شناسایی است. مشخصهبرده آن و آلودگی آ  وی

. ذهان با افزایش تقاضا  آ  آشامیدنی استرنگ، بو و مزه  ،آلودگی

ها از وسا  شهر ، کشاورز  با کیفیت مواذه است که ح ف آلاینده

در دنیرا    ،آلرودگی آ   .ست  تأمی  آن اهاروشاز و لانکتی یکی 

. [8]ن مواذه هسرتند ها با آا  است که انسانلهأتری  مسمدرن مهم

هرا برا   آ  آشامیدنی از منابع عبیکی و وسا  ۀتهی ۀلازم ،آ  ۀتصفی

ها ممک  هاست. ای  آلایندهها  موذود در آنمقادیر مختلف آلاینده

لاورت مواد مکلق غیرمحلرول یرا کلوییرد ، ذرات ذامرد      بهکه است 

دگی . آلرو [0باشرند] هرا  آلری و مکردنی    ها و آلاینده ریزاندا مکلق، 

ها با مواد مختلف آلی و مکدنی، همانند نیترات و سولفات همواره  آ 

ذرد     و هشردار  اسرت و لانکت رو به افزایش  فناور با گسترش 

ها  نیترات و سولفات در . تنوع وذود آلاینده[5و6]شودمحسو  می

زیسرت سربش شرده اسرت کره       عبیکت با ماندگار  برالا در محریط  

ها ذزء تحقیقات خود قررار  از وسا را ها ح ف ای  یون ،دانشمندان

. حرر ف یررون سررولفات و نیترررات از آ  و وسررا  یکرری از [5]دهنررد

ترری  مروارد بررا  حفرد بهداشرت و سر مت عمرومی ذامکره          مهم

غر ایی   ۀهرا  زنییرر  ه انباشرتگی در لایره  أل. دلیل ای  مسر [4]است

ول ها  محل تری  یون. یون سولفات از فراوان[6]ذامکه است یمصرف

در آ  است. وذود سولفات منیزیم و کلسیم منیر به سختی دایمی 

گر  بر لیتر  میلی 058ر از تشود. وذود ای  یون با غلظت بیشآ  می

هرا  لارنکتی   هرا در وسرا   شود. سولفاتتلخی می مزهباعث در آ  

سرایر   مانندسولفات آورند. وذود دارند و مشک ت ذد  به وذود می

هرا  آ   ها  فلر  ماننرد در لولره   عث بروز لایهمواد مکدنی دیگر با

و موذش عکم نرامطلو  در آ  و برروز اسرهال در انسران و      شودمی

اکثرر   با سطح حرد  استانداردها ۀسولفات در عبق .دشومی چهاروایان

بررا  سرولفات در آ     SMCL .گیررد قررار مری   )SMCL (آلایندگی

 .[1]استگر  در لیتر  میلی 058آشامیدنی 

تری  مسائل زیست محیطی، آلودگی منابع آ  زیرزمینی مهمیکی از 

به نیترات است. متهموگلوبینمیا )سیانوز نروزادان( و سررعان مکرده    

ناشی از نیترات بیش از حد میاز در آ  هسرتند کره بکرد از مردت     

. سازمان بهداشت ذهانی غلظت کمتر [9]شوند وانزده سال نمایان می

گرر  در لیترر   مطلو ، ونیاه تا لاد میلی گر  بر لیتر رااز ونیاه میلی

گر  را غیرر قابرل تولاریه عنروان     تر از لاد میلیرا قابل قبول و بیش

آلری   یتریت حالال از احیا  نیترات مکردنی و ن. [88و88]کرده است

آهر  هموگلروبی    باعث اکسید و  از ورود به سیستم گردش خون 

کره در نتییره    شودتبدیل می  IIIبه ظرفیت  II و از ظرفیت شودمی

هرا  و در نتییه بره بافرت  شود می هموگلوبی  به متهموگلوبی  تبدیل

یا آلی  احتمال ای  که نیترات مکدنی و[. 80]رسداکسیژن کافی نمی

بستگی به احیا  نیترات بره   کند،زا عمل  عنوان ی  عامل سرعان به

خصرو    ت با سایر مولکرول هرا بره   یها  بکد  نیترنیترت و واکنش

ها دارد که منیرر بره تشرکیل    کاربامات آمیدها و ،ها  نوع دو آمی 

 .[85]دشومی N-nitroso ترکیبات

ثرتری  راه بررا  حر ف سرولفات و    ؤذ   و تبادل یونی، مر  فناور 

 فرایندها اشغال فضا  کمتر، ی ای  روشهای برتر نیترات هستند. از 

ستند. یرافت   زیاد و موارد دیگر ه تأثیرها، ساده نسبت به دیگر روش

ر ذدید که قابلیت ذ   و تبادل یونی را داشته باشد از ؤثم ۀی  ماد

 کارامرد ها  . گسترش روش[86]ها  بارز ای  تحقیقات استویژگی

زیست به یر    برا  ح ف و تکیی  یون سولفات و نیترات در محیط

هرا ذر     موضوع بسیار مهم تبدیل شده است. در میران ایر  روش  

 ۀراحتی در هم و به هزینه کم ،سریع، قابل اعمینانسطحی ی  روش 

هرا  متکردد  در   . ورژوهش [5و85و84]ها قابل اذراسرت آزمایشگاه

ذ   سطحی  فرایندمورد ح ف یون نیترات و سولفات با استفاده از 

از خاکسرتر   [00]همکراران  و 8ایشریگورا . [86-08]انیا  شده اسرت 

هرا نشران   بررسری آن  لفات استفاده کردند.وآتشفشانی برا  ح ف س

هرا  ذر بی   لاورت چندلایه و همراه با اییاد مکران  داد که ذ   به

حفررره و  هررا  دروندلیررل تشررکیل کمرر لک   قررو  و ضررکیف برره 

[ از گوتیررت و اکسررید 05و همکرراران] 0ویرر اسررت.  ا  حفررره برررون

هرا نشران داد کره     عنوان ذاذ  استفاده کردند. نتایج آن آلومینیو  به

درلارد یرون سرولفات اسرت. سرازوکار       69ه ح ف ای  ذاذ  قادر ب

هرا بررا  حر ف سرولفات، تشرکیل کمر لک        ذ   ویشنهاد  آن

به بررسی ذ   نیترات  [06]و همکاران 5ا  است. هوانگحفره برون

ها نشان داد که آه  فلز  در آه  فلز  ورداختند. نتایج آن وسیلۀ به

pH  و  6بانتناگرار درلاد  نیترات اسرت.   90قادر به ح ف  6کمتر از
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استفاده از نرانوذرات آلومینرا را بررا  حر ف نیتررات       [05]همکاران 

 16بررسی کردند. میزان حر ف نیتررات از محلرول آبری در حردود      

  درلاد گزارش شد.

ها  ها  اخیر استفاده از زئولیت عبیکی برا  کنترل آلودگیدر سال

ظرفیت  . زئولیت عبیکی دارا [04]زیست افزایش یافته است محیط

 ۀبالا  تبادل یونی و ذ   است. ای  خوا  زئولیت را بره یر  مراد   

 ۀهزینر  ،تصفیه تبدیل کرده است. در کنار ای  خوا  ۀدر زمین مؤثر

. سراختار  [06و01]وایی  و دسترسی آسران نیرز مرورد توذره اسرت     

هرا  ها باعث خوا  منحصر به فرد آنزئولیت ۀو شیمیایی ویژ بلوری 

 ۀشرربک ۀبیکرری یرر  سرراختار هیدراترر   شررده اسررت. زئولیررت ع  

زمری ،   ۀاز فلزات قلیایی موذود در ووسرت است که آلومیناسیلیکاتی 

خود و ساختار فضایی چهاروذهی  ۀها  زیاد در شبکهمراه تخلخل به

وذررود دارنررد، تشررکیل شررده        و      کرره در رئرروم هررر   

ترا یر  نرانومتر     5/8زئولیت عبیکی بری    ها  هحفر .[88و09]است

. در ایران ذخایر عظیمی از ای  سنگ مکدنی شناسرایی  [58]هستند

هرا  عبیکری زیراد  از زئولیرت     کره گونره   شده است. با وذرود ایر   

 هرا کراربرد لارنکتی    اند ولی تاکنون تکداد کمری از آن شناسایی شده

 اند. ویدا کرده

در کشور، هنوز مطالکات زیراد    منابع فراوان زئولیت عبیکی باوذود

نگرفتره   انیرا   ،شرده  ها  الار ز زئولیتبر چنی   ها و همبر رو  آن

شرده   است. نوآور  ای  تحقیق اسرتفاده از زئولیرت عبیکری الار ز    

منظور ح ف نیترات و سولفات است. ح ف ای  دو یون آلاینده برا   به

. ایرر  نرروع زئولیررت ارزان و عبیکرری ترراکنون بررسرری نشررده اسررت  

 ترأثیر و  pHوارامترها  عملیاتی نظیر زمان تمام، مقردار ذراذ  و   

ها  مهرم   چنی  در نهایت ایزوتر  است. هم تحلیل شدهدقت  ها بهآن

مرویر و فرونردلیچ برا توذره بره      ذ   سطحی شامل ایزوترر  لانرگ  

 شود.ها  ذ   بررسی می داده

 

 روش کار .2

و کلینووتیلولیرت   8دائوذران مواد شیمیایی مربروط بره شررکت     ۀکلی

 قرم اسرت. بررا  تکیری  غلظرت       ۀمکردنی منظریر   ۀمربوط به منطق

 هرررا  نیتررررات و سرررولفات محلرررول در آ  از دسرررتگاه    یرررون

 بررنفش سرراخت شرررکت حرر      مرئرری مرراورا  نورسررنج عیررف

(Hach-DR 5000, UV-Vis sipper module)    .اسررتفاده شررد 
 

1. Daejon 

 متررر مرردل  pHبرررا  تکیرری  اسررید  یررا برراز  بررودن محلررول از   

(Metrohm pH Lab 827)     گیرر   استفاده شرده اسرت. بررا  انردازه

میزان یون نیترات و سولفات از عول موج مشخص دستگاه اسرتفاده  

 ۀکنند ها  مشخصشده است. برا  تکیی  خوا  ذاذ  از آزمایش

XRD  هلنررد، مرردل(X'Pert MPD PRO-PW3040/60 ،Philips،) 

XRF  هلنرررد، مررردل( PW2404  ،Philips،) FT-IR  مررردل(

PerkinElmer ،Frontier MIR و )SEM  ،هلند، مدل(kV 85 Prox ،

Phenom د. برا توذره بره الگرو      ش( برا  شروع کار استفادهXRD ،

و  0/58°، 1/05°، 4/05°، 45/88°، 05/88°برابررر  0وررراکنش در 

برررا   JCPDS 38-0237افتررد کرره متنرراظر بررا  اتفررام مرری °5/50

ه ب ۀدهد که در نمون نشان می XRD. الگو  [58]کلنووتیلولیت است

تری  ذزء کلینووتیلولیت است و مقردار کمری فازهرا     کار رفته مهم

 شود. نیز شامل میرا % 0/5% و کوارتز 5/88کریستوبالیت 

مربوط به کلینووتیلولیرت عبیکری را    FTIRو  SEMنتایج  (8)شکل 

کلینووتیلولیرت   ۀمشخص است که نمونر  (8)دهد. از شکل نشان می

شبیه به ووسته که دارا  سراختار وهر  ریرز    است ها  بلورلاورت  به

تحرت ذریران    FTIRآوردن عیرف مربروط بره     دسرت  هاست. روند بر 

و با افزایش  ها در خلأانیا  شده است. نمونهروش درذا  بهنیتروژن و 

 ،cm-1 5400ها  مربوط به آرا  دمایی در سل کوارتز فکال شد. وی 

cm-1 8461 وcm-1 8864 ترتیررش مربرروط برره گررروه عرراملی      برره

هرا   هسرتند. ایر  نترایج برا داده     Al-Oو  Si-O هیدروکسیل، ویوند

کلینووتیلولیت  ۀبرا  نمون XRFتست  ۀتطابق دارد. نتیی[ 50]مقاله

 ،      درلاد مربروط بره   45/9،      درلاد  0/46 است: گونه ای 

درلاد مربروط   5/8، و     درلاد مربوط به  CaO، 5/0درلاد  5/4

  گزارش شد. MgOبه 

 888سولفات، محلول استاندارد  ۀمحلول حاو  آلایند ۀمنظور تهی به

گر  نمر  سردیم   میلی 850کردن  هگر  بر لیتر سولفات با اضافمیلی

( در یر  لیترر آ    Daejonشده از شرکت  )تهیه (      )سولفات 

 856نیتررات،   ۀمحلرول حراو  آلاینرد    ۀبرا  تهی مقطر ساخته شد.

شرده از شرررکت   )تهیره        )گرر  نمر  سرردیم نیتررات     میلری 

Daejon  منظرور تنظریم    ( در ی  لیتر آ  مقطر ساخته شرد. برهpH  

دهم مولار استفاده شرد. مقردار    ی  NaOHدهم مولار و  ی  HClاز 

pH 106مدل دستگاه  با pH/mV/Temp  شررکت ساخت Metrohm 

  گیر  شد. اندازه
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 (b) (a) 

 .زئولیت طبیعی کلینوپتیلولیت ۀبرای نمون FT-IR (b)برابر( و  05555نمایی  )با بزرگ SEM (a)تصاویر  .1شکل 

Figure 1. (a) SEM image (resolution of 50000) and (b) FT-IR of natural clinoptololite. 
 

است که با توزی  کلینووتیلولیرت مقردار    گونه ای روند الا ز ذاذ  

ریخترره و  ،لیتررر آ  مقطررر دیررونیزهمیلرری 888مشخصرری از آن در 

شرود. بررا  اعمینران کامرل     زده مری  زن هم هم بامدت دو ساعت  به

سررعت   ،کلینووتیلولیت در آ به اییاد کلویید وایدار از ذرات  نسبت

تنظریم   سلسریوم  ۀدرذر  05دور بر دقیقه و دما  اتام  088رو  

 وسریلۀ  بره شود. در ای  حالت، برا  ذلوگیر  از تغییرات خروا   می

شده  شود و در نهایت کل محلول عبور دادههوا در  ظروف بسته می

ت الکتریکی با دما  ثابۀ ساعت درون کور 06مدت  از کاغ  لاافی به

شرده   خشر   ۀکار مراد  ۀدر ادام گیرد.قرار می سلسیوم ۀدرذ 808

لیترر از محلرول   میلری  80حل و  ،لیتر آ  مقطرمیلی 888دوباره در 

لارورت   شده در ذدول به آرامری و بره   کننده با غلظت مشخص الا ز

بسیار مهمری کره در حری      مسألۀشود. ا  به ذاذ  اضافه میقطره

، دهررد رخ مرریکننررده  الارر ز حرراو  محلررول ۀکررردن نمونرر خشرر 

اکسیدشدن ذاذ  در میاورت هوا و اکسریژن موذرود در هواسرت.    

کررردن ایرر  مشررکل کرره باعررث تغییرررات اساسرری در  برررا  برعرررف

 شرود،  کلینووتیلولیت و از بی  رفت  خروا  مرد نظرر آزمرایش مری     

کردن نمونه درون کروره، نیترروژن برا شردت      در تمامی مدت خش 

 ذر    کررد  عمرل شرود ترا   دمیرده مری   mL min-1 88ذریان مکی  

 رد انتظار از نمونه از دست نرود.مو

نسبت  ذاذ ، ابتدا مقدار مشخصی از ذاذ  به کرد عملارزیابی  را ب

 گیرد. زمران تمرام بری     غلظت آلاینده با محلول در تمام قرار می

ساعت تنظیم شد. س   محلرول نهرایی و ذراذ  از     88ساعت و  5

ا  از محلرول عبرور  از فیلترر درون    شود. نمونه فیلتر عبور داده می

گیررد.   قررار مری   (Hach-DR 5000, UV-Vis) نورسنج عیفدستگاه 

درون  ۀآمده از ای  دستگاه مکرف غلظرت آلاینرد   دست هنمودارها  ب

درلاد ح ف یون از محلول  ۀ( برا  محاسب8) ۀمحلول است. از رابط

 شود:آبی استفاده می

 

(8) R%=[(C0-Ct)/C0] * 100 

 

درلاد ح ف آلاینده بکد از ذداساز  ذاذ  از محلرول،   Rکه در آن 

غلظت نهایی    ، mg/Lغلظت اولیۀ یون محلول در آ  بر حسش    

یون محلول در آ  بکد از عملیات ذ   و ح ف آلاینده برر حسرش   

mg/L .هرا،  برا  اعمینران از نترایج و قابلیرت تکرارور یر  آن     است

 RMSEشرایط بهینۀ آزمایشگاهی سه بار تکرار شد و نتایج حالال از 

ها قابل قبرول اسرت و از نظرر    وراکندگی دادهنشان داد که  F-testو 

 .آمار  تفاوت مکنادار  ندارند

 

 اثر اصلاح جاذب بر حذف یون نیترات و سولفات .3

، 688 ۀابترردا کلینووتیلولیررت ورر  از گ رانرردن ذرات از مررش نمررر 

خرد و به  (Planetary Ball Mill, 600PM)ا  آسیا  گلوله وسیلۀ به

هرا  مختلرف نشران داده    س   از محلرول  رسد.زیر لاد نانومتر می

یکرری از  برررا  الارر ز ذرراذ  اسررتفاده شررد.  (8)شررده در ذرردول 

 که در الا ز ذاذ  ممک  است ودید آید اکسیدشردن   هایی کاستی
 

Si-O 
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 .کلینوپتیلولیت شده به جاذب ترکیبات مختلف اضافه .1جدول  

Table 1. Modification of clinoptilolite adsorbents with different solutions. 
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ه ألکردن در کوره است که ای  مس هنگا  خش  هوا به وسیلۀ بهنمونه 

عنروان گراز بری اثرر در هنگرا        با دمیدن گراز نیترروژن ویوسرته بره    

 شود.شدن برعرف می خش 

دهندۀ نتایج ح ف یون سولفات )الف( و نیترات ) (  ( نشان0شکل )

ساعت اسرت. در   88و  5شده در دو زمان  ها  الا زوسیلۀ ذاذ  به

مکرف مقدار ذاذ  به غلظت آلاینده اسرت   D/Cها وارامتر ای  شکل

که در ادامه بیشتر توضیح داده خواهد شد. راندمان حر ف سرولفات   

% اسرت کره ایر  میرزان بررا       0/55نشده در حدود  نمونۀ الا زدر 

کره ویداسرت حرداکثر     شرود. چنران  شده بیشتر می ها  الا زذاذ 

دهد. ذاذ  با  رخ می S12وسیلۀ ذاذ   درلاد ح ف یون سولفات به

تروان از  رسد و ایر  را مری  کرد نهایی خود می سرعت بالایی به عمل

سراعت و کراهش آن ترا     5% درلاد  سولفات در مردت  4/61ح ف 

ساعت متوذه شد. بکد از  88زمان  % درلاد بکد از گ شت مدت1/65

شرود. ایر    زدن محلول باعث وخش میدد آلاینده در آ  مری آن هم

ها  شود و حفره)اسیدها  قو ( الا ز می H2SO4و  HNO3ذاذ  با 

کرد بهتر ذاذ   یابد که منیر به عملخوبی بهبود می ها بهو ناخالصی

نیز درلاد ح ف برالایی را   S2 شود. نمونۀها میبت به سایر نمونهنس

، الا ز و تحت گاز KClاز یون سولفات دارد. ای  ذاذ  نیز با نم  

نیتروژن خش  شد که باعث کارایی بسیار بالا  نمونه شده است. از 

شردن   کننده مشخص است که خش  ها  الا زمقایسۀ بی  محلول

شود و راندمان فراینرد  انع از اکسیدشدن میدر حضور گاز نیتروژن م

 شدت کاهش داده است. را به

 

 
(b) 

 .pH=7 ،D/C=18مختلف در  ۀهای اصلاح شدجاذب وسیلۀ بهساعت  15و  0نیترات در زمان  (b)سولفات و  (a)حذف یون  .2شکل 

Figure 2. Removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions by modified adsorbents at t= 5 and t= 10 hr (pH=7, D/C=18). 
  

(a) 
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هرا   وسریلۀ ذراذ    ( نتایج ح ف یرون نیتررات را بره   b-(0شکل ))

 نشرده بکرد از گ شرت    دهد. کلینووتیلولیت الا زمختلف نشان می

% یون نیترات را ذ   کرده است. الا ز برا  6/58ساعت حدود  88

زمان بهینه اسرت    نتییۀ مناسبی را نشان داد؛ زیرا هم KClمحلول 

درلارد بره دسرت آمرد.      6/60و هم راندمان ح ف بالایی در حدود 

علت حضور هوا در  همانند ذ   سولفات به S5و  S3 ،S4ها  نمونه

نشده  دهند و از نمونۀ الا زدست می هنگا  سنتز کارایی خود را از

کره هرر دو برا     S7و  S6ها   تر  داشتند. نمونهکرد ضکیف نیز عمل

ها منیر به ذ   بیشتر  شدن حفره اسید قو  الا ز شدند، با خالی

انرد. ترکیرش ایر  دو محلرول     وسیلۀ کلینووتیلولیرت شرده   نیترات به

هرا   د. نمونره کننرده نیرز رانردمان برالایی از خرود نشران دا       الا ز

هرا  قلیرایی کره در تمرامی مراحرل سرنتز و       شده با محلول الا ز

شدن تحت ذریان دایم نیتروژن خالص به ذرا  هروا بودنرد     خش 

بره   کررد بهترر  نسربت    دلیرل ذلروگیر  از اکسیدشردن( عمرل     )به

هایی روند ها  مشابه بدون حضور گاز نیتروژن دارند. در نمونه نمونه

 بره  سراعت نسربت   88رانردمان در زمران   کاهشی یرا توقرف لارکود    

افتد. برخورد بیشتر یون نیترات با ذاذ  یکری از  ساعت اتفام می 5

ترری  وارامترهرا    دلایل ای  مسأله است. مساحت ویژه یکی از مهم

هررا  توانررایی ذرر   بیشررتر ذرراذ  اسررت. بررا اسررتفاده از محلررول

هررا  کلینووتیلولیررت کرره حرراو  رعوبررت و   کننررده، حفررره الارر ز

ا ، ها  دیگر هستند براز شرده، برا حفرد سراختار شربکه      ناخالصی

عرور   اسیدشویی به مساحت ویژه افزایش چشمگیر  خواهد داشت.

[. 55شرود]  و افزایش سطح ویژه می Si/Alکلی باعث افزایش نسبت 

و اثر  pH در ادامه، شرایط عملیاتی فرایند ذ   شامل زمان تمام،

لاز  به ذکرر اسرت کره محردودۀ     شود.  غلظت به آلاینده بررسی می

 شرده از منرابع مختلرف اسرتخراج شرده و       شرایط عملیاتی انتخرا  

 اند.با توذه به شرایط آزمایشگاهی و دستگاهی انتخا  شده

 

 اثر زمان تماس .4

ذ   سطحی اسرت   فراینددر  مؤثرزمان تمام یکی از وارامترها  

و بررسی زمان تمام برا  استفاده در محریط غیرر آزمایشرگاهی و    

 ۀشدن بسیار مهم است. در اینیا اثر زمان تمام برا  نمون کاربرد 

ا  که بیشرتری  رانردمان در حر ف سرولفات و     نشده و نمونه الا ز

نشان داده ( a -(5))که در شکل  چناند. شنیترات را داشتند بررسی 

دقیقه اول  58خا  در  ۀنمونوسیلۀ  به، ح ف یون سولفات شده است

 تقریبرا   S12% است ولی با الار ز نمونره، در ذراذ     0/58کمتر از 

خرا    ۀیابد. با گ شت زمان نمونر میزان ح ف تا دو برابر افزایش می

 ۀولری نمونر   ،% افزایش یافرت 6ساعت بکد فقط  5راندمان ذ   تا 

ساعت شاهد افزایش رانردمان ترا    5شده بکد از گ شت زمان  الا ز

 % ح ف بود. 05حدود 

 ۀنشان داده شده اسرت. نمونر   (b -(5))ح ف یون نیترات در شکل 

ابتدا  ذ   قادر به ح ف یون نیترات در  ۀدقیق 58نشده در الا ز

 KClشده با  الا ز ۀکه مشاهده شد، نمون چنان% است. 1/59حدود 

شرده   ت. ای  ذاذ  الا زبرا  ذ   نیترات اس مؤثرعنوان روش  به

ذ   رسیده است و از ایر  زمران بره     ۀساعت به بیشین 5در زمان 

 بکد افزایش ذ   وذود نخواهد داشت.

 

     
 (b)  (a) 

 طبیعی  ۀنمون وسیلۀ بهیون نیترات  (b)یون سولفات و  (a)نتایج بررسی پارامتر زمان تماس بر حذف  .3شکل 

 .pH=7 ،D/C=18و دو نمونه با راندمان بیشینه در 

Figure 3. Effect of contact time on the removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions by natural and modified adsorbents (pH=7, D/C=18). 
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 pHاثر  .5 

  اثرات را در فرایند ذ   سرطحی دارد.  تریای  وارامتر یکی از مهم

ها  اسرید  و  در محیط    و    توان تولید دلیل ای  امر را می

هرا در رانردمان ذراذ  ترأثیر     کنش ای  یون باز  بیان کرد که برهم

دهنردگی   تروذهی بره توانرایی الکتررون    اثرر قابرل    pHا  دارد. ویژه

ذرراذ  و هررا  عامررل سررطحی و میررزان و نرروع بررار سررطحی   گررروه

برا ذر   سرطحی    محلرول  قردرت یرونی    ۀرابطر ارد. د شرونده  ذ  

ذراذ   یرونی برر رفترار برار      دلیرل اثرر قردرت    بره  احتمالا  هاآلاینده

در فاز محلول و نیز اثر  هاآلایندهها  و بر توزیع گونه کلینووتیلولیت

 NaOHو  HClدهرم مرولار    یر  با محلول  pH است. هارقابتی آنیون

مشخص است، میزان حر ف  ( a -(6))که در شکل  تنظیم شد. چنان

% 0/96% و در محیط براز   5/94آلایندۀ سولفات در محیط اسید  

است. هر دو مقدار راندمان بسیار قابل قبرول اسرت. دلیرل برالابودن     

درذرۀ   05کرد ذاذ ، اییاد شرایط بهینره شرامل دمرا      کلی عمل

سراعت و نسربت غلظرت     5سلسیوم زمان اخت ط ذاذ  و آلاینده 

دهرد کره   ( نشان مری b -(6شکل ))است.  81ده برابر ذاذ  به آلاین

برا  آلایندۀ نیترات دارا  روند لاکود  با ویشررو  از   pHتغییرات 

محیط اسید  به محیط باز  است و در محیط کرام   براز  دوبراره    

% 5/95بیشتری  میزان ح ف =pH 5/9آید. در  افت راندمان ویش می

 دهد.رخ می

 

 لظت آلایندهنسبت جاذب به غ تأثیر .6

ذر   سرطحی دارد. در ایر      فرایندزیاد  بر رو   تأثیرای  وارامتر 

نماش داده  Cو غلظت آلاینده با نماد  Dتحقیق مقدار ذاذ  با نماد 

عنوان ی  متغیرر در نظرر گرفتره     به D/Cاست. بنابرای  وارامتر  شده

نسربت غلظرت    ۀمحردود  ،گرفتره  انیرا  شود. بر اسام تحقیقات می

 کره از   چنران انتخرا  شرده اسرت.     08ترا   0ه آلاینرده بری    ذاذ  ب

علرت ظرفیرت برالا  ذر   سرولفات       سرت، بره  ویدا (a -(5))شکل 

کلینووتیلولیت هرچه میزان ذاذ  زیاد شود درلارد حر ف   وسیلۀ   به

% بره دسرت   6/90یابد و راندمان در حردود  یون سولفات افزایش می

% 0/61نیترات در حردود  آید. در مقادیر وایی  ذاذ ، ح ف یون می

 وسیلۀ بهقدرت بالا  ذ   ای  آلاینده  ۀدهند است و ای  خود نشان

 کرردن شررایط حر ف ایر  آلاینرده دمرا        ذاذ  است. برا  بهینره 

شود. انتخا  می 5/9برابر  pHساعت و  5، زمان سلسیوم ۀدرذ 05

مشخص است که افزایش نسبت میزان ذراذ  بره    (b -(5))از شکل 

شرود کره ایر  میرزان در     نیر به افزایش میزان حر ف مری  آلاینده م

رسد. با افزایش ذاذ  بیش از ای  خود می ۀبه میزان بهین 81نسبت 

توان برخورد یابد که دلیل ای  موضوع را میمقدار راندمان کاهش می

ذرا  برخرورد برا ذرات آلاینرده دانسرت و       ذرات ذاذ  با یکدیگر به

دهرم   محلول ی  باود. ای  نمونه شهمی  امر باعث کاهش ذ   می

  =pH 5/9و  سلسرریوم ۀدرذرر 05مررولار سرردیم کلریررد در دمررا   

 ساعت بهینه است. 5زمان تمام  در مدت

 

 

   
 (b)  (a) 

 .t= 5 hr ،D/C=18بر راندمان حذف )الف( یون سولفات و )ب( یون نیترات در شرایط بهینه در  pHتغییرات  تأثیر .4شکل 
Figure 4. Effect of pH on the removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions at t= 5 hr, D/C=18. 
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 (b)  (a) 

 .t=5 hrو=pH 0/9در  بر حذف )الف( یون سولفات و )ب( یون نیترات در شرایط بهینه D/Cتغییرات پارامتر  تأثیر .0شکل 
Figure 5. Effect of D/C on the removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions at pH=9.5, t= hr. 

 

 

 های جذب سطحی مدل .7

رابطه بری  ظرفیرت    ۀکنند فتری  عامل تولایها  ذ   مهمایزوتر 

شرونده اسرت و در عراحری     ذر   ۀ ذ   ی  ذاذ  و غلظرت مراد  

است. ایزوترو  لانگمویر با فرض وذود  مؤثرها  ذ   بسیار سیستم

 شررده ذرر   ۀبنرابرای  لایرر ؛ نقراط والانرر  بررر سرطح ذرراذ  اسررت  

خطری لانگمرویر نیرز     ۀبه ضخامت ی  مولکول خواهرد برود. مکادلر   

 :[56و55]شود ( بیان می0) ۀلاورت مکادل به

 

(0)    

  
 + 

 

     
 =

  

  
 

 

   ، mg/L برر حسرش   غلظت تکادلی مراده در محلرول   Ce در آنکه 

 ،mg/gازا  وزن ذامرد مراده برر حسرش      شرده بره   میزان مادۀ ذر   

Kl حداکثر میزان ذ   تئور  مدل لانگمویر     ضریش لانگمویر و

( 5شراخص مردل ذر   لانگمرویر از رابطرۀ )      است. mg/gبر حسش 

 [:54آید]دست می به

 

(5)    
 

        
 

 

حد اکثر غلظرت اولیره      ، L/mg عدد ثابت لانگمویر بر حسش   که

شاخص لانگمویر که بدون بکد است.  Rlگر  بر لیتر، و  بر حسش میلی

 Rl=1ناور یر،   مدل برگشت Rl=0مدل نامطلو ،  Rl>1در رابطۀ فوم 

مردل   باشد مدل مطلو  اسرت.  Rl<1>0چه  مدل خطی است. چنان

هرا   ا  است که ناحیره فروندلیچ برا  بیان ایزوترو  ذ   چندلایه

ذ   در سطح یکسان نیست و قدرت ذ   متفاوتی دارند. مکادلرۀ  

 [:56شود] ( بیان می6لاورت مکادلۀ ) خطی فروندلیچ به

 

(6) log qe =log Kf +(
 

 
) log Ce 

 

مقردار غلظرت    mg/L ،qeغلظت تکرادلی آلاینرده برر حسرش      Ceکه 

ضررریش ذرر    Kfو  mg/g ،n شررده بررر حسررش تکررادلی یررون ذرر  

( نیز مشراهده  0که در ذدول ) است. چنان L/mgفروندلیچ بر حسش 

تر به ی  باشرد ایزوترر    نزدی    بستگی  شود، هرچه ضریش هممی

 ظرفیرت  ترر اسرت.  نزدیر  آمردۀ آزمایشرگاه    دست مدنظر به نتایج به

گرر   میلری  64/64وسیلۀ مدل لانگمویر برا  یرون نیتررات    ذ   به

  گرر  برر گرر  بره    میلی 55/49آلاینده بر گر  ذاذ  و برا  سولفات 

ها  الا ز دست آمد. ی  دلیل ظرفیت ذ   بالا، استفاده از ذاذ 

 کردن شرایط آزمایشگاهی برا  ای  ذراذ  اسرت.   شدۀ مؤثر و بهینه

دهد که فرایند ح ف نیترات، از مدل لانگمویر ویرو  ایج نشان مینت

کره از    کند؛ ولی در مورد یون سولفات از مردل فرونردلیچ. چنران   می

کره   دلیرل ایر    ( ویداست، در فرایند ذ   سولفات به6( و )4شکل )

هرا برا رونردیابی در ایزوترر  فرونردلیچ برابرر       بسرتگی داده  ضریش هم

توانرد ذر   ایر  یرون را     فروندلیچ بهترر مری   است، ایزوتر  988/8

 تولایف کند. 
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 (b)  (a) 

 

 نیترات. (b)سولفات و  (a)حذف یون  فرایندنتایج ایزوترم لانگمویر بر  .6شکل 

Figure 6. Langmuir isotherm results on the removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions. 

 

 

 

   
 (b)  (a) 

 

 نیترات. (b)سولفات و  (a)حذف یون  فرایندنتایج ایزوترم فروندلیچ بر  .7شکل 

Figure 7. Freundlich isotherm results on the removal of (a) sulfate and (b) nitrate ions. 

 

 

 

ها با ایزوتر  لانگمرویر  بستگی داده برا  ذ   یون نیترات ضریش هم

ذ   را بهتر تولاریف کررده    فراینداست و ای  ایزوتر   94/8حدود 

عور خ لاه آورده شده است. بررسی در نتایج به (0)در ذدول  است.

ور یرفت ترا ضرریش     انیا یون آلاینده  ۀغلظت متوسط اولی ۀمحدود

هرا  بستگی داده خط در مدل افزایش ویدا کند. هم ۀبستگی مکادل هم

هرا  ذر   برا     تما  مکانای  است که  ۀدهند با مدل لانگمویر نشان

هر مکان ذر   تنهرا یر  گونره را     چنی   هم د.ارز هستن یکدیگر هم

بنرابرای    .شرود  لایره انیرا  مری    تر  لارورت   و به تواند ذ   کند می

 گیررد. مری  انیرا  آل  ایرده لارورت   بهواکنش ذ   که  توان گفتیم

چند نمونه تست آزمایشرگاهی انیرا  شرد کره      ه،بر اسام مدل بهین

  65/5و  80/0رتیرش برابرر   ت و نیترات به برا  سولفات RMSEمقدار 

 هاست. لاحت مدل ۀدهند به دست آمد که نشان
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 .جذب یون نیترات و سولفات فرایندهای لانگمویر و فروندلیچ برای نتایج ایزوترم .2جدول 

Table 2. Results of Langmuir and Freundlich isotherms for nitrate and sulfate adsorption. 

Freundlich Langmuir 

Pollutant 

Kf 1/n R2 Kl    (mg/g) R2 Rl Adsorbent 

31.65 0.123 0.911 0.12 69.35 0.818 0.427 S12 Sulfate 

1.65 0.069 0.849 1 76.46 0.958 0.211 S2 Nitrate 

 

ذاذ  بهینه بررا  حر ف یرون     کرد عملبی   ۀمقایس (5)در ذدول 

ها  دیگر در مراذرع مختلرف نشران داده    نیترات و سولفات با ذاذ 

ذردول مشرخص اسرت اسرتفاده از زئولیرت      کره از   چنانشده است. 

توانرد  ها مری بودن و قابلیت ح ف بالا  آلاینده دلیل ارزان عبیکی به

   باشد.کارامدو  مؤثرذاذ  

 

 گیری نتیجه .8

در ای  تحقیرق بره بررسری الار ز ذراذ  عبیکری کلینووتیلولیرت        

منظور ح ف یون سولفات و نیترات از محیط آبی ورداخته شد. اثر  به

 pHوارامترها  مختلف از قبیل زمان، غلظت آلاینده، میزان ذاذ  و 

اثررر  pHد. نتررایج نشرران داد کرره شررذرراذ  بررسرری  کرررد عمررلبررر 

هرا  عامرل سرطحی و    دهندگی گرروه  توانایی الکترون رب چشمگیر 

برا  ح ف یرون  ارد. د شونده ذاذ  و ذ  میزان و نوع بار سطحی 

 ،شرود سولفات هرچه میزان ذاذ  افزایش یابد درلاد ح ف زیاد می

در که برا  حر ف یرون نیتررات مقردار بهینره وذرود دارد.        در حالی

 81و نسبت غلظت ذاذ  به آلاینده برابرر  =pH 5/9در شرایط بهینه 

ف % و ح 5/95ح ف یون نیترات برابر ، ساعت 5و زمان تمام برابر 

هرا   چنی  نتایج ایزوترر   به دست آمد. هم %0/96یون سولفات برابر 

 64/64اکثرر ظرفیرت ذر   بررا  نیتررات       ذ   نشان داد که حد

بستگی  گر  بر گر  است. هممیلی 55/49گر  بر گر  و سولفات میلی

هرا    تمرا  مکران  ای  است کره   ۀدهند ها با مدل لانگمویر نشانداده

کلینووتیولیرت  نترایج نشران داد کره     .هستند ارز ذ   با یکدیگر هم

شده ی  ذاذ  ارزان با دسترسی آسان و راندمان بالا  ذ    الا ز

 ها  نیترات و سولفات است.یون

 

 .های مختلفها با استفاد از جاذبحذف آلاینده ۀمقایس .3جدول 

Table 3. Comparison of pollutant removal by different adsorbents. 

Ref. Removal (%) Operating condition Pollutant Adsorbent 

[38] 91.2 pH= 6-9, t= 12 hr, C= 30-45 mg/L Sulfate Silica 

[39] 97.5 pH= 8.5, t= 10 hr, C= 60 mg/L Sulfate Carbon nanotube 

[40] 94.6 pH= 9, t= 4 hr, C= 25-45 mg/L Sulfate Chitosan 

[41] 96.5 pH= 5-9, t= 2 hr, C= 40 mg/L Sulfate Activated carbon 

[42] 98.4 pH= 4-11, t= 8 hr, C= 50 mg/L Sulfate Graphene 

- 97.2 pH= 9.5, t= 5 hr, C= 45 mg/L Sulfate Current study 

[25] 89.7 pH= 4-10, t= 12 hr, C= 65 mg/L Nitrate Alumina 

[43] 83.4 pH= 9, t= 8 hr, C= 30-55 mg/L Nitrate Bismuth oxide 

[44] 82.7 pH= 5-10, t= 3.5 hr, C= 50 mg/L Nitrate Silica 

[45] 97.5 pH=8.5, t= 4 hr, C= 40-60 mg/L Nitrate Activated carbon 

[46] 91.3 pH= 5-9, t= 6 hr, C= 60 mg/L Nitrate bentonite - Fe3O4 

[47] 94.4 pH= 5-10, t= 8 hr, C= 45-65 mg/L Nitrate Chitosan 

- 93.3 pH= 9.5, t= 5 hr, C= 60 mg/L Nitrate Current study 
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