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چکیده
هـاي بـالا یـک ترکیـب بسـیار      که در غلظتباشد مییسلامتبرمؤثرعواملازیکیآشامیدنیآبفلورایدزمینه و هدف:

منابعدرآنمقدارکهبودهخاكوآبدرموجودهايآنیونازیکیفلوراید.سمی و خطرناك براي سلامتی انسان است
مطالعـه ایـن در.گـردد میتأمینآشامیدنیآبطریقازبدنموردنیازفلورایدازايعمدهبخش . باشدمیمتفاوتمختلف
ت.اسگرفتهقرارمورد بررسیآبیهايمحلولازفلورایدجذب درو خاك مارن آهکیشدهاصلاحخاك رس کارایی

و خـاك  شدهاصلاحبررسی قابلیت خاك رس منظوربهکهبودهکاربردي-تجربیاضر از نوعپژوهش حروش بررسی:
ازجملـه مؤثرپارامترهايانواعبر اثراتتأکیدبا . فرایند جذب سطحیصورت پذیرفته استمارن آهکی در جذب فلوراید 

Ph)4،7،10( مقدار جاذب ،)g/l10،5،1) غلظت اولیه فلوراید ،(mg/l15 ،10 ،5 تـا  15(زمـان تمـاس  ) وmin120 ( اسـتفاده
سـنج یـف ط) و X) ،XRDاشـعه پـراش دسـتگاه سـاختاري هـر دو جـاذب از   هـاي ویژگـی تعیـین  بـراي همچنین گردید.
) استفاده شد.FTIR(قرمزمادون
و % 2/95شـده حاصلا، با استفاده از خاك رس mg/l10داد که کارایی جذب فلوراید با غلظتنشانمطالعهنتایج:هایافته

کـه شـد مشـخص بر ایـن علاوه.باشدمیدقیقه 60زمان حدود مدتاز % بعد7/28با استفاده از خاك مارن آهکی حدود 
.کنـد مـی لانگمـوئر  تبعیـت  ایزوترمازهر دو نوع جاذبتعادلهايدادهوکاذبدوممرتبهسینتیکمدلازجذبسینتیک

.باشدمیبر لیتر گرممیلی32/1و 43/4و خاك مارن آهکی به ترتیب شدهاصلاحهمچنین ظرفیت جذب خاك رس 
شـده اصـلاح اظهار نمود که روش جذب سـطحی بـه کمـک خـاك رس     توانمی، هاآزمایشبا توجه به نتایج :گیرينتیجه

جهت حذف فلوراید از منابع آبی باشد.و اقتصاديمؤثریک روش عنوانبه

آبیهايمحلولس، خاك مارن آهکی، فلوراید. خاك رکلمات کلیدي:
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1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط♦170

مقدمه
پوسته زمـین اسـت کـه    دهندهتشکیلیکی از عناصر فلوئور

وجود دارد. فلورایـد در آب  هاسنگاز مواد معدنی و برخی در 
آشامیدنی به دلیل اثرات مفید و مضر آن بر روي سلامت انسـان  

طبیعـی از  طـور بهاین عنصر قرار گرفته است. موردتوجهبسیار 
و در شـود مـی طریق تجزیـه رسـوبات معـدنی وارد منـابع آب     

مصـنوعی بـه   طـور بهمواقعی که مقدار آن در آب کم باشد باید 
منشـاء  دودارايفلورایـد بهآبمنابعآلودگی1.آب اضافه گردد

.اسـت انسـانی) صـنعتی هـاي فعالیـت (انسانیوطبیعیاصلی
ازتواندمیوداردوجودمعدنیمواددرزیاديمقداربهفلوراید

منـابع، آلـودگی باعثوشدهآبیمنابعواردآبیفرسایشطریق
وانسـان پیشـرفت بـا همچنـین شود.زیرزمینیمنابعبخصوص

محـیط واردبیشـتري فلورایدمیزانصنعتی،هايفعالیتافزایش
در صـنایعی نظیـر   ايگسـترده فلوراید بـه شـکل   .شودمیزیست

، تولیـد شیشـه و سـرامیک، پـالایش     سـنگی زغـال هـاي روگاهنی
داراي درجـه خلـوص بسـیار بـالا،     هايگرافیتاورانیوم، تولید 

ساخت لاستیک و کود سازي، صنایع الکتروشیمیایی، الکترولیـز  
و از طریق پساب ایـن  گیردمیآلومینا و غیره مورد استفاده قرار 

هـاي آببه آلودگی . با توجهگرددمیصنایع وارد محیط زیست 
در مناطق صنعتی ذکر شده، ضرورت توجه بـه  ویژهبهزیرزمینی

حــائز اهمیــت الــذکرفــوقهــايآباز هــاآلاینــدهحــذف ایــن 
آثار فیزیولوژیکی جذب مازاد فلوراید بر روي بـدن  2-4.باشدمی

5.مـورد مطالعـه قـرار گرفتـه اسـت     ايگسـترده طـور بـه انسان 

متابولیسـم عناصـري ماننـد کلسـیم     بـالاي فلورایـد   هايغلظت
علائـم  ترینمتداول. دهدمیقرار تأثیروپتاسیم را در بدن تحت 

ــکلتی       ــدانی و اس ــوروزیس دن ــامل فل ــد ش ــا فلورای ــزمن ب م
منجـر بـه تغییـر شـکل دائـم      توانـد مـی (استخوانی) اسـت کـه   

و مفاصل شود. سایر اثرات مواجهه با فلوراید مـازاد  هااستخوان
، آسـیب بـه   هـا دندانشدن دارلکهامیدنی شامل از طریق آب آش

، اسـتخوانی  هـا اسـتخوان ، تیروئید، کبد، نرم شدن ریزدرونغدد 
ايمهـره فضـاي داخلـی بـین    کـاهش هارباطو هاتاندونشدن 

6و7.باشـد مـی ، اولـین مهـره گـردن    مخصوصـاً ستون فقـرات و  

مشکلات فلوراید در جوامـع روسـتایی و شـهرهاي کوچـک و     
ســازمان8.در کشــورهاي جهــان ســوم حــادتر اســتویــژهبـه 

درآبرا درفلورایـد غلظـت بهینـه حـد آمریکابهداشتعمومی
بـر کـه اسـت در حالیاینوکردهبیانmg/l2/1-7/0محدوده

غلظـت حـداکثر جهـانی بهداشـت سـازمان اساس رهنمودهاي
طبقبرگردد. محدودmg/l5/1تابایدآشامیدنیآبدرفلوراید

صـنعتی  تحقیقاتموسسه استاندارد 1053اندارد ملی شماره است
بایسـتی  ایـران  شـامیدنی  آایران مقدار حد مجاز فلوراید در آب 

مقدار فلوراید در حد باوجودآنکه9.باشدmg/l5/1تا 5/0بین
استاندارد براي جلوگیري از پوسیدگی دندان ضـرورت دارد، در  

زیاد است که باید قبل از يقدربهبرخی از مناطق مقدار فلوراید 
بـراي مثـال در   10.مصرف آب، مقـدار اضـافی آن حـذف شـود    

زیرزمینـی بـیش از  هـاي آبجنوب کالیفرنیا مقدار فلوراید در 
mg/l5فریقا مقدار فلوراید در آگردیده و در شمال گیرياندازه
در ایــران در 1.رســدمــیmg/l20بــیش از زیرزمینــیهــايآب

و جلفا، استان همدان و کردسـتان غلظـت   باسبندرعمناطقی از 
بنـابراین حـذف   ؛وجـود دارد بالاي فلورایـد در آب آشـامیدنی  

مقادیر اضافی فلوراید بـراي جلـوگیري از ضـایعات دنـدانی و     
حـذف بـراي راهـی یـافتن آن ضرورت دارد. درازمدتاثرات 
مهـم اهدافازآب آشامیدنیازاستانداردمقدارازبیشفلوراید

حـذف بـراي مختلفیهايروش.استآبتأمینهايپروژهدر
10دارد، مانندالکتروکواگولاسیونوجودآشامیدنیآبازفلوراید

، 12ترسـیب شـیمیایی  11اسـتخوان زغالفعال،آلومینايبرجذب
اسـمز ماننـد غشـایی فراینـدهاي  ویـونی تبـادل هـاي رزیـن 

از اینهرکدامه ک16، نانوفیلتراسیون15الکترودیالیز، 13و14معکوس
ازنظـر و در مقیاس بـزرگ  هستندمعایبیومزایادارايهاروش

عملیـاتی و  هـاي هزینـه و هـم  باشدمیاقتصادي بسیار پرهزینه 
.کنـد مـی را محـدود هاآنازاستفادهکهبالایی دارندبرداريبهره

نـوین هـاي روشبـه دسـتیابی وتکنولـوژي پیشرفتباامروزه
بهداشـتی وسـالم آبتهیهمنظوربهندهاي جذبفرایازاستفاده
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محمدتقی صمدي و همکاران

171♦1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط

یـافتن دنبالبهپژوهشگرانامروزه.استیافتهبسیاريگسترش
مطالعات متعـددي  .هستنددسترسدروقیمتارزانهايجاذب

توسـط فراینـدهاي مختلـف بـا نتـایج      فلورایـد  حـذف  درزمینه
حـذف رويبـر ايمطالعههیچتاکنونولیمطلوب وجود دارد 

جذب بالا ماننـد خـاك   باقدرتهاییخاكبا استفاده از راید فلو
بـا  . اسـت نشـده گـزارش و خاك مارن آهکی،شدهاصلاحرس 

در ارتباط با اثرات مضر فلوراید در شدهانجامتوجه به مطالعات 
آن بر سلامتی انسـان و نیـز بـا توجـه بـه      تأثیرمحیط زیست و 

فـق در ایـن   موهايتجربهوجود جذب سطحی و مزایاي روش
زمینه، امکان توسعه این روش در کاهش فلوراید مدنظر اسـت.  

هايمحلولازفلورایدجذبقابلیتبررسیمطالعهاینازهدف
وو خـاك مـارن آهکـی    شدهاصلاحخاك رس ازاستفادهباآبی

، زمان تماس، غلظت اولیه pHعوامل مختلف مانند تأثیرمطالعه 
.باشدیممقدار دوز جاذب وفلوراید

هاروشمواد و 
و موادجاذبسازيآماده

معادن خاك رس و خاك مارن آهکی در استان بعلت وجود 

به سهولت و به مقـدار فـراوان در دسـترس    هااین خاكهمدان 
همگنومصرفیشدهاصلاحرس خاكسازيآمادهبراي.هستند

الـک  کمـک خـاك رس بـه  هـاي نمونهابتداذراتنمودن اندازه
بـا بارچندینسپسغربال گردید.70مشباASTMتاندارد اس

درجه105دمايدرثابثبه وزنرسیدنبرايوشستهمقطرآب
بـا  موردنظرشدهاصلاحخاك رس 17.گردیدخشکسانتی گراد

ــولفوریک ــاي  4اسیدس ــال در دم ــیوس و  95نرم ــه سلس درج
قـرار  سازيفعالساعت با دستگاه هیتر برقی مورد 2زمانمدت

بـا درجـه خلـوص    شـده مصـرف کلیه مواد شـیمیایی  18.گرفت
آزمایشگاهی از شرکت مرك آلمان تهیه گردید.

جاذبهايویژگی
بـراي است شدهدادهنشان 2و 1هايکه در شکلطورهمان

ساختار کریستالی خاك مربوط به Xاشعهپراکنشالگويتعیین
=o70-5زاویه در محدوده رس (بنتونیت) و خاك مارن آهکی 

θ2 از دستگاه پراش اشعهX)XRD( قرمزمادونسنجیفطو از
)FTIR عاملی موجود بـر سـطح جـاذب    هايگروه) براي تعیین

استفاده گردید.

و خاك مارن آهکیشدهاصلاحمربوط به خاك رس XRD:1شکل 
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هاي آبیمقایسه کارایی خاك رس اصلاح شده و خاك مارن آهکی جهت جذب فلوراید از محلول

1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط♦172

و خاك مارن آهکیشدهاصلاحمربوط به خاك رس FTIR:2شکل 

زمایشات جذبآ
-تجربـی صـورت بـه مطالعه اینجذب درآزمایشاتتمامی
جریـان ناپیوسـته   صـورت بهدر مقیاس آزمایشگاهی و کاربردي 

محلول اسـتاندارد فلورایـد طبـق روش    براي تهیه انجام گرفت.
نمـک فلورایـد   گـرم میلی221کتاب استاندارد متد با حل کردن 

مـوردنظر هايغلظتد وسدیم در یک لیتر آب مقطر استفاده ش
هاآزمایشتقطیر در باردواز آب . گردیدتهیهاستوكاز محلول

متر دیجیتـالی  pHمحلول توسط pHاستفاده شد. سازيرقیقو 
HACHمدل Sension یدسـولفوریک اساز سـود و  با استفاده 4

، pH)4 ،5مانند مؤثرتغییر پارامترهاي نرمال تنظیم گردید.1/0
90،120، 60، 45، 15،30، 10، 5، زمان تماس ()10، 9، 8، 7، 6

ــه ــد ( دقیق ــه فلورای ــدار mg/l1 ،5 ،10 ،15)، غلظــت اولی )، مق
سـینتیک بر لیتر) و ظرفیت جذب (گرم10، 7، 5، 3، 1جاذب (

قرار گرفت.موردبررسیجذب)ایزوترمو

کبررسی نقطه ایزوالکتری
واتخصوصـی ازیکـی عنـوان بـه جـاذب pHzpcهمچنـین 

شـود. جهـت  تعیـین بایـد کهگرددمیتلقیجاذبمهمویژگی
لیتـر میلـی 30هرکدامارلن که در 6جاذب از ویژگیاینتعیین
NaCl01/0مــولار ریختــه شــده اســت اســتفاده شــد وpHدر

مـورد از جـاذب گرم 5/0تنظیم گردید. سپس 12تا 2محدوده 
بـر  سـاعت 24مدتبهوشداضافهها ارلنازهرکدامبهمطالعه

rpm140بـا سـرعت  ) 301Sigmaروي دستگاه لرزاننده (مدل
را بـا  هـا نمونـه ، زمانمدتقرار داده شدند. پس از گذشت این 

میکرومتـر  45/0استفاده از کاغذ صافی واتمن بـا انـدازه منافـذ    
متـر دیجیتـالی قرائـت    pHبانهایی هر نمونه pHصاف کرده و

اولیه و نهـایی را بـر روي   pHمقدار، pHzpcجهت تعیین22.شد
pHzpcعنـوان بـه pHنمودار رسم کرده و نقطـه تلاقـی ایـن دو   

تعیین گردید.

هایافته
و مقدار دوز جاذب بر فرایند جـذب  pHتعیین اثر 

فلوراید
میـزان  وفرآینـد درانجـام مهمـی نقـش محلـول pHمقـدار 

حذف راندمانتآزمایشاازمرحلهایندرداشت.جذبظرفیت
بـا  قـرار گرفـت .  موردمطالعـه 10و7، 4هـاي  pHفلوراید در

خـاك رس  بهینـه بـراي هـر دو جـاذب     pHتوجه بـه نمـودار   
،همچنینبه دست آمد.7برابر و خاك مارن آهکیشدهاصلاح

بــالاترین نشــان داده شــده اســت 2همــانطور کــه در نمــودار 
و خـاك  شـده اصـلاح رس براي خـاك راندمان حذف فلوراید

خاك مارن 
آهکی

خاك رس 
شدهاصلاح
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محمدتقی صمدي و همکاران

173♦1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط

بدسـت آمـد کـه    گرم بر لیتر5با مقدار دوز جاذب مارن آهکی
بعنوان دوز بهینه جاذب انتخاب گردید. لازم به ذکـر اسـت کـه    

1کمترین راندمان حذف فلوراید در مورد هر دو جـاذب در دز  
گرم بر لیتر بدست آمد.

هاي ایزوترمی و معادلات سـینتیکی  مطالعات مدل
شده و خاك مـارن آهکـی جهـت    اصلاحخاك رس

جذب فلوراید
تشـریح بـراي ریاضیمعادلاتوروابطجذبهاي ایزوترم

وجامـد فـاز بینشوندهجذبجزءتعادلحالتوجذبمیزان
رويبـر هـا آلاینـده جذببهمربوطمطالعاتهستند. درسیال

جـاذب ظرفیـت وجـذب ایزوتـرم مختلف تعیـین هايجاذب
عملکـرد تخمـین بـراي هـا مشخصـه تـرین مهمازمورداستفاده

است.هاسیستم

)g/L5مقدار جاذب وmg/L10در حذف فلوراید بر راندمان حذف (غلظت اولیه فلوراید pHتغییرات تأثیر: 1نمودار 

)7برابر g/L5 ،pHمقدار جاذب وmg/L10بر راندمان حذف (غلظت اولیه فلوراید دوز جاذبتغییرات تأثیر: 2نمودار 
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هاي آبیمقایسه کارایی خاك رس اصلاح شده و خاك مارن آهکی جهت جذب فلوراید از محلول

1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط♦174

)g/L5و مقدار جاذب 7برابر pHتأثیر تغییرات غلظت اولیه فلوراید بر راندمان حذف (:3نمودار

تعیین اثر غلظت اولیه فلوراید و ایزوترم جذب
حجـم نمونـه بـا   10تعداد براي تعیین غلظت بهینه فلوراید 

ml250 ــتدر ــاغلظ mg/l، 14، 10،12، 8، 6، 5، 4، 2، 1يه

دستگاه لرزانندهبر رويهاارلنسپس. بهینه آماده شدpHبا 15
دسـتگاه  تعادلزمانطیازپس.گرفتقرارrpm200سرعتبا

جداسازي جاذب با سرعتمنظوربههانمونهوخاموشلرزاننده
rpm2500غلظـت درنهایـت شدند. دقیقه سانتریفوژ5مدتبه

مـدل  UV/Visدستگاه اسپکتروفتومتريتوسطفلورایدباقیمانده
)DR5000/HACH(3که در نمودار طورهمان19.گردیدقرائت

بیشترین راندمان حذف با غلظـت فلورایـد   است شدهدادهنشان 
mg/l102/95دقیقه به مقدار حـدود  60ماندمانزدر پایان و %

% براي خـاك مـارن آهکـی    7/28و شدهاصلاحبراي خاك رس 
وآنـالیز Excelافـزار نرمازاستفادهحاصله بانتایج. بدست آمد

تعیـین شـد.  فـوق  هـاي مـدل ازهریـک بـا جذبفرایندتطابق
ج در هر مرحله دو بار تکرار انجام شد و میانگین نتایهاآزمایش

ارائه گردید.
براي و1رابطهازجذبظرفیتتعیینجهتمطالعهایندر

است.شدهاستفاده2تعیین بازده جذب از رابطه 
qe = (C0-Ce) V / w )1(رابطه 

qe=جـاذب مـاده جـرم واحـد درشـونده جذبمادهغلظت
)mg/g( ،C0 =محلولدرفلوراید اولیهغلظت)mg/l(

Ce =تعـادل برقـراري ازبعـد فلورایـد  نهاییتعادلیغلظت

)mg/l(،V = حجم داخل راکتـور)l ،(w=   جـرم مـاده جـاذب
)g(

)2(رابطه 
Ci=غلظــت اولیــه فلورایــد)mg/l( ،Ce= غلظــت نهــایی
)mg/l(فلوراید

واکنشایزوترممعادلات
هـاي مـدل بـا جـذب تعـادل تجربیهايدادهطالعهمایندر

مادهتعادلی غلظتارتباطبیانگرکهفروندلیچولانگمیرایزوتوم
معادلات خطی این .استمحلولوجاذبمادهبینشوندهجذب

:باشدمی4و 3دو مدل به ترتیب مطابق معادلات 
مـاده یکنواخـت وايلایـه یـک جـذب لانگمیـر: معادلـه 

بیانجاذبسطوحتمامرويبررایکسانبا انرژيشوندهجذب
.کندمی

مادهناهمگنوايچندلایهجذبمبنايبرفروندلیچ:معادله
است.جاذبرويبر شوندهجذب

)3(رابطه 

)4(رابطه 
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محمدتقی صمدي و همکاران

175♦1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط

غلظـت  دهنـده نشـان به ترتیـب  qeوCeفوق، روابطکه در
b ،nحداکثر ظرفیت جـذب،  qmتعادلی در فاز محلول و جامد، 

لات . نمودارهاي جذب توسط معادباشندمیمدل هايثابتkو
هـاي ثابـت و و ضـرایب 5، 4لانگموئر و فروندلیخ در نمـودار  

مشـخص گردیـده اسـت. نتـایج نشـان      2، 1در جـدول  هریک

تطـابق بهتـري بـا مـدل     شـده بررسـی فرآیند جذب کهدهدمی
شدهاصلاحایزوترمی لانگموئر دارد و ظرفیت جذب خاك رس 

ر بـر لیت ـ گـرم میلـی 3/1و 4/4و خاك مارن آهکی بـه ترتیـب  
.باشدمی

(b)خاك مارن آهکیو(a)شدهاصلاحایزوترمی لانگموئر خاك رس هايمدلنتایج بررسی :4نمودار

)=7pH، در لیترگرمیلیم4-12: فلورایداولیهغلظت،در لیترگرم5: مقدار جاذب(

(b)خاك مارن آهکیو(a)شدهاصلاحایزوترمی فروندلیخ خاك رس هايمدلنتایج بررسی : 5نمودار 

)=7pH، در لیترگرمیلیم10: فلورایداولیهغلظت،در لیترگرم5: مقدار جاذب(
تعادلی جهت تعیین ایزوترمهايدادهبرازشازحاصلنتایج:1جدول

ایزوترمیمدل
لانگموئر خاك مارن آهکیشدهاصلاحلانگموئر خاك رس 

R2qmbR2qmb
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هاي آبیمقایسه کارایی خاك رس اصلاح شده و خاك مارن آهکی جهت جذب فلوراید از محلول

1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط♦176

994/043/442/09907/0566/035/3
فروندلیخ خاك مارن آهکیشدهاصلاحفروندلیخ خاك رس 

R2KfnR2Kfn
9818/032/135/19804/099/684/1

تعیین اثر زمان واکنش و سینتیک جذب
شـیمیایی  هايواکنشسرعت دهندهنشانسینتیکی هايمدل

ایـن  یرتأثمطالعه ایندربهینه واکنشزمانتعیینبراي. باشندمی
ــدوده  ــارامتر در مح ــه120، 90، 60، 45، 15،30، 10، 5پ دقیق

pHزمان تماس بهینـه  پـس از تعیـین   براي تعیین شد. بررسی 

در گرم بـر لیتـر   5جاذب دز و mg/l10غلظت ثابتدربهینه
هـا نمونهسپسانجام گرفت.آزمایشات موردنظرفواصل زمانی 

تمعـادلا ازاستفادهباجذبظرفیتوندشدآنالیزوجداسازي
افـزایش زمـان   ، بـا 6با توجه به نتایج نمودار .گردیدتعیینزیر

گیري افـزایش  چشمطوربهتماس کارایی فرآیند جذب فلوراید 

از واکنش بیشترین مقدار دقیقه 60در پایان کهيطوربهپیدا کرد 
آنمقداردقیقه 60ازبیشتماسزماندروفلوراید حذف شد

رسـیده تعـادل بـه جـذب فراینـد ،دیگرعبارتیبهیاوشدهثابت
ادامـه بـراي تعـادل زمانعنوانبهدقیقه 60زمانروازایناست؛

.شدانتخابهايآزمایش
وسـیله خـاك   در این مطالعه سرعت ثابت جذب فلوراید بـه 

هاي سـینتیکی شـبه   شده و خاك مارن آهکی با مدلرس اصلاح
ترین مـدل  دو مطابقت داده شد و متناسبیک و شبه درجهدرجه

یــک و دو هــاي شــبه درجــهتعیــین گردیــد. معــادلات ســینتیک
باشد:می6و 5صورت روابط به

)g/L5مقدار جاذب وmg/L10غلظت اولیه فلوراید (حذفبر راندمان مدت واکنشتغییرات تأثیر:6نمودار 

)5(رابطه 

)6(رابطه 
غلظـت qtجـاذب، فـاز تعادلیغلظتqeاین روابطدرکه

معـادلات شـبه   سـرعت ثابـت k1و t ،ktلحظـه دربیوتیکآنتی

تطبیقازحاصلیجنتا8، 7نمودارهاي. باشدمیو دویکدرجه
و ضرایبپارامترها2فوق و جدول سینتیکیهايمدلبا هاداده

از نتایج اسـتنباط  گونههمان. دهندمیمربوط را نشان همبستگی
وشـده اصـلاح خاك رس واکنش جذب فلوراید توسط شودمی

تبعیـت بیشـتري نشـان    دودرجـه از مدل شبه خاك مارن آهکی
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محمدتقی صمدي و همکاران

177♦1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط

طریـق  ازنیزجذبسرعتوزوترمایمختلفهايمدل. دهدمی
افـزار نرموسیله بههانمونهتعدادکل)R2(تعیینضریبمقایسه

شدند.تحلیل2007نسخهاکسل

)=7pHبر لیتر و گرم5غلظت جاذب: )(b(آهکی، خاك مارن )a(شدهاصلاحخاك رس یکدرجهتطبیق نتایج حاصل با مدل شبه :7نمودار 

)b(آهکی، خاك مارن )a(شدهاصلاحخاك رس دودرجهتطبیق نتایج حاصل با مدل شبه :8نمودار 
)=7pH،گرم در لیتر5: جاذبغلظت(

سینتیکیهايدادهنتایج حاصل از برازش :2جدول 
دومدل سینتیکی شبه درجه)mg/L(غلظت

شدهخاك رس اصلاح
دودرجهشبهسینتیکیمدل

خاك مارن آهکی
R2qeK2R2qeK2

59973/092/082/19782/034/016/0
109991/082/114/0968/042/014/0
159995/035/22/09822/06/0058/0
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هاي آبیمقایسه کارایی خاك رس اصلاح شده و خاك مارن آهکی جهت جذب فلوراید از محلول

1395بهار، 3، شماره سومسال ،مجله مهندسی بهداشت محیط♦178

گیرينتیجهبحث و
استمسائلیترینمهمازمورداستفادهجاذبساختارتعیین

اصل ازنتایج ح.گیردقرارموردتوجهجذبمطالعاتباید درکه
دهنـده تشـکیل اجـزاي ترینمهمکهدهدمینشان XRDآنالیز 

سـلیس، و خـاك مـارن آهکـی کلسـیم،    شدهاصلاحخاك رس 
سـاختار بررسی(آلومینیم، منگنز) است.ترکیباتسایرومیمنیز

کـه دهـد مـی و خاك مارن آهکی نشانشدهاصلاحخاك رس 
تغییرات . استشدهتشکیلاز کلسیمعمده هر دو جاذبقسمت

pH محیطـی و عوامـل و زمان واکنش یکی از پارامترهاي مهـم
کـه در  جذب آلاینده در سطح جاذب اسـت میزاندرتأثیرگذار

علت ایـن  . گیردیمقرار یموردبررسجذب سطحی هايیستمس
.جـاذب ارتبـاط دارد  pHzpcپدیده به ساختار آنیونی فلورایـد و  

بارهـاي الکتریکـی   ، pHzpcمعادلpHدردهدمینشان هابررسی
بـالاتر و  pHموجود بر سطح جاذب داراي تعادل بـوده امـا در   

منفـی و  صـورت بـه بارهاي الکتریکی غالـب ، pHzpcازتریینپا
مثبت حضور دارد که این شـرایط بـه همـراه شـرایط آنیـونی و      

قـرار  یرتـأث ، راندمان حـذف را تحـت   موردنظرکاتیونی آلاینده 
خـاك رس  pHzpcکـه مطالعـه ایـن نتـایج اسـاس بـر .دهـد یم

، گردیـد نییتع8و 9و خاك مارن آهکی به ترتیب شدهاصلاح
غالـب در سـطحی بـار 8و9ازبالاترpHدرکهگفتتوانمی

تجمـع دلیـل بـه امـر ایـن کـه اسـت منفیهر دو جاذبسطح
بارهـاي تعدادافزایشوجاذبسطحدرهیدروکسیلهايآنیون
داردآنیـونی ماهیـت فلورایـد اینکـه دلیلبهت.اسمرتبطمنفی

کـاهش  حذفبودن، راندمانبارهمدلیلبهکهاستآنبرتصور
رانـدمان 10برابرpHدروهستهمطورهمیندرواقعکهیابد

تجمـع وفلورایـد آنیـونی ماهیتیابد. علت این امرمیکاهش 
ایجـاد بهمنجرکه استجاذبسطحدرمنفیالکتریکیبارهاي

جـذب راندمانکاهشباعثوشدهآلایندهوجاذبمیاندافعه
سطحدرالکتریکیبار، pHzpcنقطهزیردراما.گرددمیفلوراید

حذفراندمانفلورایدباباربودنمخالفباواستمثبتجاذب
نشـان  6کـه در نمـودار   طـور همـان 20-23.کنـد مـی پیـدا افزاش

توسـط خـاك رس   میزان جذب فلوراید است بیشترین شدهداده
در خاك مـارن آهکـی  ونرمال4اسیدسولفوریکبا شدهاصلاح

pH و 86دقیقـه از واکـنش بـه ترتیـب     60در پایـان  و 7بهینه
آنمقـدار دقیقـه  60ازبعـد تمـاس زماندرو؛باشدمی6/20%

رسـیده تعـادل بـه جـذب فراینـد ،دیگرعبارتیبهیاوشدهثابت
ادامـه بـراي تعـادل زمانعنوانبهدقیقه 60زمانروینازااست؛

نتـایج مشـخص گردیـد کـه     اسـاس بـر .شدانتخابآزمایشات
باعــث کــاهش 10بــه 7از آنمحــیط و افــزایش pHتغییــرات 

% 8/14و 3/65کارایی حذف هر دو جاذب بترتیب بـا رانـدمان   
.گـردد مـی شـده و خـاك مـارن آهکـی     براي خاك رس اصلاح

کـارایی باگــاس و  ايمطالعـه نتـري و همکــاران در  رضـایی کلا 
با روش جذب سـطحی جهـت   راو کیتوزانشدهاصلاحباگاس 

. در مورد بررسی قـرار دادنـد  آبی هايمحلولاز حذف فلوراید
دقیقه و دوز جـاذب  60و زمان تماس 7معادل pHاین مطالعه 

ل شرایط بهینه براي هر سه جـاذب حاص ـ عنوانبهگرم بر لیتر 2
شد. بیشترین بازده حذف فلوراید در شرایط بهینه براي باگـاس  

افـزایش  هرچنـد 19.درصد به دست آمـد 91حدود شدهاصلاح
طبیعی منجر به افزایش راندمان حذف فلورایـد  هايجاذبدوز 

اما این افزایش بعد از رسیدن به زمان تعادل منجـر بـه   گرددمی
. گـردد مـی اذب کاهش میزان جذب فلوراید در واحد جـرم ج ـ 

ماندن برخی از نقاط فعال غیراشباعبه تواندمیعلت این پدیده
. باشـد میسطحی  مرتبط باشد که نتیجه آن کاهش میزان جذب 

ــزایش ســطح   ــه دلیــل اف ــزان رانــدمان حــذف ب افــزایش در می
شدهجذبدر سیستم است اما کاهش میزان آلاینده دسترسقابل

است که افزایش جرم جـاذب  در واحد جرم جاذب به این دلیل 
شده که برآینـد  هاآنسطوح جاذب و تجمع پوشانیهممنجر به 

. همچنـین افـزایش   باشـد مـی آن کاهش سطح مفید در دسترس 
باعث افـزایش مسـیر انتشـار در طـی     هاآندوز جاذب و تجمع 
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جـاذب شـده کـه    جـذب قابـل مرحله انتشار آلاینده در سطوح 
هـد بـود. از طرفـی در چنـین     نتیجه آن کاهش میزان جذب خوا

آلاینـده در  هـاي مولکولمیان ایجادشدهشرایطی به دلیل رقابت 
غیراشـباع صورتبهاشغال سطوح خالی جاذب، سطوح جاذب 

بهینـه اسـتفاده   صـورت بـه آن هـاي ظرفیـت و تمام شدهاستفاده
در واحد شدهجذبکه نتیجه آن کاهش میزان آلاینده گرددنمی

منظـور بهبر همین اساس تعیین دوز بهینه .جرم جاذب می باشد
24.جلوگیري از هدر رفت ناخواسته جـاذب بسـیار مهـم اسـت    

جـذب هـاي سیسـتم بـه وروديآلایندهاولیهغلظتتأثیرنیتعی
قـرار موردبررسـی بایـد کـه استپارامترهاییترینمهمازیکی

فلورایـد اولیـه غلظتدرکهدادنشانحاضرمطالعهگیرد. نتایج
بـین درممکـن مقداربالاترینجذبمیزانلیتربرگرممیلی10

رانـدمان بـالاتر هـاي غلظتدرامااستموردمطالعههايغلظت

خاك تأثیرارزیابی باهدفاین مطالعه .کندمیپیداکاهشحذف
یـک جـاذب   عنـوان بـه و خـاك مـارن آهکـی    شدهاصلاحرس 

اسـت. شـده جـام انآبی هايمحلولاز مناسب در حذف فلوراید 
در زمـان شـده اصـلاح نتایج این مطالعه نشان داد که خاك رس 

% در حذف فلوراید دارد.2/95راندمان، دقیقه 60واکنش 

سپاسگزاري
این مقاله بخشی از نتایج طـرح تحقیقـاتی بررسـی قابلیـت     

و خـاك مـارن آهکـی جهـت حـذف      شـده اصـلاح خاك رس 
نشـگاه علـوم پزشـکی    آبـی، مصـوب دا  هـاي محلولفلوراید از 

کـه بـا حمایـت مـالی دانشـگاه علـوم پزشـکی        باشدمیهمدان 
است.شدهانجامهمدان 
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ABSTRACT

Background and purpose: Fluoride is one of the common anion in water that its concentration
varies in different water supplies. Most of the body's requirement for fluoride is supplied through
drinking water. Fluoride in low concentration is essential for human health but in high concentration
is very hazardous for human health. The efficiency of modified-clay and lime-marl were investigated
in this research as an adsorbent for the elimination of fluoride from aqueou solution.
Methods: In this study, the capability of modified-clay and lime-marl to adsorb fluoride ions was

conducted using a series of batch tests in a shaker-incubator instrument. The effect of experimental
parameters such as pH (4,7,10), adsorbent dosage (1,5,10 g/L), initial fluoride concentration  (5,10,15
mg/L) andcontact time (15-120 min) were evaluated. The morphological and micro-structural
character of modified-clay and lime-marl have performed by using X-ray diffraction (XRD). The
formation of the carboxylic functional groups was verified by Fourier transform infrared spectra (FT-
IR).
Findings: results well demonstrate higher removal efficiency of fluoride was 95.23% and 28.71 by

clay-modified and lime-marl, respectively; at 10 mg/L of fluoride concentration and 60 min contact
time. The adsorption kinetics fitted well using the pseudo second-order kinetic model; however,
equlibrium data were best fitted onto Langmiur isotherm model. The maximum adsorption capacities
of modified-clay and lime-marl for fluoride were found to be 4.43 mg/g and 1.32 mg/g, respectively.
Conclusion: According to our finding, it proposed that adsorption process by using modified clay is
very efficient and economic process for fluoride removal from aqueous solution.

Keywords: Fluoride, Clay, Lime, Aqueous solutions
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