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شده با  اصلاح های آبی توسط زئولیتحذف آرسنیک از محیطی سازی کمّمدل
CTAB  

 

 3*ابراهیم فتایی ، *2نژادیانشهرزاد خرم،  1سعید موسوی مغانجوقی  

 

 ( 02/12/1400تاریخ پذیرش:  25/11/1400)تاریخ دریافت: 

 

 چکیده 

های  روشعنوان یک مشکل اساسی در جوامع مطرح است.  مخاطره آمیز بودن آن، بهدلیل سمیت و  وجود آرسنیک در آب، به  

دارد از آب وجود  آرسنیک  برای حذف  با هدف    .متفاوتی  با  بررسیاین مطالعه  اصلاح شده  زئولیت کلینوپتیلولایت  کارایی 

  تماس  ، زمانpH    (3-9 )  تأثیرسازی  مدلهمچنین  های آبی و  در حذف آرسنیک از محلول  ( CTAB)   سورفاکتانت کاتیونی 

برای  .  انجام شد  حذف آرسنیک  درصدبر  گرم بر لیترCTAB  (1-10    )شده با  اصلاح زئولیتو مقادیر مختلف  دقیقه(    1-20)

شد. نتایج نشان  طراحی  بر اساس مقادیر کدبندی شده متغیرهای مستقل    آزمایش و   20این منظور طرح مرکب مرکزی با  

تحلیل حساسیت مدل    دارد.  آرسنیکبینی مقدار  ( در پیش2R=  985/0)مدل طرح مرکب مرکزی قابلیت مطلوبی    داد که 

که  بطوری  داشت،  حذف آرسنیکبیشترین تأثیر را بر    pHاز بین سه متغیر مورد بررسی،  طرح مرکب مرکزی نشان داد که  

  حذف آرسنیک داری بر  تماس نیز تأثیر معنی  زمان.  دست آمدبه  درصد    71  برابر با  آرسنیکبر مقدار    درصد اثر این متغیر

دقیقه و    8/16،  2/3به ترتیب    برای دستیابی به بهینه حذف آرسنیک  ، زمان تماس و مقدار زئولیتpHمقادیر بهینه  داشت.  

به دلیل قدرت بالا در حذف آرسنیک   CTABاصلاح شده با    نتایج این مطالعه نشان داد که زئولیت  گرم بر لیتر بدست آمد.  1

  قیمت برای حذف آلاینده تواند به عنوان یک روش موثر و ارزان  میزئولیت  های آبی و دسترسی آسان و ارزان قیمت  از محلول

 آرسنیک مورد استفاده قرار گیرد.
 

 یطرح مرکب مرکز ،یسازحذف، مدل یی کارا ک،ی آرسن ت،یزئول: کلیدی  واژه های 
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 مقدمه 

 هایآب در موجود هایآلاینده ترینیسمّ از یکی آرسنیک

 سایر و انسان سلامت که است سطحی و زیرزمینی

 بالا هایغلظت وجود.  میاندازد  خطر به را زنده موجودات

 به اکنون  طبیعی هایآب  منابع در آرسنیک خطرناک و

. (Hao et al., 2018)  است  درآمده جهانی مشکلی صورت 

حداکثر غلظت مجاز آرسنیک در آب آشامیدنی براساس 

( و Peng et al., 2017) استاندارد سازمان بهداشت جهانی

  ایران  صنعتی تحقیقات  و استاندارد مؤسسههمچنین  

(ISIRI, 2009،) 10  می لیتر  در  حد    باشد.میکروگرم 

بر کیلوگرم میلی  015/0قبول آرسنیک معدنی  قابل گرم 

گرم  میلی  01/0وزن بدن در هفته و برای آب آشامیدنی  

لیتر   آرسنیک  (.WHO, 2011)  استدر  مزمن  آلودگی 

پوست،   هایی نظیر سرطانیماریبیجاد  تواند منجر به امی

 سیستم   عملکرد  اختلال  دیابت،   گوارش،  دستگاه  اختلالات

شود    یهاسرطان  و   عروقی   قلبی  بیماری  کلیه، داخلی 

(Hassan, 2018). 

دارد. این عنصر بستگی  به نوع ترکیب    سمیت آرسنیک 

های سطحی مهمترین انواع موجود در طبیعت که در آب

های غیرآلی آن است که شود، نمونهنی یافت مییو زیرزم

آرسنیت 2-  برای 
3HAsO    3-وAsO2H    آرسنات   برایو

-2
4HAsO    4-وAsO2H    (  Stolz,  &Oremlandهستند 

کاهشی  مکانیسم(.  2003 انحلال  نظیر  یدهای  اکسهایی 

واجذب   و  آهن،  سولفیدی  اکسیداسیون  قلیایی، 

  هایآب   به  آرسنیک  آزادسازی  های ژئوترمال باعث فعالیت

حلالیت   (.Ravenscroft et al., 2009)  شودمی  زیرزمینی

و شرایط یونی محیط تغییر   pHترکیبات آرسنیک بسته به  

) می برای روش  (.Singh et al., 2015کند  متفاوتی  های 

ای مطالعات گستردهحذف آرسنیک از آب وجود دارد و  

جاذب انواع  از  استفاده  راستای  بهدر  خاصیت  ها  دلیل 

بالا، جذب سریعا امکان دسترسی  بالای   ،رزانی،  ظرفیت 

مجدد   استفاده  و  احیاء  قابلیت  است  جذب،  شده  انجام 

(Hao et al., 2018; Pantti & Wareham, 2011; Šiljeg 

et al., 2012  .)های اخیر  هایی که در سالیکی از جاذب

است گرفته  صورت  آن  روی  زیادی  ها زئولیت،  مطالعات 

خانواده جزء  که  معدنی  آلومینوسیلیکات  بوده  های 

کریستالی و هیدراته فلزات قلیایی و قلیایی خاکی با شبکه 

هستند بعدی  گروه    و  سه  دو  جمله به  از    طبیعی 

کلینوپتیلولیت، آنالسیم، لامومتایت، فیلیپسیت، موردنیت  

  . شوندتقسیم می  ZSMو    Wاز جمله  مصنوعی یا سنتزیو  

(   ( O2.24H72O30Si6Al4(Na,K,Ca)کلینوپتیلولایت 

  و  منافذ   دارای  که  است  طبیعی  زئولیت  ترینمتداول

  تبادلی   هایکاتیون  و  آب  توسط  و  است  کانالی   ساختار

است    شده  اشغال  غیره  و  K،  +Na ،  2+Ca+  مانند 

(Rodríguez et al., 2019  .)آسان    دسترسی  پایین،  قیمت

-در جذب آلاینده  کلینوپتیلولایت  زئولیت  بالایظرفیت  و  

کاتیونی فرآیندهای    ، های  در  را  آنها  از  استفاده  زمینه 

  یمحیطزیستهای  آلایندهو حذف  تصفیه آب و فاضلاب  

آب از از  سنگین  فلزات  فاضلابجمله  و  آلوده  های  های 

 Mohammadi et) ساخته است  یضرورشهری و صنعتی  

al., 2012; Leung et al., 2007 .) 

زئولیت   اصلاح  برای بهبود  هاسطح    جذب  کارایی   و 

  ها سورفکتانت  یا  فلزی  هایکاتیون  از  طبیعی  هایزئولیت 

 & Taamneh)  شودمی  استفاده  باز/اسید  تیمار  و

Sharadqah, 2017)  .سیلژق و همکاران )   نتایجŠiljeg et 

al., 2012)  صربستان   زئولیت  از  استفاده  که  داد  نشان 

سدیم  با  شدهاصلاح و  حFe-Na-SZ))  آهن  برای   ذف ( 

  .بود  مطلوببر لیتر    میکروگرم  30  حاوی  آب  از  آرسنات

 ,Baskan & Palaسکان و پالا )بانتایج مطالعات  بر اساس  

و مقدار   سرعت  ،آرسنیک  کمتر  اولیه  غلظت   در،  (2011

آب    یکآرسن  حذف  طبیعی   زئولیت  توسط  آشامیدنی از 

با  اصلاح  و    .بود  بیشترمولار    3FeCl  1/0شده  حسینی 

آرسن(  Hosseini et al., 2017)  همکاران از    کیحذف 

الکترور  یآب  یهاطیمح را    یفینانول  ینایآلوم  یس یتوسط 

دادن دادندانجام  نشان  و  آرسن  د  تأث  کیحذف   ر یتحت 

اولpH  یپارامترها غلظت  تماس،  زمان  حجم    هی،  فلز، 

کارایی حذف آرسنیک را در و    بوده  محلول و مقدار جاذب

غلظت    قه،یدق  60، زمان تماس  2برابر    pH)  نهیبه  طیشرا

مقدار    تریلیلیم  50، حجم محلول    ppm  5فلز    هیاول و 

ندافی  .  بدست آوردند  درصد  90حدود  (  گرم  05/0جاذب  

 ی عیطب  تیزئول  ییکارا(  Nadafi et al., 2014)  و همکاران

حذف   در  شده  از    (TCP)  کلروفنل  یتر   6،4،2اصلاح 

بررس  ی آب  یهامحلول  این  کردند   یرا  نتایج  اساس  بر  ؛ 

-تیبا زئول  سهیشده در مقااصلاح  یرانیا  تیزئول  محققین،

و   دارد TCPدر حذف  یخوب تیقابل  ا،ینقاط دن گری د های

 زان یم  تر،یبر ل  گرمیلیم   200به    50غلظت از    ش یبا افزا

  pH؛ با افزایش  ر گرمب  گرم یلیم 22/12به    04/4جذب از  

از    9به    3از   در    گرمی لیم   16/4به    02/7میزان جذب 
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در   تریگرم بر ل  60به    10دوز جاذب از    شیافزابا    ؛ وگرم

ثابت   ل  گرمیل یم  200غلظت  از    ییکارا  تریدر  حذف 

 78/12جذب از    تیدرصد و ظرف  29/87درصد به    41/60

ی صبور.  رسید  رم در گ  گرمیلیم  2/85در گرم به    گرمیلیم

( همکاران  بررسی    (Saboori et al., 2018و  حذف با 

با روش اسمز معکوس و نانوذره    ی آب  طیدر مح  کی آرسن

در هر دو روش اسمز   گزارش کردند که  یتیآهن صفر ظرف

افزا با  آهن،  نانوذره  از  استفاده  و  غلظت    شیمعکوس 

نانوذره  یابد و با کاربرد  می  شیحذف افزا  ییکارا  ،کی آرسن

 ک یحذف آرسن  ییو دما کارا  تماسزمان    شیافزا  با  آهن

آرسن  ییکارا  pH  ش یافزابا  و    شیافزا کاهش    کیحذف 

ز  ( ا Pantti & Wareham, 2011)  و وارهام   ی پانت  . یابدیم

و    3  کیحذف آرسنبرای    لندیوزیآهن در ن  یحاو  یهاشن

استفاده    یتیظرف  4 آب  و از  جذب    نیشتریب  نمودند 

راتیظرف  3  کی آرسن جذب    نیشتریبو    pH  5/7در    ی 

نتایج  .  به دست آوردند  pH  3را در    یتیظرف  4  کی آرسن

(  Gibbons & Gagnon, 2010)  بونیگاگنون و گمطالعه  

 و آهک  کیآلوم، فر )حاوی آب هیاز زائدات جامد تصفکه 

 ی نیرزمیز  های از آب  کیجذب آرسنبرای    ( دیاکس  می)کلس

جد داد  دهاستفا  ا یانپاس  د یمنطقه  نشان  بودند  که    کرده 

آهک و  آهن  جذب    یبرا  یمناسب  یهاجاذب  ،زائدات 

   .ندبود ینیرزمیاز آب ز کی آرسن

های آماری است ای از تکنیکمجموعه  1روش سطح پاسخ

رود که پاسخ مورد سازی فرآیندهایی بکار میو در بهینه

با  گیرد.  نظر توسط تعدادی از متغیرها تحت تأثیر قرار می

آزمایش آماری، تعداد  این طرح  یافته و  کمک  ها کاهش 

درجه دوم و اثر    ایچندجمله  رگرسیونکلیه ضرایب مدل  

( هستند  برآورد  قابل  فاکتورها   & Myersمتقابل 

Montgomery, 2002  .)چهار دارای پاسخ سطح روش 

 مدل، برازش ها،آزمایش طراحی شامل اصلی، مرحله

روش است.   بهینه  شرایط تعیین و مدل آزمایی راستی

  - مانند باکسهای مختلف  پاسخ سطح با استفاده از طرح

-پذیر است. در سالانجام    3و یا طرح مرکب مرکزی   2بنکن

روش این  اخیر  در  های  توانمند  ابزارهایی  عنوان  به  ها 

سازی فرآیند در  سازی و بهینههای مربوط به مدلپژوهش

گرفته قرار  استفاد  مورد  بیولوژی  و  مهندسی  اند  علوم 

(Mousavi et al., 2013  .) 

 
1- Response Surface Methodology   
2- Box-Behnken 

3- Central Composite Design (CCD) 

به  آلودگی   تکاب  شهرستان  سلیمان  تخت  آب  منابع 

های زیست محیطی در دهه اخیر آرسنیک، یکی از چالش

بوده است. در پایین دست این منطقه معادنی وجود دارند  

برداشت فلزات   که  شدن  آزاد  سبب  معدنی  مواد  مکرر 

گردند؛ لذا  های سطحی میسنگینی مثل آرسنیک به آب

های یل استفاده از آبدست به دلحذف آرسنیک در پایین

های کشاورزی و ورود آرسنیک به زنجیره  آلوده در فعالیت

باغی، ضرروری می زراعی و  با  غذایی و محصولات  باشد. 

به   هزتوجه  بودن  سنگ  نهیبالا  فلزات  لزوم    نیحذف  و 

قیمت و در دسترس و با در  -های ارزاناستفاده از جاذب

ناصر سنگین، نظر گرفتن ظرفیت بالای زئولیت در حذف ع 

کلینوپتیلولایت  زئولیت  کاربرد  مطالعه  این  از   هدف 

با  اصلاح قابل  4CTABشده  و  ارزان  جاذبی  عنوان  به   ،

های آلوده دسترس در منطقه، برای حذف آرسنیک از آب

و    زمان تماس،  pHی اثر توأم متغیرهای  سازی کمّمدلو  

اصلاحمقدار   با  زئولیت  حذف    CTABشده  کارایی  بر 

فرایند حذف  و تعیین شرایط بهینه  آرسنیک از محلول آبی  

 . بود CTABشده با زئولیت اصلاحآرسنیک توسط 

 

 هامواد و روش
 CTABاصلاح شده با  تهیه زئولیت

زئولیت از معدن افرازند شهرستان سمنان واقع در شمال  

 از نمونه زئولیت   گرم  500حدود  کشور ایران تهیه گردید.  

متر( عبور داده شدند و  میلی   2/0  )   70های  مش با الک    از

منظور زدودن گل و لای چندین بار با آب شستشو داده    به

به مدت   اشباع شدند. سپس   24و  آب مقطر  ساعت در 

  105ساعت در داخل آون در دمای    24مدت    ها بهنمونه

. (Chutia et al., 2009)  گراد خشک گردیدنددرجه سانتی

از   برای تعیین ترکیب شیمیایی زئولیت منتخب طبیعی

پرتوی فلورسانس  ) دستگاه  شدXRFایکس  استفاده  و    ( 

ازئولیت  جاذب    زیآنال  یبرا اشعه  پراش  دستگاه   کس یاز 

(XRD(  ,Philips Analytical X-Ray PW1800( مدل 

using Cu-Kα radiation(λ = 0.15418 nm)  .استفاده شد 

-به منظور افزایش و بهبود قابلیت جذب زئولیت از اصلاح

از شرکت مرک آلمان که  CTAB  (BrN42H19C  )کننده  

  5ی است، استفاده شد. مقدار  ونیسورفکتانت کاتیک نوع  

4 - Cetrimonium bromide  
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  تریلیلیم  50ساعت در    24به مدت    تیزئول  گرم در لیتر

بر روی شیکر با سرعت    CTABمولار  میلی  5  از محلول

دقیقه    300 در  دمای  دور  سانتی  25در  در گراد  درجه 

تماس قرار داده شد. پس از شستشو با آب مقطر، نمونه 

  50در دمای    ساعت    12زئولیت در دیسکاتور به مدت  

 Nadafi؛  Kuleyin, 2006)  خشک گردید  درجه سانتیگراد

et al., 2014 .) 

 حذف آرسنیک سازی مدل

بر    متغیرهای مؤثر  سازی و نیز ارزیابی تأثیربمنظور مدل

  CTABشده با  زئولیت اصلاحتوسط    حذف آرسنیکمیزان  

ها با  طراحی آزمایش   استفاده شد.طرح مرکب مرکزی  از  

با   مستقل  متغیرهای  از  یک  هر  مختلف  مقادیر  ترکیب 

مرکب  طرح  مبنای  بر  و  سطح  پاسخ  روش  از  استفاده 

،  pHی متغیرهای مورد نظر شامل  دامنه  مرکزی انجام شد. 

  CTABشده با  زئولیت اصلاحهمچنین مقدار  و  زمان تماس 

+،  α،1+براساس مقادیر واقعی و همچنین مقادیر کد شده )

0  ،1-  ،α-  واقعی مقادیر  کدبندی  است.  شده  ارائه   )

 انجام شد.  1ی استفاده از معادله امتغیرها ب 

(1) 𝑋𝑖 =
𝑥𝑖 − 𝑥0

∆𝑥𝑖

 

ی مقدار  به ترتیب نشان دهنده  0xو    iX  ،ixدر این رابطه  

ی  ی متغیر، مقدار واقعی هر متغیر و میانگین دامنهکدشده

هر پارامتر است.   1نیز مقدار تغییر گام   ∆xهر متغیر است.  

جدول   متغیرهای    0xمقدار    1براساس  زمان  pHبرای   ،

و    دقیقه  5/10،  6به ترتیب برابر با    زئولیتو مقدار    تماس

نیز برای این متغیرها به    x∆گرم بر لیتر بود. مقدار    5/5

در نظر گرفته شد. لازم به    5/4و    5/9،  3ترتیب برابر با  

های مربوط به طرح مرکب  ذکر است که تجزیه و تحلیل

  انجام شد.  MINITAB 14افزار  مرکزی با استفاده از نرم

ای درجه دوم  از یک تابع چندجملهدر روش پاسخ سطح  

و  2ی  )معادله دوم  درجه  خطی،  ترکیب  شامل  که   )

همچنین برهمکنش بین متغیرها براساس مقادیر کدشده  

 شود. بینی متغیر وابسته استفاده میاست، برای پیش

(2) Y = β0 + ∑ β0Xi + ∑
βiiXi

2 + ∑ ∑ βijXi

k

j=2

k−1

i=1

Xj + ε   

   i ≠ j

k

i=1

k

i=1

 

  Xi(،  درصد حذف آرسنیکمتغیر پاسخ )  Y،معادلهاین  در  

شده،    Xjو   کد  مستقل  متغیرهای    kمتغیرهای  تعداد 

مقادیر  باقیمانده   ε،  مستقل بین  )اختلاف  مدل  های 

به  نیز    β0  ،βi  ،βii  ،βijو  ای و برآورد شده مدل(  مشاهده

مبدأ، اثر توابع خطی،  ی اثر عرض از  ترتیب نشان دهنده

 طرح مبنای بر  درجه دو و برهمکنش بین متغیرها است.

نقطه   هفت با آزمایش 20 مجموع در مرکزی مرکب

 مورد متغیرهای دامنه میانگین مقادیر با معادل که مرکزی

برای تهیه    (.3گردید )جدول   اجرا و طراحی است، استفاده

  استفاده شد.   O2.7H4HAsO2Naمحلول آرسنیک از نمک  

 محلول از لیترمیلی 100 حجم آزمایش هر انجام برای

 لیترمیلی 250 ارلن یک در غلظت مشخص با آرسنیک

(  3HNOنیتریک ) اسید از استفاده با  pHسپس   شده ریخته

زئولیت  و مولار تنظیم  1 /0(  NaOHسدیم )  و هیدروکسید

 آزمایش در هر  .شد افزوده آن به  CTABاصلاح شده با  

 محلول و زئولیت سوسپانسیون تماس زمان به بسته

  Heidolph MR3001Kمدل   شیکر در دستگاه   آرسنیک،

 اتمام از شد. پس داده دور در دقیقه تکان  3000با دور  

تعادلی  آزمایش، هر زمان  سانتریفیوژ طریق از محلول 

با  محلول در آرسنیک غلظت شده و جدا زئولیت کردن از

 Agilent- AA240)مدل  ی  از دستگاه جذب اتم  استفاده

.شد تعیین (کایساخت کشور آمر

 

 

 ی سازمدل در استفاده مورد یرهایمتغ یشیآزما ریمقاد دامنه -1 جدول
Table 1. Range of independent variables used in the modeling processes 

Independent variable 
)Factor)  (Range & values) 

Xi α+ +1 0 -1 α- 

(pH ) x1 7.78 9 6 3 4.22 

(min)  (Contact time)   x2 16.15 20 10.5 1 4.85 

 (1-gL)Zeolite dosage))   x3 8.17 10 5.5 1 2.82 
 

 
3- Step Change 

https://www.magiran.com/author/k.%20nadafi
https://www.magiran.com/author/k.%20nadafi
https://www.magiran.com/author/k.%20nadafi
https://www.magiran.com/author/k.%20nadafi
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 کارایی حذف نیز با استفاده از رابطه زیر محاسبه گردید:  

(3) R  = C𝑖−Ce  

Ci
× 100 

                                                                                                

معادله   این  )میلی  iCدر  اولیه  لیتر(،  غلظت  بر    eCگرم 

 باشد. گرم بر لیتر( میغلظت باقیمانده پس از جذب )میلی

 

 نتایج و بحث 

  افزایش  و   زئولیت  سطح  روی  کاتیونی   بار  تولید  برای

  است  لازم  آنیونی،  هایآلاینده  جذب  برای  آن  پتانسیل

.  شود  اصلاح  کاتیونی   عامل   یک  با  زئولیت  سطح

بار  کاتیونی  هایسورفکتانت جذب  برای  بالایی    تمایل 

و    زئولیت  بیرونی   سطح  اصلاح  منظور  دارند، لذا به  منفی

اصلاح  تبادل  ظرفیت  افزایش از    CTABکننده  یونی 

 زئولیت   ایکس  اشعه  پراش  الگوهای  1  شکل.  شد  استفاده

  نشان   کاتیونی   سورفکتانت  توسط  اصلاح  از  قبل  را  خام

  استفاده  مورد  زئولیت  ، XRD  الگوهای  اساس  بر.  دهدمی

 22،  8/9  در  های قویداشتن پیک  دلیل  به  مطالعه  این  در

  نوع کلینوپتیلولیت   از  3.1  و  3.9  ،8.9  فواصل  با   درجه  27  و

  پالا   و  باسکان  توسط  مشابهی  نتیجه(.  1  شکل )  باشدمی

(Baskan & Pala, 2011 ) .گزارش شده است 

 

 
 زئولیت طبیعی خام کلینوپتیلولایت   X الگوی پراش پرتو -1 شکل

Figure 1. X-ray diffraction pattern of row natural zeolite clinoptilolite 
 

در فرایندهای جذب، تعیین ترکیبات موجود در ساختار  

باشد. بر اساس جدول  جاذب از نکات مهم و مورد توجه می

تکنیک    2 از  استفاده  با  زئولیت  شیمیایی  ترکیب  آنالیز 

XRF دهد که بیشترین ترکیبات تشکیل دهنده  نشان می

  XRFآنالیز  باشد.  می  3O2Alو    2SiOزئولیت طبیعی خام  

زئولیت طبیعی نشان داد که زئولیت مورد استفاده در این 

، در  22/6ز  بیشتر ا  Si/Alتحقیق به دلیل داشتن نسبت  

، زئولیت از  4بیشتر از    Si/Alهای طبیعی با نسبت  زئولیت

(. این Torabian et al., 2010نوع کلینوپتیلولایت است )

کند که  را نیز تایید می  XRDنتایج و اطلاعات نتایج آنالیز  

تشکیل شده   کلینوپتیلولایت  از  عمده  بطور  زئولیت  این 

نتایج   همچنین  مورد   XRFاست.  زئولیت  که  داد  نشان 

از اکسیدهای مختلف فلزی تشکیل شده   استفاده عمدتاً 

 کنند. های عاملی را در سطح زئولیت ایجاد میکه گروه

 

 نمونه زئولیت طبیعی خام  XRFنتایج آنالیز  -2  جدول

Table 2. XRF analysis of natural raw zeolite 
CEC pHzpc  Cl  Fe2O3 MgO TiO2 K2O SiO2 Al2O3 Na2O CaO LOI 

meq gr-1 -  mg L-1   % 

2.6 
4.6  1600  

0.9-

0.2 
0.04 0.03 0.01 68.5 

11 
3.8 0.6 10-12 

CEC؛یونیتبادل کات تی: ظرف LOI :یحرارت یوزن لیتقل ای یحرارت افت 
CEC: cation exchange capacity; Cl: chlorine; LOI: loss on ignition 

 
 

آزمایشت مرکب  رکیب  طرح  مبنای  بر  نیاز  مورد  های 

در    زئولیتو مقدار    تماس، زمان  pHمرکزی با سه متغیر  

  ایمشاهدهارائه شده است. در این جدول مقدار   3جدول 

 برای هر آزمایش نیز ارائه شده است.
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 سازی روش طرح مرکب مرکزیماتریس مقادیر متغیرهای کد شده در مدل -3جدول 

Table 2. Central composite design matrix for coded variables 
Run pH Contact time (min)  )1-(g L Zeolite dosage As removal (%) 
1 0.59 0.59 0.59 57.6 

2 0.00 0.00 0.00 60.55 

3 0.00 0.00 1.00 55.59 

4 0.00 0.00 0.00 60.55 

5 1.00 0.00 0.00 42.8 

6 0.00 -1.00 0.00 52.08 

7 0.00 1.00 0.00 78.42 

8 0.59 -0.59 -0.59 46.82 

9 -0.59 0.59 -0.59 79.75 

10 -1.00 0.00 0.00 90.45 

11 -0.59 -0.59 -0.59 76.83 

12 -0.59 0.59 0.59 82.57 

13 0.00 0.00 -1.00 59.63 

14 0.00 0.00 0.00 60.55 

15 0.59 -0.59 0.59 44.19 

16 0.00 0.00 0.00 60.55 

17 0.00 0.00 0.00 60.55 

18 -0.59 -0.59 0.59 59.06 

19 0.00 0.00 0.00 60.55 

20 0.59 0.59 -0.59 44.63 

 

ورودی  براساس  و  مرکزی  مرکب  طرح  مبنای  های  بر 

  تماس، زمان  pHهای مستقل )شامل  برای متغیر  3جدول  

پاسخ ) مقدار زئولیتو   ( درصد حذف آرسنیک( و متغیر 

برای ضرایب هر یک از پارامترهای خطی، درجه   4جدول  

این جدول   در  آمد.  به دست  متغیرها  برهمکنش  و  دوم 

بخش از  یک  هر  معادلهضرایب  به چندجمله ی  های  ای 

ارائه شده   P valueها براساس  داری آنهمراه سطح معنی

می مشاهده  جدول  این  در  که  همانگونه  اثر  است.  شود. 

 001/0)  و زمان تماس   pH  متغیرهای مستقل شامل خطی  

P <  )در بخش    دار است.بر درصد حذف آرسنیک معنی

درصد بر    و مقدار زئولیت  pHی دوم معادله نیز اثر  درجه

(. نتایج جدول  > P  05/0دار است )معنی  حذف ارسنیک

  pH   ی این است که برهمکنش متغیرهای نشان دهنده  3

( زمان  برهمکنش  > P  05/0و   ،)pH   زئولیت مقدار  و 

(01/0  P < و همچنین برهمکنش زمان تماس و زئولیت )

(001/0  P <بر درصد حذف آرسنیک معنی )باشد. دار می 
 

ک ی آرسن حذف  درصد ینیبشیپ یبرا یمرکز مرکب طرح  یجمله چند تابع بیضرا  -4 جدول  

Table 3. Coefficient of the central composite design full quadratic model for prediction of as 

removal 
 (Part of model)  (Model parameters)  (Coefficients)  (T value)  (P value) 

 (Model constant) Constant 60.613 65.309 0.000 

(Linear) 
pH -13.554 -22.012 0.000 

Time 6.000 9.746 0.000 

Zeolite -0.833 -1.353 0.206 

 (Square ) 
pH × pH 1.748 2.916 0.015 

Time × Time 1.263 2.108 0.061 

Zeolite × Zeolite -1.439 -2.401 0.037 

(Interaction) 
pH × Time -1.901 -2.363 0.040 

pH × Zeolite 3.161 3.929 0.003 

Time × Zeolite 4.523 5.623 0.000 
R2 = 98.48%      R2adj = 97.14% 

جدول   نتایج  معنی  4براساس  سطح  به  توجه  با  داری و 

بینی  برای پیش  4ی  عوامل موثر بر حذف آرسنیک معادله

شده کد  مقدار  براساس  آرسنیک  حذف  ی  درصد 

 متغیرهای مستقل به دست آمد. 
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 (4 ) 

 مقادیر به مربوطبه ترتیب    3Xو    1X  ،2Xدر این معادله  

میpHشده   کد زئولیت  مقدار  و  تماس  زمان  باشند.  ، 

( دارای 1X)   pHدهد که  به روشنی نشان می  4ی  معادله

معنی و  منفی  دارد. اثر  آرسنیک  حذف  درصد  بر  دار 

( تماس  زمان  که  زئولیت 2Xدرحالی  متفاوت  مقادیر  و   )

(3Xافزاینده ای بر درصد حذف آرسنیک  ( تأثیر مثبت و 

 شده مشاهده ، درصد حذف آرسنیک2داشتند. در شکل 

 حذف درصد مقابل رد مرکب مرکزی طرح هایآزمایش در

مرکزی  مرکب طرح مدل روی از شده محاسبه آرسنیک

 به مرکزی مرکب طرح مدل است. ترسیم شده (4)معادله  

 برآورد را شده مشاهده آرسنیک  حذف درصد مطلوبی طور

 مدل تبیین ضریب مقدار براساس (.  1نموده است )شکل  

از 5/98که   گفت میتوان  مرکزی، مرکب طرح  درصد 

 قابل مدل این توسط آرسنیک حذف درصد تغییرات

 مقادیر توزیع 3  شکل براساس  همچنین   .است تبیین

 براساس و بوده نرمال نیز  مرکزی رکبم مدل باقیمانده

-می مدل باقیمانده قادیر( مبودن منفی یا و مثبت)   علامت

 یا و برآوردیبیش فاقد مذکور مدل که  گرفت نتیجه  وانت

 از تابعی  آن خطای جهت و بوده سیستماتیک برآوردیکم

 .دارد تصادفی حالت و نبوده آرسنیک حذف درصد مقدار

  خطی،   هایبخش  واریانس   تجزیه  به  مربوط  نتایج  5  جدول

 مرکب   طرح  یجمله  چند   تابع  برهمکنش   و  دو  درجه

.  دهدمی  نشان  شدهتفکیک  و  کلی  صورت  به  را  مرکزی

مدل طرح مرکب مرکزی نتایج تجزیه واریانس مربوط به  

اثر معنی از    001/0)  دار بخش خطی، برهمکنش  حاکی 

P <  )  و درجه دو(01/0  P <)    بر درصد حذف آرسنیک

 بود.

 

 

 

مرکزی مرکب طرح مدل از استفاده با شده  بینیپیش و ایمشاهده یمقادیر آرسنیک حذف شده مقایسه -2 شکل  

Figure 2. Comparison between predicted values and experimental results of as removal 
 

  

توزیع مقادیر باقیمانده در مقابل تیمارها و مقادیر برازش  های مدل طرح مرکب مرکزی به همراه هیستوگرام باقیمانده -3شکل 

 یافته 
Figure3 - Histogram of central composite design model residuals with distribution of residual values 

against treatments and fitted values . 
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  کیآرسن حذف درصد ین یبشیپ یبرا یمرکز مرکب یطراح مدل انسیوار هیتجز جینتا -5 جدول

Table 5 - Results of analysis of variance of the central composite design model to predict the ercentage of 

arsenic removal 
 

 

 

 

 

 
Table 5. Results of variance analysis of the central composite design model to predict the arsenic removal 

percentage 

(Source of 

variation) 
 (Degrees of 

freedom) 
 (Mean of 

squares)  (F value)  (P value) 

(Model)) 9 376.34 72.68 0.000 
(Linear) 3 1003.39 193.77 0.000 
(Square) 3 34.77 6.71 0.009 

(Interaction) 3 90.86 17.55 0.000 
 

تحلیل  مدل و   نتایج بهتر تفسیراین اساس به منظور  بر  

حساسیت مدل طرح مرکب مرکزی برای تشخیص درصد 

 درصد حذف آرسنیک های مدل بر  تاثیر هریک از ورودی

محاسبه   5که با معادله    1پارتواز شاخص تحلیل حساسیت  

 (.Salari et al., 2013)استفاده شد شود می

 (5 ) 𝑃𝑖 =  [
𝛽𝑖

2

∑ 𝛽𝑖
2] × 100      𝑖

≠ 0 

هر    درصد  iPرابطه؛    ینا  در متغ  یکاثر  طرح    یرهایاز 

 درجه   ایچندجمله   معادله  نیزضرایب  iβو    یمرکب مرکز

  مدل   پارامترهای   از  یک هر  اثر   درصد( است.  4جدول  )  دو

پارتو  مرکزی  مرکب  طرح تحلیل حساسیت  در   براساس 

  یبررس  یرهایمتغ  یننشان داده شده است. از ب  4شکل  

تماس و برهمکنش زمان تماس    زمان  ،pH  یبشده به ترت

 درصد حذف آرسنیک را بر    یرتاث  بیشترین  و مقدار زئولیت

به   یرمتغ سه  ینکه درصد اثر ا یبه طور ، (4دارند )شکل 

و مجموع درصد اثرات   بوده  9/7و    9/13،  71  برابر با  یبترت

 منظور نشان به  .درصد است  8/92برابر با    یزن  متغیرها  ینا

تماس و مقدار  ، زمانpHشامل   متغیرها ترکیبی اثر دادن

 آرسنیک حذف درصد تغییرات بعدی زئولیت نمودار سه

)با ثابت نگه داشتن   دو به دو صورت به متغیرها این  برای

طرح   مدل اساس بر متغیر سوم در یک سطح دلخواه( و

   .است شده ارائه  5  شکل در و شده ترسیم مرکزی مرکب

و    pHکاهش  شود  مشاهده می  5همانگونه که در شکل  

حذف   درصد  افزایش  به  منجر  زئولیت  مقدار  افزایش 

است. شده  محلول  از  کننده  نییتع  pHمقدار    آرسنیک 

تواند  و می  باشد یموجود در آب مآرسنیک  غالب    یهاگونه

از طریق تاثیر بر ساختار آرسنیک و بار سطحی زئولیت، 

  8تا  5از  یمعمول pH ک یدر  . در فرایند جذب موثر باشد

آرسنات    ی هاگونه  ، یعیآب طب شامل    یتیظرفپنج  مهم 

 
1- Pareto analysis 

4AsO2H  2-و
4HAsO  گونه ظرف  تیآرسن  یهاو    یتیسه 

) باش  می  3AsO3Hشامل   (. Baskan & Pala, 2011د 

در   که  حذف    pHبطوری  راندمان  بیشترین  اسیدی 

افزایش   با  و  شد  مشاهده  حذف  pHآرسنیک  راندمان   ،

یافت. جذب گونه موجود  های آرسنیک  آرسنیک کاهش 

می را  محلول  واکنشدر  با  متقابل  توان  های 

گونه و  زئولیت  سطح  بین  محلول  الکترواستاتیکی  های 

به زئولیت  سطح  انتخابی  خاصیت  و  های گونهآرسنیک 

 (.Targan, 2016آرسنیک نسبت داد )

  3به    11محلول از    pHنتایج مشخص نمود که با کاهش  

افزایش  میزان جذب بطور قابل توجهی افزایش یافت. علت  

تواند به این دلیل  می pHدرصد حذف آرسنیک با کاهش 

مقادیر   در  که  بار    pHباشد  دارای  زئولیت  سطح  بالاتر، 

( در  -OHهای هیدروکسیل )منفی بیشتری بوده و گروه

-یهای آنیونی آرسنیک مسطح جاذب سبب دفع مولکول

مقادیر   در  و  جاذبه  پایین  pHشوند  افزایش  تر، 

آنیون منفی  بارهای  بین  و الکترواستایک  آرسنیک  های 

سایت مثبت  برهمبارهای  و  جذب  کنش  های 

آنیون بین  قوی  و الکترواستاتیک  آرسنیک  های 

می جذب  افزایش  باعث  کاتیونی  شود  سورفکتانت 

(Rodríguez et al., 2019.)    همکاران  در مطالعه کاماچو و

(Camacho et al., 2011) در آرسنیک  جذب  میزان   ،

حداکثر بود و در این شرایط میزان   9تا    4بین    pHگستره  

اصلاح کلینوپتیلولایت  توسط  آرسنیک  در جذب  شده 

خام،   زئولیت  با  بود.  6مقایسه  بالاتر  در   برابر  همچنین 

pHهای  علت تولید یونهای خیلی قلیایی بهH+    وOH-  

پایین میراندمان حذف به قلیایی   pH آید؛ زیرا درشدت 

-شدید، سطح زئولیت دارای بار منفی شده و اکسی آنیون

باشند از سطح  های آرسنیک که هم دارای بار منفی می 

 زئولیت دفع شده و جذب نخواهند شد.  
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Percentage effect of each variable 

بر حذف آرسنیک  مرکزی مرکب طرح مدل پارامترهای اثر مقایسه برای پارتو تحلیل نتایج -4 شکل  

Figure 4. Pareto graph analysis for independent variables of As removal 
 

افزایش مقدار جاذب راندمان جذب کاهش یافت. این   با 

-ظرفیت جذب با افزایش مقدار جاذب بهروند کاهشی در  

های غیراشباع جذب است. در واقع  خاطر تعداد زیاد سایت

های جذبی  با افزایش مقدار جاذب تعداد زیادی از سایت

تواند در عمل جذب شرکت نماید به صورت آزاد  که می

(. در تحقیق  Wan & Hanafih, 2008باقی خواهد ماند )

همکاران و  حذف  (Chutia et al., 2009)  چوتیا  برای 

اصلاح زئولیت  از  آب  که  آرسنیک  گردید  مشخص  شده، 

گرم بر لیتر بود.    1تا    0/ 5دوز بهینه زئولیت با ابعاد ماکرو  

( Moussavi et al., 2017در مطالعه موسوی و همکاران )

نشده بر روی حذف اسیدهیومیک با زئولیت طبیعی اصلاح

گرم    10به    2ب از  نیز گزارش شد که با افزایش دوز جاذ

درصد افزایش یافت.    80به    30بر لیتر، راندمان حذف از  

جاذب   میزان  افزایش  با  را  حذف  راندمان  افزایش  دلیل 

گونه بیان کردند که افزایش نیروهای جذب واندروالس  این

و  زئولیت طبیعی  بین  الکترواستاتیکی  نیروهای جذب  و 

ان حذف  مولکول های اسید هیومیک باعث افزایش راندم

 شود.  می

افزایش با   ابتدا زئولیت، با محلول تماس زمان همچنین 

در  آن، از پس و شده زیاد سرعت به آرسنیک حذف کارایی

 کمتری شیب با جذب کارایی دقیقه 5 از بیش هایزمان

حذف  می افزایش راندمان  تماس،  زمان  افزایش  با  یابد. 

های  برسد. در زمانیابد تا به تعادل  آرسنیک افزایش می

گردد تا به  تر بوده و سپس آهسته میاولیه، جذب سریع

های  رسد؛ به این دلیل که در مراحل اولیه سایتتعادل می

خالی بیشتری در دسترس بوده و با گذشت زمان، اشغال  

باقیسایت خالی  بین  های  دافعه  نیروی  دلیل  به  مانده 

محلول مشکل    شونده در فاز جامد و های ماده حلمولکول

(. در تحقیقی که توسط  Dianati et al., 2013گردد )می

( بر روی جذب اسید  Zhan et al., 2011ژان و همکاران )

سورفکتانت   با  شده  اصلاح  زئولیت    HDTMAهیومیک 

انجام شد، نتایج نشان داد که میزان جذب اسید هیومیک  

از   پس  و  یافت  افزایش  زمان  گذشت  به   250با  دقیقه 

 رسید.   تعادل

 توسط  سطحی آرسنیک   جذب نتایج نشان داد که فرایند

به   زئولیت   مقدار همچنین و تماس زمان ،pHزئولیت 

 مقدار همچنین  و تماس زمان ،pH بین   بستگی داشته و

برهمکنش به5دارد )جدول   وجود داریمعنی جاذب   .) 

 محلول و مقدار  pH به   مطلوب تماس زمان دیگر عبارت

، زمان تماس و  pHمقادیر بهینه  دارد.   بستگی نیز جاذب

به   برای دستیابی به بهینه حذف آرسنیک  مقدار زئولیت

گرم بر لیتر بدست آمد   0/1دقیقه و    8/16،  2/3ترتیب  

 (. 6)جدول 

 



   ...  کیآرسن  حذف  یکمّ  یسازمدل

96 

 
، زمان تماس pH) نمایش سه بعدی و منحنی کنتور تغییرات حذف آرسنیک در مقابل متغیرهای ورودی مدل طرح مرکب مرکزی -5شکل 

 مقدار زئولیت )گرم بر لیتر(()دقیقه( و 

Figure 5. Response surface plots and meter curve of the As removal as function of pH, contact time (min), and 

zeolite dosage (g L-1) 
 

ک یآرسن حذف نهیبه به یابیدست یبرا پارامترها نهیبه ریمقاد -6 جدول  
Table 6. Optimal values of parameters for achieving optimal arsenic removal  

 (pH) Contact time 

(min) 
Zeolite dose (g L-1) 

As removal (%) 
Prediction Measured ± SD 

3.19 16.77 1.00 95 4.43±92.31 

 

 کلی  گیرینتیجه

و    تماس، زمان  pHدر این پژوهش اثر متغیرهایی مانند  

زئولیت آبی  بر    مقدار  محلول  از  آرسنیک  حذف  درصد 

زئولیت با  اصلاح  توسط  روش    CTABشده  از  استفاده  با 

صورت   به  مرکزی  مرکب  طرح  مبنای  بر  و  سطح  پاسخ 

که مدلسازی شد.  ی مدلکمّ داد  نشان  اثر  نتایج  سازی 

متغیرهای   زمان  pHتوأم  براساس   زئولیتو    تماس، 

تعدادی آزمایش محدود با استفاده از طرح مرکب مرکزی  

با دقت قابل  موفقیت آمیز بوده و مدل توسعه داده شده  

( پیش2R=  985/0قبولی  توانایی  حذف  بینی  (  درصد 

 ل ی نسبتا وسیعی از متغیرهای مستقدامنه  برای  آرسنیک

نتایج تحلیل حساسیت مدل طرح مرکب مرکزی را دارد.   
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 محلول   pHبا استفاده از شاخص پارتو بیانگر اهمیت بیشتر  

ارسنیکبر   حذف  کاهش  بود.    درصد  کلی  طور    pHبه 

درصد حذف  سبب افزایش    مقدار زئولیتمحیط و افزایش  

از محلول   اثر زمان  آرسنیک  با  رابطه  نیز   تماسشد. در 

کارایی حذف آرسنیک توسط زئولیت  نتایج نشان داد که  

دارد.   مستقیم  رابطه  تماس  زمان  افزایش  به با  توجه  با 

توسط   آرسنیک  مناسب  حذف  و  قبول  قابل  عملکرد 

عنوان توان از آن بهشده با سورفکتانت میزئولیت اصلاح

رسنیک از محلول آبی  جاذب با کارایی بالا برای حذف آ 

استفاده کرد. بنابراین با توجه به منبع عظیم زئولیت در  

توان این منابع ارزان و در  ایران و سادگی اصلاح آن، می

های دسترس را بطور گسترده در حذف آرسنیک از محیط

 آبی بکار برد. 
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CTAB-modified Zeolite Using Central Composite Design 
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Abstract 
The presence of arsenic in water is a major problem in communities due to its toxicity and hazard. 

There are various processes to remove arsenic from water. The purpose of this study was to evaluate 

the removal efficiency of arsenic by CTAB-modified clinoptilolite zeolite from aqueous solution, 

and modeling the effects of pH (3-9), contact time (1-20 min), and different amounts of CTAB-

modified zeolite (1-10 gr L-1) on arsenic removal. A Central composite design with 20 experiments 

was employed to evaluate the effects of the coded independent variables on arsenic removal. Results 

indicated that the central composite design has high efficiency (R2= 0.985) in predicting arsenic 

removal. Sensitivity analysis of the central composite design revealed that the pH is the most 

important factors in arsenic removal, so that the percentage effect of these factors on arsenic removal 

is 71.   Contact time also had a significant effect on arsenic removal. Optimal pH, contact time and 

zeolite values for maximum arsenic removal were obtained 3.2, 16.8 minutes and 0.1 g  L-1, 

respectively. Results from this study suggested that, the zeolite modified with CTAB can be used as 

an effective and inexpensive adsorbent to remove arsenic from aqueous solutions, since it is a low-

cost, abundant and locally available.  
 

Keywords: Zeolite, Arsenic, Removal efficiency, Modeling, Central composite design 
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