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) با استفاده از روش سنتز گرمآبي از نوعي  ٢SiO/٣O٢Al=٤٠(   ZSM-Fe-5زئوليت مزوحفره در اين پژوهش، نانو  چكيده: 

فيزيكي و شيميايي آن    ي ها موسكويت ساخته شد و ويژگي   ي ها زيادي از صفحه ادير  ) داراي مق CFA(   سنگ زغال خاكستر  

) براي حذف  Fe-ZSM-5(   توليد شده   محصول هاي شناسايي مورد ارزيابي قرار گرفتند.  با استفاده از فناوري   CFAبه همراه  
هاي  اثر مؤلفه  هاي آبي استفاده شدند. از محلول  ) X) و متازايلن ( T)، تولوئن ( Bهاي آلي فرار شامل بنزن ( زمان تركيب هم 

ها و دماي جذب نسبت به بازدهي حذف بنزن،  شونده دوز جاذب، زمان تماس، غلظت اوليه جذب   محلول،   pHجذب شامل  

) در شرايط  Fe-ZSM-5   )𝑞௠௔௫ترين ظرفيت جذب  هاي جذب بررسي شدند. بيش تولوئن و متازايلن با استفاده از آزمايش 

سينيتك و    ات ). مطالع ٩B=   ;  𝑞௠௔௫/ ١٦  >    =T ٩/ ٥٧  >   =X  ٩/ mg/g٩ دست آمد ( دقيقه به   ٩٠و زمان تماس     =٧pHبهينه  

باشند.  درجه دوم و فروندليچ متناسب مي - هاي تعادلي جذب به خوبي با مدل هاي شبه كه داده  ند دماي جذب نشان داد هم 

بررسي ه  ب  جذب  علاوه،  واكنش  كه  داد  نشان  ترموديناميكي  دماهاي    BTXهاي  نانو   تر كم در  روي    زئوليت بر 

Fe-ZSM-5   زئوليت  دست آمده، نانو يج تجربي به ا خودي است. بر اساس نت به ، گرمازا و خود شدنيFe-ZSM-5   تواند به  مي

  . هاي آبي به كار گرفته شود هاي خطرناك از محلول عنوان يك جاذب سبز و كارآمد براي حذف هيدروكربن 
  

  ، جذب. Fe-ZSM-5 ،BTXزئوليت نانو،  CFA :كليدي گانواژ
  

KEYWORDS: CFA, Fe-ZSM-5 nano-zeolite, BTX, adsorption. 
  

  مقدمه 
هاي نفتي و مواد شيميايي به خصوص رويه فرآوردهمصرف بي

چشمگيري   ادير در كشورهاي در حال توسعه و همچنين تخليه مق
تركي به    باتاز  فرار  خطرناك    زيستمحيطآلي  عواقب  جمله  از 

 ات. در ميان انواع فراوان تركيب]١[ شوندصنعتي شدن محسوب مي

آروماتيك  تك  فرار،  (آلي  زايلن  و  تولوئن  بنزن،  به    ١) BTXهاي 
خطرناك هيدروكربنعنوان  انسانترين  سلامت  براي  ها، ها 

  BTX  بات تركي .  ]٢[روند  زنده و زيست بوم به شمار مي  اتموجود
حلال    ها وسازپيش  به طور وسيعي در توليد مواد شيميايي به عنوان
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١ Benzene, Toluene and m-Xylene 
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پساب آلوده به  . ]٣[ها كاربرد دارند هاي مهم در بسياري از كارخانه
BTX   ،پالايش نفت،  صنايع  مانند  گوناگوني  صنايع  توسط  غالباً 

- وارد مي  زيستمحيطشيميايي، پتروشيمي، رنگ، پليمر و غيره به  
بر روي بهداشت   BTX  اتآور تركيبزيان  ي. از جمله اثرها ]٤[شوند  

مي آنعمومي  مضمن  سميت  به  جهشتوان  خاصيت  و  ها،  زايي 
هاي معروف كنندهرا به آلوده  BTXها اشاره نمود كه  زايي آنسرطان

نگران غلظتو  در  حتي  است  كننده  كرده  تبديل  ناچيز  .  ]٥[هاي 
 BTX  اتايالات متحده امريكا تركيب  زيستمحيطآژانس حمايت از  

ترين غلظت مجاز  دار برشمرد و بيش هاي آلي اولويترا جزء آلودگي
 ١،  ٠٠٥/٠  mg/Lهاي آشاميدني و سطحي به ترتيب  ها را در آبآن
ها از پساب BTX ات. از اين روي، حذف تركيب]٦[اعلام كرد  ١٠و 

  شود. يك اقدام ضروري قلمداد مي
آلودگي روش  كاهش  رايج  پساب  BTXهاي  هاي  شامل  از  ها 

كاتاليستي،  فناوري  اكسايش  گرمايي،  اكسايش  (مانند  تخريب  هاي 
كاهش زيستي و غيره) و بازيابي (مانند تراكم، استفاده از فيلترهاي 
غشايي، جذب و غيره) است كه هر كدام نقاط ضعف و قوت مخصوص  

هاي بازيابي، جذب توسط فاز جامد . از ميان روش ]٤[به خود را دارد 
كارآمدتري از  يكي  عنوان  اقتصاديبه  اميدواركننده ن،  و  ترين  ترين 

پسابفناوري  تصفيه  براي  هاي  ها  آروماتيك  داراي   BTXهاي 
مي  انعطاف شناخته  روش  اين  زيرا  از شود  و  داشته  بالايي  پذيري 

ها برخوردار اي نسبت به ساير روش طراحي و عمليات ساده   ي هامرحله 
هستند كه داراي ها مواد متخلخل  . يكي از كارآمدترين جاذب]٦[است  

ويژگي  و  جاذب]٦[باشند  مي   اي يگانه بافتي    ي هاسطوح  هاي  . 
ند از ا هاي آبي عبارت از محلول   BTXمتخلخل استفاده شده در حذف  

ها  سيليكات  ، ]٨[ها  ، زئوليت]٧[هاي كربني  لوله، نانو   ]١[فعال    كربن 
هاي موجود چالش   ترين مهم و غيره. از    ]١٠[، مواد معدني و دورريز  ]٩[

هاي ارزان قيمت و در ميان پژوهشگران در زمينه جذب، يافتن جاذب
تواند از مواد دورريز معدني و صنعتي مانند خاكستر كارآمد است كه مي

هاي ساخته شود و جايگزين مناسبي براي جاذب   ١)CFA(  سنگ زغال 
  .]١١[باشد    در بازار   تجاري گران موجود 

ارزان منابع  يكي  يك    CFA  كاتي لينوسيآلومترين  كه  است 
هاي برق ها و نيروگاهدر كارخانه  سنگ زغالاحتراق    ازفراورده جانبي  

بر سوخت   مي  سنگزغال مبتني  در  به شمار  آن  پراكندگي  و  رود 
جبران  زيستمحيط عواقب  به  زيستمنجر  براي  و  ناپذيري  بوم 
از جمله   CFAقابل توجه  يها . ويژگي]١٢[شود زنده مي اتموجود

 
٢ Coal Fly Ash 
١ Zeolite Socony Mobil–5 

زنبوري منجر به  مساحت سطح ويژه بالا، تخلخل بالا و ساختار لانه
 يها ساز مؤثر در ساخت فراوردهاستفاده گسترده از آن به عنوان پيش

جاذب مانند  بالا  افزوده  ارزش  كاتاليستي، با  ژئوپليمري،  هاي 
خته شده هاي سازئوليت   .]١٣[كاتاليست نوري و زئوليتي شده است  

به   يهاه ها و حفرهاي بلوري با كانالنوعي آلوميناسيليكات  CFAاز  
در    ٤AlOو    ٤SiOهاي ساختماني  باشند كه از واحدهم پيوسته مي
ها از پتانسيل بالايي . آن]١٤[اند  ي تشكيل شدهبعد يك شبكه سه

غربال يوني،  مبدل  ساخت  در  استفاده  غشاء،  براي  مولكولي،  گر 
جاذب و  پسابها  كاتاليست  تصفيه  منظور  برخوردار  به  آلوده  هاي 

هاي فيزيكي شيميايي مطلوبي مانند  ها از ويژگيباشند زيرا آنمي
بلوري   محتوي  بالا،  گرمايي  و  زيادمقاومت  ويژه  مساحت سطح   ،

  .   ]١٥[ها بالا برخوردارند هحجم حفر
پنتاسيل يك عضوي از خانواده زئوليت  ZSM٢-5زئوليت   هاي 
ي بعدمتوسط در يك شبكه سه    ي هاه شود و داراي حفرمحسوب مي

چهار چوب   از حلقه  MFI٣از  كه  ده عضوي و  بوده  اكسيژن  هاي 
. اين نوع  ]١٧-١٦[هاي مستقيم و سينوسي تشكيل شده است  كانال

 هاي سطح بالا، مكان از زئوليت به دليل پايداري گرمايي بالا، مساحت 
در  زيادي را  توجه    ،هاي يكنواختفعال اسيدي زياد با شبكه حفره

محققان   است  ميان  كرده  جلب  خود  منظور ]١٨-١٧[به  به  بهبود    . 
ها تعويض عناصر  ، يكي از بهترين رويكردZSM-5عملكرد جذب  
فلز با  چهارچوب سيليس  در  ظرفيتي  سه  آهن  مثل  كاتيوني  هاي 

MFI    يون  ]١٩[است بلوري    Fe+٣. حضور    ZSM-Fe-5در شبكه 
گريزي  دوستي/آبمنجر به پايداري بيشتر زئوليت، خاصيت بهتر آب 

  . ]٢٠[شود پذيري بيشتر زئوليت ميو همچنين فعاليت و انتخاب
  ٤، تبلور گرمآبي ZSM-Fe-5هاي مرسوم ساخت  يكي از روش 

باشد كه عناصر آهن در طول فرايند سنتز به صورت مستقيم در  مي
هاي مهمي مانند  شود و اين فرايند به مؤلفهساختار زئوليت ادغام مي

است  دهندهواكنشنسبت   وابسته  غيره  و  واكنش  دماي  زمان،  ها، 
زئوليت   .]١٧[ ساختار  كلي،  طور  از   Fe-ZSM-5به  است  ممكن 

، دو عنصر Fe+٢يا  Fe+٣هاي متفاوتي از آهن مانند تك عنصر گونه
Fe–O–Fe  عنصر چند   ،Fe oxo    و آلومينيوم  با  خورده  پيوند  يا  و 

) و غيره باشد  Fe–O–T  )T=Si, Alسيليس در چهارچوب خارجي  
از  ]٢١[ ميبرتري  ترينمهم.  مستقيم  الحاق  فناوري  به  هاي  توان 

هاي داخلي و خارجي  هاي آهن در مكانپراكندگي يكنواخت گونه
و   هاي توليد و بهبود ظرفيت جذبچهارچوب زئوليت، كاهش هزينه

٢ Mordenite Framework Inverted 
٣ Hydrothermal 

)١(  Coal Fly Ash      )٢(  Zeolite Socony Mobil–5 
 )٣(  Mordenite Framework Inverted    )٤(  Hydrothermal 
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ها، غربالگر . اين ويژگي]٢٢[فعاليت كاتاليستي زئوليت اشاره نمود  
را به يك كاتاليست چند منظوره در بسياري   Fe-ZSM-5مولكولي  

هايي از موارد كاربرد  از صنايع استراتژيك تبديل كرده است كه مثال
مجموعه در  استفاده  واكنشآن  از  مانند  اي  مهم  كاتاليستي  هاي 

هاي جذب و غيره و همچنين فرايند ١ها دروكربناكسايش، برش هي
علمي حاكي    يهابر روي مقاله  اتمطالع.  ]٢٢[باشند  و جداسازي مي

هاي  در حذف برخي از آلودگي  Fe-ZSM-5از آن است كه زئوليت  
،  ]٢٤[، تولوئن  ]٢٠[كلروبنزن     ،]٢٣[هاي بنزن  مهم آبي مانند مشتق

، ايبوپروفن ]٢٢[، كافئين  ]٢٦[، آنيلين  ]٢٥[، متفورمين ]١٩[آدنين  
  ، و غيره مورد استفاده قرار گرفت. ]٢٧[

زئوليت   معايب  ترين  اساسي  از  وجود   Fe-ZSM-5يكي 
هاي نفوذ زيادي براي  باشد كه منجر به محدوديتها ميحفرهوميكر

ميمولكول مهمان  كاهش هاي  را  آن  عملكرد  نتيجه  در  و  شود 
لبه بر اين نقص، افزايش نرخ انتقال جرم  . به منظور غ]٢٨[دهد مي

داخلي و همچنين بهبود پايداري و فعاليت زئوليت، دو رويكرد موثر  
باشند  هاي زئوليتي مينانوبلورحفره و يا توليد  هاي مزوتوليد زئوليت 

 HZSM-5مزوحفره    نانوزئوليت . در پژوهش پيشين چاپ شده،  ]٢٨[
خاكستر   از  آميزي  موفقيت  صورت  كه    سنگزغال به  شد  ساخته 

  ترينمهم.  ]٢٩[عملكرد جذب قابل قبولي از خود به نمايش گذاشت  
به   مستقيم  الحاق  روش  با  آهن  اتم  افزودن  پژوهش  اين  تفاوت 

داخلي   يك     MFIنوع    نانوزئوليتچهارچوب  عنوان  به  كه  است 
مناسب   كانال  برايرويكرد  افزايش  گسترش  زئوليت،  دروني  هاي 

تلقي   نانوزئوليتپذيري آن و در نتيجه بهبود ظرفيت جذب  واكنش
مزوحفرهمي نانوزئوليت  ساخت  بنابراين    شود. 

Fe-ZSM-5    ازCFA  مي نويدبخش،  را  به عنوان يك روش  تواند 
هاي  براي حذف آلودگي  زيستمحيطكارآمد، اقتصادي و سازگار با  

BTX هاي آبي قلمداد كرد.  از محلول  
داراي   CFAاز نوعي    Fe-ZSM-5  نانوزئوليتدر اين پژوهش،  

گرمآبي به  يهاصفحه تبلور  روش  توسط  موسكويت  چسبيده  هم 
با   CFAهاي فيزيكي و شيميايي آن به همراه ساخته شده و ويژگي

هاي شناسايي گوناگون مورد بررسي قرار گرفتند.  استفاده از روش 
هاي  هاي ذكر شده توسط آزمايشهاي جذب جاذب سپس، ظرفيت 

 
۴ Cracking 
١ Tetrapropylammonium bromide 
٢ Tetraethyl orthosilicate 
٣ Sodium hydroxide 
۴ Hydrogen chloride 
١ Gas chromatography–mass spectrometry 

حذف   منظور  به  محلول  BTXجذب  شاز  ارزيابي  آبي  دند.  هاي 
،  Fe-ZSM-5بر روي    BTXهاي جذب  همچنين براي تعيين ويژگي

  د. دما، سينتيك و ترموديناميك جذب انجام شدنهم اتمطالع
  

 ها مواد و روش

  مواد و تجهيزات 
خام استفاده شده در اين پژوهش از شركت    CFAماده دور ريز  

مواد    سنگزغال تمامي  شد.  تهيه  سوادكوه  در  واقع  مركزي  البرز 
تترا استفاده شده شامل  (آمونيومپروپيلشيميايي  ، ٢)TPABrبروميد 

(اورتواتيلتترا ( سديم   ،٣) TEOSسيليكات  ، ٤) NaOHهيدروكسيد 
)، متانول، بنزن، تولوئن  III، نيترات آهن (٥) HClاسيد (هيدروكلريك  
از   بوده است. به دليل    يهافراوردهو متازايلن  آلمان  شركت مرك 
در آب، از محلول آب و اتانول به عنوان كمك    BTXحلاليت كم  

محلول   براي ساخت  هاي  استفاده شد. سپس غلظت  BTXحلال 
  pHبا روش رقيق كردن تهيه شدند و در هر آزمايش  BTXدلخواه 
توسط  محلول  از   ١/٠  NaOHو    HClها  پس  شد.  تنظيم  مولار 
باقيآزمايش غلظت  جذب،  محلول  BTXمانده  هاي    ها در 

كروماتوگرافتوسط   جرمي-يگاز  يدستگاه  سنج    طيف 
)USA II, Saturn/٣٤٠٠ MS, Varian-GC(گيري شد.  اندازه  ٦  

- توسط دستگاه طيف  Fe-ZSM-5و    CFAشيميايي    اتتركيب
( س ايكس  اشعه  فلورسانس   ٧) ;Philips, NetherlandXRFنج 

تركيب با    اتمشخص شدند.  نمونه  دو  هر  بلوري  فازهاي  و  معدني 
  ٨) XRD; Philips, Netherlandsاستفاده از دستگاه پراش اشعه ايكس ( 

هاي  داده  ).mA ٣٠=kV, Ie ٤٠=Ni-CuKα,  V(ac.)(  شناسايي شدند
(از معادله    Fe-ZSM-5براي محاسبه متوسط اندازه بلورهاي    XRDآناليز  
  .]٣٠-٣١[آن استفاده شدند  ١٠و ميزان تبلور نسبي ٩شرر) 

هاي تبديل فوريه براي شناسايي ويژگي  مادون قرمزسنج  طيف
،  cmିଵ KBr Pelletها استفاده شد (فناوري  ميايي سطوح جاذبيش

٤٠٠-٠٠٤٠ν=) (Germany  ,٢٧  Tensor ;IR-FT (پ وميكروسك .١١
  شناسي ريخت  يها براي بررسي ويژگياثر ميدان  الكتروني روبشي  

)Czech Republic  ،TESCAN  ،٣MIRA  ،FESEM (ها جاذب  ١٢
ريخت گرفت. همچنين  قرار  استفاده  بلورمورد  اندازه  و شناسي،  ها 

٢ X-ray fluorescence 
٣ X-ray diffraction 
۴ Scherrer equation 
۵ Relative crystallinity 
۶ Fourier-transform infrared spectroscopy 
٧ Field Emission Scanning Electron Microscope 

)١(  Hydrocarbons Cracking     )٢(  Tetrapropylammonium bromide 
 )٣(  Tetraethyl orthosilicate     )٤(  Sodium hydroxide   
 )٥(  Hydrogen chloride      )٦(  Gas chromatography–mass spectrometry 

)٧(  X-ray fluorescence      )٨(  X-ray diffraction 
)٩(  Scherrer equation      )١٠(  Relative crystallinity 

)١١(  Fourier-transform infrared spectroscopy   )١٢(  Field Emission Scanning Electron Microscope 
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توسط دستگاه ميكروسكپ الكتروني عبوري مورد    Fe-ZSM-5پراكندگي  
 ) گرفت  قرار  بيشتري   . ١) ٣٠CM  ،TEM،  Netherland  ،Philipsبررسي 
نيز توسط دستگاه    Fe-ZSM-5هاي  بلورمتوسط توزيع اندازه ذره نانو

مرطوب   پراكندگي  روش  از  استفاده  با  و  ديناميكي  نور  پراكندگي 
)Japan  ،z١٠٠ -SZ  ؛DLS (انجام شد. مساحت سطح ويژه، حجم    ٢

دماهاي ها با استفاده از همجاذب  يهاه ها و متوسط قطر حفرهحفر
  ٠/ ٣٠-٠/ ٩٩)  ٠p /pدر فشار نسبي (   ٣BETروش    دفع نيتروژن از - جذب 

، ساخت ژاپن).  пBELSORP MINIدست آمدند (به  ٤BJHو روش  
ميكرو   يها هميكرو و حجم حفر  ي ها ه، مساحت سطح حفربه علاوه

مزو با    يهاهمحاسبه شدند در حالي كه حجم حفر  tاز روش نموار  
  دست آمد.  ها بههميكرو از حجم كل حفر يهاهتفريق حجم حفر

  
    Fe-ZSM-5 نانوزئوليتتهيه 

خاكستر   شده  سنگ زغال ابتدا  غربال  پودر  و  شد  غربال    خام 
 )μm  ساعت   ٦به مدت    ٨٠٠  ℃) در كوره الكتريكي و در دماي  <   ٧٥

سوزانده شده    CFAها،  سوزانده شد. سپس به منظور حذف ناخالصي 
به مدت   ٧٠  ℃يونيزه شسته شد و در دماي  چندين بار توسط آب دي 

 CFAدست آمده از  به   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتساعت خشك شد.    ٢٤
  ساخته شد:  Fe-ZSM-5زير    ي هابا روش گرمآبي طي  مرحله 

) اضافه شد ١  NaOH   )Mاز محلول    ٦٢  mL  به   CFAيك گرم از  
رفلاكس شد    ٧٥٠  rpmساعت با دور    ٥به مدت    ١٠٠  ℃و در دماي  

الف)   ادامه،  ]٣٢[(محلول  در   .TPABr    هدايت عامل  عنوان  به 
ساختاري به محلول الف اضافه شد و به شدت طي دو ساعت با سرعت 

rpm  بهم زده شد. از سويي ديگر،    ٧٥٠g  از نيترات آهن (   ٠/ ١III  به (
) مخلوط شد ١  NaOH   )Mاز محلول    ٦٢  mLبا   صورت جداگانه  

 )rpm  ٧٥٠V=  و سپس ( mL٣٤   TEOS    به عنوان منبع سيليكا به
اي به آن اضافه شد (محلول ب). پس از اتمام رفلاكس،  صورت قطره 

در دماي    ٧٥٠  rpmمحلول ب به محلول الف اضافه شد و با سرعت  
. محلول تركيب شده توسط  ]٣٣[محيط به مدت نيم ساعت بهم خورد  

به يك مخلوط همگن تبديل شد و ژل تهيه شده   فراصوت دستگاه  
  ٤٨به مدت    ١٦٠  ℃اتوكلاو منتقل شد و در دماي  گرمآبي  اكتور  به ر 

ساعت براي انجام فرايند تبلور در آون گرما داده شد. سپس فراورده 
 pHيونيزه شسته شد تا  جامد سانتريفيوژ شد، چندين مرتبه با آب دي 

به    ١١٠  ℃  رسيد. جامد شسته شده فيلتر شد و در دماي   ٧آن به  
 

1 Transmission electron microscopy 

2 Dynamic light scattering 

 ٦به مدت    ٥٥٠  ℃ساعت خشك شد و نهايتاً در دماي    ٢٤مدت  
  گذاري شد.نام  Fe-ZSM-5ساعت كلسينه شد. زئوليت توليد شده  

  
    BTXهاي جذب آزمايش
  نانوزئوليت   ٥  g/Lبا افزودن    BTXمحلول بر روي جذب   pHتاثير 

Fe-ZSM-5    درmL  از محلول    ١٠BTX   بسته  در اي  هاي شيشه در ظرف
 )mL  ٥٠ V=  بررسي شد. غلظت اوليه (BTX   ))BTX-0(C  (ppm  بوده    ٤٥

شد  داده  تكان  ساعت  يك  مدت  به  انكوباتور  شيكر  در  مخلوط    و 
 )rpm  ٣٠٠V=  °C,  ٢٥T= هاي جذب با افزودن دوز جاذب  ). آزمايش
 )g/L  ١١-١D=  در (pH   ) ٧بهينهpH=  و شرايط معيني از ساير متغيرها (
)C

BTX
=٤٥ ppm, t=٦٠ min, T=شدند.   )℃ ٢٥ هاي  آزمايش   انجام 

) تحت شرايط  =١٢٠t-١  minهاي تماس متفاوت ( سينتيكي در زمان 
g/L, C  ٥=D  ,٧=pHمعين انجام شدند ( 

BTX
=٤٥ ppm, T= ٢٥ ℃  .(

هم آزمايش  جذب  غلظت هاي  در  از  دما  گوناگوني  اوليه    BTXهاي 

 )C୆୘ଡ଼  در بازه بين (ppm  انجام شدند در حالي كه ساير متغيرها    ٢٠٠-٢٠
 ) بودند  هاي  مؤلفه   ). ℃ ٢٥=min, T ٩٠=g/L,  t ٥=D ,٧=pHثابت 

نت  كارگيري  به  با  آزمايش ا ترموديناميكي  دما يج  سه  در  جذب    هاي 
مق =T  ٢٥,  ٤٥و    ٦٥  ℃(  و  ساير    ر ي د ا )  از  متغيرها  ثابتي 
 )pH=٧ D=٥ g/L, t=٩٠ min, C

BTX
=٤٥ ppm, , .محاسبه شدند (  

پس از پايان زمان تماس، سوسپانسيون سانتريفيوژ و فيلتر شد  
- و سپس فاز آلي محلول از فاز آبي با استفاده از روش استخراج مايع

هاي  مايع توسط كلروفرم طي دو ساعت جدا شد. سرانجام، غلظت
 GC-MSبا تزريق فاز آلي جدا شده در دستگاه    BTXهر يك از اجزاي  

به علت تبخير    BTXاين، ميزان فراريت    گيري شدند. علاوه براندازه
ديواره روي  بر  جذب  يا  اوليه  و  محلول  از  استفاده  با  در   BTXها 

آزمايشي بررسي شد. مقدار به از فراريت شرايط مشابه  دست آمده 
BTX  هاي جذب در نظر گرفته شد. براي تصحيح تمامي آزمايش

ر متوسط براي  يداتمامي آزمايش هاي جذب دو بار انجام شدند و مق
در    BTXهاي بيشتر مورد استفاده قرار گرفتند. ظرفيت جذب  بررسي

 ) تعادلي  qୣحالت  , mg/gو حذف    )  توسط %BTX  )Rدرصد   (
  .محاسبه شدند )٢(و )  ١( هايمعادله

𝑞௘ =
஼బି஼೐

௠
× 𝑉   )١      (                                                                 

𝑅𝑒𝑚𝑜𝑣𝑎𝑙 (%) =
஼బି஼೐

஼బ
×٢(                                  ١٠٠(     

فوق    در Cمعادله 
0
(ppm)  ،C

e
 (ppm)  ،V(L)    وm(g)   ترتيب به

3 Brunauer–Emmett–Teller 

4 Barrett–Joyner–Halenda 

)١(  Transmission electron microscopy   )٢(  Dynamic light scattering 
 )٣(  Brunauer–Emmett–Teller    )٤(  Barrett–Joyner–Halenda 
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هاي اوليه و تعادلي جاذب در محلول، حجم محلول و جرم  غلظت
  باشند. جاذب مي

  
  هاي سينتيك جذب مدل

روشي مناسب براي يافتن بازدهي جذب   ،سينتيك جذب بررسي  
بر روي    BTXجذب    ،باشد. در اين مطالعهجاذب و مكانيزم جذب مي

) ٢توسط سه مدل خطي سينتيكي (جدول    Fe-ZSM-5  نانوزئوليت
(مدل  شامل اول  درجه  شبه  دوم  ]٣٤[  ١) PFOهاي  درجه  شبه   ،

)PSO (٣٥[  ٢[  ) ذره  درون  نفوذ  شدند    ٣)IPDو  . ]٣٦[بررسي 
هاي  عبارت است از وجود مكان )PFOمدل لاگرگرن (  هايهفرضي

نرخ جذب   را بر روي  مهمي  كه نقش  بر روي سطوح جامد  فعال 
به    q୲ (mg/g)و     PFO ،  qୣ (mg/g). در مدل  ]٣٤[كند  بازي مي

مقدارها  زمان    BTX  يترتيب  در  و  تعادلي  در حالت    tجذب شده 
- ١  )min(باشند و مقدار  مي 

1k   ٢باشد (جدول  ، نرخ ثابت درجه اول مي .(  
مدل   توسط   PSOفرضيات  شيميايي  جذب  اساس  بر 

الكترونالكترون يا  اشتراك گذاشته شده  به  هاي مبادله شده هاي 
مدل   اين  در  شيميايي  تعاملات  است.  شونده  جذب  و  جاذب  بين 

نيروهاي كووالانسي و تبادل انجام مي  توسط  . در  ]٣٥[شود  يوني 
.g/mg)و   PSO،  qୣ(mg/g)  مدل min)  ٢k  ظرفيت   به ترتيب 

باشند. همچنين مكانيزم نفوذ در  مي PSOجذب تعادلي و نرخ ثابت 
در مدل    .]٣٦[شود  تعيين مي  IPDمدل   فرايند جذب معمولاً توسط

IPD ) ،mg/g. min଴/ହ  (K୧  وC(mg/g)     به ترتيب نرخ ثابتIPD   و
     دهد.باشند كه ضخامت لايه مرزي را نشان ميمي IPDثابت 

  
  دماي جذبهاي هممدل

ويژگي  بهتر  درك  منظور  فربه  شيميايي  و  فيزيكي  يند آهاي 
مدل از  عموماً  جاذب،  سطوح  روي  بر  گرفته  صورت  هاي جذب 

هاي  پژوهش، مدلشود. در اين بخش از  دماي جذب استفاده ميهم
لانگمويرهم فروندليچ]٣٧[  ٤دماي  براي   ]٣٩[  R-D٦و    ]٣٨[  ٥، 

مؤلفه همتخمين  جذب  هاي  روي    BTXدماي    نانوزئوليت بر 
Fe-ZSM-5  ٣استفاده شد (جدول.(  
همفرضيه مدل  تك  هاي  پوشش  از  عبارتند  لانگموير  دماي 

هاي مكانشونده بر روي سطوح ناهمگن جاذب، وجود  اي جذبلايه
 

١ Pseudo-First Order 
٢ Pseudo-Second Order 
٣ Intra Particle Diffusion 
١ Langmuir 
٢ Freundlich 

هاي يكسان بر روي سطوح جاذب و فقدان  جذب يكسان با انرژي
مولكول بين  شده  تعامل  جذب  لانگموير  ]٣٧[هاي  مدل  ثوابت   .

 : qm(mg/g): ظرفيت جذب تعادلي،  qe(mg/g) ) شامل  ٣(جدول  
جذب،  كحدا ظرفيت  و KL(L/mg)ثر  لانگموير  ثابت   :

 RL;(RL=
1

1+KLCi
دهنده طبيعت  كه نشان  بعد: فاكتور جداسازي بي(

مي است  (جذب  R୐  ١  باشند  R୐  ٠  : خطي، = برگشت =    ناپذير، : 
١ R୐ >٠: نامطلوب و < R୐   : مطلوب).  ١>

چند فرضيه جذب  اساس  بر  فروندليچ  مدل  روي هاي  بر  لايه 
امكان برگشت با  ناهمگن جاذب  استوار است  سطوح  .  ]٣٨[پذيري 

: ظرفيت جذب تعادلي،  qୣ(mg/g) مدل فروندليچ شامل   هايثابت
K୤ ((mg/g). (L/ mg)ଵ/୬)  ظرفيت جذب نسبي و :n شدت جذب :

 :   ١> n> ٢: خوب،    ٢> n> ١٠باشد ( هاي جذب مي دهنده ويژگي كه نشان 
تواند جذب بر به خوبي مي  D-Rمدل  : ضعيف).    n>١نسبتاً سخت و  

. ]٣٩[روي سطوح جاذب با پتانسيل جذب متفاوت را توصيف كند  
از:    D-Rمعادله    هايثابت جذب   qୣ(mg/g) عبارتند  ظرفيت   :

q୫ لي،  دتعا  (mg/g) لايه،: ظرفيت جذب تك Kୈ   )٢KJ/٢mol(   :
) جذب  آزاد  انرژي  با  متناسب  فعاليت  ;Eضريب   KJ/mol  ،(ℇ :

J/molثابت جهاني گاز (: R، ٧پتانسيل پولاني ∙ K ٣١٤/٨ ،(T (K) :
بر  مطلق. علاوه  مقدار    دماي  از  استفاده  با  مكانيزم جذب    Eاين، 

> kJ/mol  Eشود (مشخص مي - : جذب فيزيكي (برهمكنش  ٨
πهاي   − π  ،(و واندروالس  kJ/mol  ١٦  E تبادل يوني  > : جذب 

E ١٦ kJ/mol شيميايي و   : جذب شيميايي (نفوذ)).<
  

  ترموديناميكي  اتمطالع

پذيري ترموديناميكي اطلاعات مفيدي را درباره امكان  اتمطالع
مناسب فرو  ميآبودن  فراهم  جذب  جذب  يند  توسط    BTXسازد. 
) تحت شرايط ٦٥و    ٤٥،  ٢٥  ℃در سه دما (  Fe-ZSM-5  نانوزئوليت

مؤلفه و  گرفت  قرار  آزمايش  ترموديناميكي  بهينه مورد  هاي اصلي 
 آنتروپي استاندارد  اتتغيير  ،٨)°ΔGشامل انرژي آزاد گيبس استاندارد ( 

)ΔS°(اتو تغيير  ٩  ) آنتالپي استانداردΔH°(هاي با استفاده از معادله  ١٠  
  .   ]٤٠[ تعيين شدند )٦) تا (٣(

𝐾ௗ =
௤೐

஼೐
  )٣                                                               (  

٣ Dubinin-Radushkevich 
7 Polanyi potential 
١ Gibbs free energy changes 
1 Entropy changes 
٢ Enthalpy changes 

)١(  Pseudo-First Order      )٢(  Pseudo-Second Order 
 )٣(  Intra Particle Diffusion     )٤(  Langmuir   
 )٥(  Freundlich      )٦(  Dubinin-Radushkevich 

)٧(  Polanyi potential      )٨(  Gibbs free energy changes 
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  Fe-ZSM-5 نانوزئوليتو  CFAهاي شيميايي تركيب - ١جدول 
ها تركيب   SiO٢ Al٢O٣ Fe٢O٣ TiO٢ CaO MgO Na٢O K٢O P٢O٥ MnO S L.O.I 

RFA (wt.%) ٠٦/٥٧  ٦١/٢٦  ٨٧/٥  ٦٨/١  ٢٥/١  ٠٣/٢  ٧/٠  ٤٩/٣  ٣٤/٠  ٠٦/٠  ٢٣/٠  ٦٨/٠  

Fe-ZSM-5 (wt.%) ٦٩/٩٢  ٢٧/٢  ٦/٠  ٨٣/٠  ٨٦/٠  ٤٦/٠  ١٦/١  ٥٢/٠  ٠٤/٠  ٠٢/٠  ٢٦/٠  ٢٩/٠  

 
∆𝐺° = −𝑅𝑇𝑙𝑛𝐾ௗ                             )٤   (                           

∆𝐺° = ∆𝐻° − 𝑇∆𝑆°                                                      )٥    (  

𝑙𝑛𝐾ௗ =
∆ௌ°

ோ
−

∆ு°

ோ்
                                                              )٦ (  

به ترتيب ثابت تعادل ترموديناميكي،   Tو    Kୢ،  Rهاي فوق،  در معادله
 ) گاز  جهاني  J/molثابت  ∙ K  مي٣١٤/٨ مطلق  دماي  و  باشند. ) 

نسبت به    lnKୢاز روش رسم نمودار خطي    °ΔSو    °ΔH  يمقدارها
1/T ٦((معادله  محاسبه شد(( .  

  
  دفع  -هاي جذبآزماش

 Fe-ZSM-5  نانوزئوليتدر اين پژوهش، امكان استفاده مجدد از  
جذب مرحله  پنج  بهينه  -در  شرايط  در  و    ، =٢٥T  ℃دفع 

ppm  ٤٥ =)BTX-٠(C  ،min  ٩٠t=  ،g/L  ٥D=  ،٧pH= مورد بررسي (
چند آزمايش جذب  از  مرحله  از هر  گرفت. پس  جزئي، جاذب قرار 

جدا شد و براي تبخير    BTXاشباع شده توسط سانتريفيوژ از محلول  
BTX    جذب شده، جاذب در آون در دمايCساعت    ١٦به مدت    ٩٠

آزمايش   بعديخشك شد. سپس جاذب بازيافت شده براي مرحله  
  جذب، در شرايط مشابه مورد استفاده قرار گرفت.

  
  ج و بحثاينت

  معدني و فيزيكي شيميايي جاذب يها ويژگي
توسط آناليز    Fe-ZSM-5  نانوزئوليتو    CFAشيميايي    اتتركيب

XRF  نشان داده شده    ١گونه كه در جدول  شناسايي شدند. همان
باشد زيرا اجزاي اصلي مي  Fمتعلق به كلاس    CFAاست، ماده اوليه  

اند  شده) تشكيل  ٧٠%  <هاي سيليكا، آلومينيوم و آهن (آن از اكسيد
آلومينوسيليكات (بيش از %]٤١[ مقدار قابل توجه  در  ٨٠.   (CFA  ،

اي نامنظم با ساختار متخلخل و همچنين وجود  شيشه  يهاوجود ذره
را تاييد مي كانال انرژي سطح ويژه و فعاليت زياد  با  كند  هاي ريز 

نت]٤٢[ مي  XRF  يجا.  نسبتنشان  كه  و    ٢SiO/٣O٢Alهاي  دهد 
٣O٢Fe/٢SiO    5  نانوزئوليتدر-ZSM-Fe    ٤/١٥٤و    ٨/٤٠به ترتيب 

  دست آمدند.به
 

٣ Muscovite 

  
(الف)    -   ١شكل   از  ايكس  اشعه  (ب)    CFAپراش    نانوزئوليت و 

Fe-ZSM-5    (ج) از   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتو  پس  شده  بازيافت 
  دفع- مرحله پنجم آزمايش جذب

  
در   موجود  معدني  فازهاي    نانوزئوليت و    CFAشناسايي 

Fe-ZSM-5    توسط دستگاهXRD  كه  نشان مي داراي   CFAدهد 
بي ميمواد  بلوري  فازهاي  و  موسكويتنظم  از  اغلب  و  و   ١باشد 

هاي پراش از نمونه الف). قله  -١تشكيل شده است (شكل    ٢كوارتز 
Fe-ZSM-5    ٨٤/٧°ب) در    - ١(شكلθ=و همچنين در   ٧٦/٨°و    ٢

°٢٣θ=بلورمنحصراً    ٢٤/ ٢٨°و    ٠٨/٢٣°،  ٢ چهارچوب وجود  هاي 
. فازهاي آهن شناسايي شده در  ]٢٢[كند  را تاييد مي  MFIمرسوم  

°٣٣θ=هاي مهم ديگر در طيف  و همچنين فقدان بازتاب  ٣٦°و    ٢
XRD    نمونهFe-ZSM-5  ،  دلالت بر توزيع مطلوب اكسيد آهن در

دارد   شده  توليد  زئوليت  كرسيتال]٤٣[ساختار  اندازه  متوسط   .  
Fe-ZSM-5    به   ٤٧تقريبا آن  نانومتر  نرخ تبلور نسبي  آمد و  دست 

از % استاندارد محاسبه شد    ٩٠بيش  از سويي ديگر،  ]٤١[مطابق   .
ز مرحله  بازيافت شده پس ا  Fe-ZSM-5  نانوزئوليتاز    xپراش اشعه  

آزمايش مي  BTXدفع  -جذب  پنجم  (شكل  نشان  كه -١دهد  ج) 
قله اصلي  زواياي  در   Fe-ZSM-5  نانوزئوليت هاي  شده  بازيافت 

ب) دچار تغيير نشدند اما از شدت -١مقايسه نمونه ابتدايي آن (شكل  
بنابراين  آن است.  شده  كاسته  كمي    Fe-ZSM-5  نانوزئوليتها 

  بازيافت شده يكپارچگي ساختاري خود را پس از پنج مرحله جذب

۴ Quartz 
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(الف)    FT-IRهاي  طيف  -  ٢شكل   (ب)    CFAاز    نانوزئوليت و 

Fe-ZSM-5    (ج) از   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتو  پس  شده  بازيافت 
  دفع- مرحله پنجم آزمايش جذب

  
تواند به عنوان يك جاذب مقرون به و احياء حفظ كرده است و مي

  صرفه در نظر گرفته شود.   
ابتدايي   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتو    CFAاز نمونه    IRهاي  طيف

شكل   در  شده  بازيافت  است.   ٢و  شده  داده  نشان  ج  و  ب  الف، 
 ٤٥٣  cm-١شود، قله هاي ارتعاشي حوالي  گونه كه مشاهده ميهمان

و لرزش    T–O (T: Si, Al, Fe)هاي  به ترتيب به پيوند  ٥٥٣   cmିଵو 
و كشش نامتقارن دو حلقه    ٤TOچهارضلعي داخلي   ها درخميدگي آن

. لرزش كششي در ]٤٤[شود  مربوط مي  MFIگانه از چهارچوب  پنج
پيوند   ٧٩٨  cm-١نزديكي   خارجي  متقارن  كشش  به 

T– O– T (T: Si, Al, Fe)  واحد دودر  (  -هاي  ضلعي  ) ٦TOهشت 
مي داده  درنسبت  شده  پديدار  قوي  پيوند  يك  كه  حالي  در    شود 

١-cm  ١در كنار شانه ضعيف آن تقريبا در    ١٠٨٥-cm  به كشش    ١٢٢٣
–Tهاي داخلي و خارجي  نامتقارن پيوند O– T  ٤٥[شوند  مربوط مي[  .

به علت   ١٠٨٥  cm-١تا    ١٠٤٣  cm-١تغيير مكان جزئي ظاهر شده در  
پيوند   –Tلرزش كششي  O    به دليل    -٢بوده (شكل ب) كه شايد 

اتم چهارچوب جانشيني  در  آهن  اتم  با  آلومينيوم  و  سيليس  هاي 
  . ]٤٦[ است MFIزئوليت 

حوالي    IRپيوندهاي ضعيف   به   ١٧٤٢  cm-١و    ١٥١٩  cm-١در 
Cلرزش كششي متقارن   = O   و همچنين پيوند   ]٤٧[شوند  مربوط مي

 
١ Di-octahedral 

نيز به دليل ارتعاش كششي نامتقارن دي اكسيد   ٢٣٦٤  cm-١ در اطراف 
كاتيون با  كه  بوده  است  كربن  داده  واكنش  زئوليت    .]٤٨[هاي 

هاي متعلق به گروه   ٣٨٠٠-٣٥٠٠  cm-١در بازه    IR، طيف  به علاوه 
اتم به  شده  متصل  مانند هيدروكسيل  آلومينيوم  و  سيليس  هاي 

Al‒ OH    وSi– OH   خارجي (گروه سطوح  روي  بر  سيلاني)  هاي 
است   علاوه.  ]٤٩[زئوليت  طيف  به   ،IR    نانوزئوليتاز  Fe-ZSM-5 

دفع حاكي از آن  - پس از مرحله پنجم آزمايش جذب   بازيافت شده 
مقايسه با نوع ابتدايي آن    عبور در   ي ها است كه شدت ارتعاش 

نمونه  هاي عبور  تر شده است. تغيير نيافتن تعداد قله كمي ضعيف 
نشان  فيزيكي مي بازيافت شده  آن است كه جذب  تواند  دهنده 

داشته باشد. همچنين، برخي    BTXنقش مؤثري در فرايند جذب  
به    ١٢٢٣  cm-١و    ١٠٨٥  cm-١به ترتيب از    هاي جزئي جايي جابه 

١-cm  ١و    ١١٢٠-cm  دفع مشاهده  - پس از عمليات جذب   ١٢٥٤
برهمكنش   احتمالاًشده است كه   ايجاد  هاي گوناگون  به دليل 

  .   است   Fe-ZSM-5  نانوزئوليت و    BTXهاي  بين مولكول 
  

  هاهاي بافتي جاذبشناسي و ويژگيريخت
سطوح   و  آناليز  Fe-ZSM-5  نانوزئوليت و    CFAاندازه    توسط 

FE-SEM    آناليز    يج ا ). بر اساس نت ٣مورد ارزيابي قرار گرفت (شكل
XRD  متراكم در عكس و همچنين مشاهده صفحه -FEهاي  هاي 

SEM    ازCFA توان استنباط كرد كه  ، ميCFA   به عنوان ماده اوليه
تر وجهي كوچك   ي هاهاي موسكويت طبيعي با اندازه اساساً از صفحه 

است   شده  تشكيل  ميكرومتر  سه  صفحه  - ٣(شكل  از  هاي الف). 
واقع در بين دو صفحه   ١اكتوهيدرال- موسكويت از يك صفحه دي 

شده   ٢تتراهيدرال  بيش تشكيل  و  مكان اند  صفحه تر  در  تقريباً ها   ها 
ب   - ٣. شكل  ]٥٠[اند  هاي سيليس و آلومينيوم اشغال شده توسط اتم 
سنتز  برداري شده پس از  هاي موسكويت لايه دهد كه صفحه نشان مي 

وير  اپراكنده شدند. تص   Fe-ZSM-5هاي زئوليتي  گرمآبي ميان نانوبلور
FE-SEM   از  Fe-ZSM-5    شكل چندوجهي از    توجهي به طور قابل

دهد كه در ميان  هاي متراكم با ساختار متخلخل را نشان مي نانوبلور 
شده توسعه   ات صفح  فشرده  موسكويت  (شكل  يافته  ب).   - ٣اند 

-٤٠هاي يكسان در بازه  داراي اندازه   Fe-ZSM-5نظم  هاي بي نانوبلور 
  باشند.نانومتر مي   ٣٠

صفحنانوبلور تراكم با  ناهموار  و  كوچك  از   اتهاي  شده  جدا 
  خالي فراوان بر روي سطوح  ي ها ه موسكويت منجر به تشكيل حفر 

٢ Tetrahedral 
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(الف)    FESEM  يتصويرها  -  ٣شكل   (ب)  CFAاز    نانوزئوليت ، 

Fe-ZSM-5  (ج) وTEM   نانوزئوليتاز Fe-ZSM-5  
  

 Fe-ZSM-5هم پيوسته مزوحفره  هاي به نانوبلورزئوليت شده است.  
گونه  ج). همان  -٣نيز نمايش داده شده است (شكل    TEMدر عكس  

در شكل   مي  -٣كه  مشاهده  لكهج  وجود  (اندازه شود،  سياه  هاي 
 يها دلالت بر توزيع مناسب ذره  ،نانومتر) متعدد  ٣٠متوسط حدود  

روي سطوح  بر  و همچنين  زئوليت  در چهارچوب  ريز  آهن  اكسيد 
دارد   زئوليت  غيرشفاف ]٤٣[خارجي  نمايش  كه  است  ذكر  قابل   .

هاي جدا هاي متراكم به دليل وجود صفحهاز نانوبلور  TEMتصوير  
ها در وير صفحهاكه تص  استنهايي    محصول شده از موسكويت در  

محور   نمونه منجر به پوشش تص  yو    xراستاي  نانوبلورادر  ها  وير 
  شده است. 

  سازدآشكار مي   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتبه علاوه، توزيع اندازه ذره  
داراي يك توزيع اندازه باريك در بازه    Fe-ZSM-5هاي  نانوبلوركه  

مي  ٢٦-٨٠بين   (شكلنانومتر  ذر٤  باشند  اندازه  متوسط  و    ات ) 
، XRDهاي  يج آناليزادست آمد كه نتنانومتر به   ٣٩  ها تقريباًنانوبلور

FE-SEM  وTEM كند.را تاييد مي  
ن-جذب  دماهايهم توز  تروژنيدفع  حفر  عيو  جاذب    اتاندازه 

CFA  ،نانوزئوليت  Fe-ZSM-5  يج انشان داده است. نت  ٥ل  در شك
نوع چهار    دمايمشابه با هم  جيفرم را  ك ي  هادست آمده از جاذببه
)IV٣  س يسترزي) با حلقه هH    ٠>٩٩/٠در بازهp/p<ن را نشا  ٤٤/٠  
حاكيم كه  مق  يدهد  وجود  از    ري دااز    ي هاه حفرمزوچشمگيري 

نرم   اتمتراكم و ذر  يها كاتيليس  سطوح نانو  يشكل بر رو   يشكاف
است مانند  نمونههحفرمزووجود  .  ]٥١[  صفحه  در  و    CFA  هايها 

Fe-ZSM-5  جذب    هايي توسط منحنBJH  قرار گرفت    دييمورد تأ
توز٥ل  (شك حفر  عي ).  اندازه  بازه  هگسترده  در  نانومتر   ٢-٢٠٠ها 

حال،    ناي  با  .است  هاجاذب  در  هاهمزو و ماكروحفر  حضور  دهندهنشان
  هاي تر دادهبيش   رايز  مشهود است  شتر يها بجاذب  دن مزو حفره بو

  اسيو مق  ١٥-٢  nm  متوسط  اس يها در بازه مزو شامل مقهقطر حفر
م   BJH  ز ي آنال   يجانت  .باشنديم   ٥٠-١٥  nmبزرگ    دهد ي نشان 

  )  ١٢/ ٤١  Fe-ZSM-5  )nm  زئوليت نانو   ي ها ه كه متوسط قطر حفر 

  
  Fe-ZSM-5 نانوزئوليتهاي توزيع اندازه ذره - ٤شكل 

  

  
ها  هاندازه حفر  عيتوز  BJHو    تروژنيدفع ن-جذب  دماهايهم   -   ٥شكل  

  Fe-ZSM-5 نانوزئوليتو  CFA(درون) از 
  

به (جدول    دايپ  ي ر يچشمگ  رتغيي  CFA  نسبت  است  . )٢نكرده 
و  ،شودمي  مشاهده  ٢  در جدول  كه  گونههمان  ژهيمساحت سطح 

 افته يچشمگيري    شيافزا  CFAبا    سهي در مقا  Fe-ZSM-5  نانوزئوليت
 ي بر رو كنواختي هاينانوبلورمناسب  عيتوز لياست كه شايد به دل

در درون چهارچوب    كايليمناسب س  عيزتو  نيو همچن  تيسطوح زئول
   است. تيزئول

حجم كل    شيمنجر به افزا  هاكاتيليحضور نانو س  ن،اي  علاوه بر
-Fe  نانوزئوليتكه درصد حجم مزوحفره    ي ها شده است در حالهحفر

ZSM-5    دل  افتهيكاهش به  است  ممكن  كه   يفشردگ  لياست 
  جدا شده باشد.  هايصفحه ان يدر م هانانوبلور
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  Fe-ZSM-5 نانوزئوليتو  CFAبافتي   يهاويژگي - ٢جدول 
Dav (nm) VMeso % VMeso (Cm٣/g) VMicro (Cm٣/g) VTotal (Cm٣/g) SExt (m٢/g) SMicro (m٢/g) SBET (m٢/g) SiO٢/Al٢Oجاذب  ٣ 

١٤/٢ ٧/٥١ ٧٥/٧ ٩٥/٤٣ ١٥٨٧/٠ ٠١١٦/٠ ١٤٧١/٠ ٦٩/٩٢ ٢٧٥/١٢ CFA 
٠١/٤٠ ٤٠٨ ١٠٢ ٣٠٦ ٢٧/٠ ٠٧٤/٠ ١٩٦/٠ ٥٩/٧٢ ٤١/١٢ Fe-ZSM-5 

  

  
  BTX، ب) دوز جاذب، ج) زمان تماس و د) غلظت اوليه pHالف)  ينسبت به تغييرها  BTXراندمان حذف   - ٦شكل 

  
  جذب  اتمطالع

  محلول  pHتاثير 

جذبي   تغيير  Fe-ZSM-5  نانوزئوليترفتار  به    pH  اتنسبت 

مؤلفه  BTXمحلول   ساير  از  ثابتي  شرايط  شد.  در  بررسي  ها 
الف نشان داده شده است، نرخ جذب   -٦گونه كه در شكل  همان
BTX    توسطFe-ZSM-5  مق تغيير  چشمگيري    pHر  يدابا  رشد 

) كه حاكي از پايداري مناسب جاذب در ١٠نداشته است (تقريبا %  
از    بازه در    pHوسيعي  است.  راندمان=pH  ٧محلول  هاي حذف  ، 

BTX   بيش ميبه  نشان  كه  رسيده  خود  ميزان    دهد ترين 
  %)١١/٩٨X =<    %٤٩/٩٢T=<    %٨١/٨٧X=  %;  R୫ୟ୶  (٧  pH= 

آروماتيك    pHترين  مناسب بين  بيشتر  تعامل  و    BTXبراي 

بنابراين،  مي  Fe-ZSM-5هاي فعال  مكان به عنوان    =pH  ٧باشد. 
pH تعيين شد.  بعدي هاي بهينه براي آزمايش  

  
  تاثير دوز جاذب 

ها براي رسيدن  ترين مؤلفه يافتن دوز بهينه جاذب يكي از ضروري 
شود.  ها و جاذب شناخته مي شونده به بالاترين ميزان تعامل بين جذب 

مي   - ٦شكل   نشان  درصد ب  كه  حذف  دهد  افزايش   BTXهاي    با 
از   جاذب  رسيده   g/L١١   به   ١دوز  خود  ميزان  بالاترين    اند به 

  %)٩٩/ ٧٩ X= <    %٩٤/ ٤٩T=  < %  ٩٠/ ٤١B=  R %;  اين پديده شايد .(
  هاي واكنشي بر روي سطوح خارجي جاذب به دليل افزايش دانسيته گروه 

  ن فراواني همچني دهند. پيوند مي   BTXهاي باشد كه با مولكول 
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  Fe-ZSM-5بر روي نانوزئوليت   BTXسينتيك جذب   - ٣جدول 
X T B مدل سينتيكي خطي هايمعادله  ها مولفه 
٦٧١/٢ ٨٣٩/٢ ٩٧٧/٢ qୣିୣ୶୮ (mg/g) 

log (qୣ − q୲) = logqୣ −
୩భ୲

ଶ.ଷ଴ଷ
 PFO 

٢٤٢/٣ ٨٥٣/٢ ٢٧٤/٣ qୣ (mg/g) 

٠٦٧/٠ ٠٥٨/٠ ٠٦٩/٠ K١ (min  -١) 

٩٥٦/٠ ٩٧٥/٠ ٩٦٢/٠ R٢ 

٦٧١/٢ ٨٣٩/٢ ٩٧٧/٢ qୣିୣ୶୮ (mg/g) 

୲

୯౪
 =  

୲

୯౛
 + 

ଵ

୩మ୯౛
మ PSO 

٠٣/٣ ١٨١/٣ ٢٩٨/٣ qୣ (mg/g) 

٠٢٥/٠ ٠٢٦/٠ ٠٢٩/٠ K٢ (g/mg. min) 

٢٣٦/٠ ٢٦٩/٠ ٣٢٢/٠ h =k٢q٢ 

٩٩٧/٠ ٩٩٨/٠ ٩٩٨/٠ R٢ 

٢١١/٠ ٢١٥/٠ ٢١٦/٠ K୧ (mg/g. min଴.ହ) 

q୲ = k୧t
଴.ହ + c IPD ٧٣١/٠ ٨٥/٠ ٠٠٥/١ C (mg/g) 

٨٤٦/٠ ٨٤٤/٠ ٨١١/٠ R٢ 
  

براي تواند دليلي ديگر  هاي جذب بر روي سطوح جاذب نيز ميمكان
  . ]٥٢[يند جذب باشد  آ ها پس از فر در محلول   BTXهاي  كاهش غلظت 

   
  تاثير زمان تماس 

حذف   زمان   Fe-ZSM-5توسط    BTXراندمان  تماس  در  هاي 
گونه كه در دقيقه مورد ارزيابي قرار گرفت. همان   ١٢٠تا    ٥متفاوت از  

  BTXج نشان داده شده است، افزايش سريع راندمان حذف    - ٦شكل  
، ٨١/٨٧%به    ٢٨/ ١در يك ساعت ابتدايي رخ داده است (بنزن: از %

) ١١/٩٨به %    ٣٣/ ٠٨و زايلن: %    ٤٩/٩٢به %    ٣٠/ ٥٥تولوئن: از %  
هاي به مكان   BTXهاي  به دليل دسترسي بيشتر مولكول   احتمالاًكه  

ابتدايي جذب   ي ها ر مرحله فعال موجود بر روي سطوح خارجي جاذب د
به شدت كاهش   BTXاست. در ادامه، نرخ افزايش راندمان حذف  بوده  

) كه به  ٢٦/٩٩و زايلن: %    ٦٦/٩٤، تولوئن: %٠٤/٨٩%    يافته (بنزن: 
مكان تعداد  تدريجي  كاهش  دليل  به  زياد  خالي احتمال  فعال  هاي 

شونده است. علاوه بر اين، رشد جاذب در برابر ميزان محلول جذب
دقيقه مؤيد آن است كه   ١٢٠در    BTX) راندمان حذف  ٥%  > ناچيز (

  دلي رسيد.     دقيقه به حالت تعا   ٩٠يند جذب در  آ فر 
  

  سينتيك جذب 

مقدارها و  سينتيكي  جذب    ٢R  يثوابت  روي    BTXبراي  بر 
هاي خطي سينتيك جذب  با استفاده از مدل  Fe-ZSM-5  نانوزئوليت

(جدول   شدند  سينتيكي  انت).  ٣محاسبه  مدل  روشني   PFOيج  به 
  تر كمشونده  اين مدل براي هر جذب  ٢R  يدهد كه مقدارهانشان مي

 
١ Electrostatics 

مدل (مي  PSO از  بالاي  ٠/ ٩٥٦>٢R>٩٧٥/٠باشند  سازگاري   .(
داده  PSOمدل    ٢R  يمقدارها نكته با  اين  بر  آزمايشگاهي  هاي 

اغلب   Fe-ZSM-5بر روي    BTXدلالت دارد كه مكانيزم برتر جذب  
πهاي  دهنده الكتروه-شيميايي بوده و توسط تعاملات گيرنده − π  ،

هاي آروماتيك  قطبي بين حلقهو جاذبه غير   ١تعامل الكترواستاتيكي 
  . ]٢[  داده است رخ    Fe-ZSM-5هاي عاملي  و گروه   BTXهاي  مولكول 

مؤيد آن است    PFOمدل    ٢R بالاي  ياز سويي ديگر، مقدارها
در  نيز نقش مهمي  تعاملات شيميايي، جذب فيزيكي  كه در كنار 

توسط تعاملات   احتمالاًيند جذب  آكند و فرمكانيزم جذب بازي مي
هاي  پراكنده و ممان دوقطبي بين مولكول  ٢پيوندي، واندروالس غير

BTX    چهارچوب مي   Fe-ZSM-5زئوليت    Si−O−Siو  شود انجام 
بر روي   BTXهاي  هاي جذب مولكولنتيجه مكانيزم. در  ]٥٤،٥٣،٨[

Fe-ZSM-5   پيروي فيزيكي شيميايي  تعاملات  از  زياد  احتمال  به 
دست آمده از هاي بهدهد كه دادهنشان مي  ٣جدول  ].  ٥٥[كنند  مي

ندارند و  هاي آزمايشگاهيتناسب خوبي با داده IPDمدل سينتيكي 
اي  ط نفوذ درون ذرهتوان نتيجه گرفت كه نرخ جذب فقط توسمي

  شود. كنترل نمي
  

    BTXتاثير غلظت اوليه 

در    BTXنسبت به غلظت اوليه    BTXراندمان حذف    اتتغيير
د    - ٦گونه كه در شكل  . همان شرايط بهينه مورد ارزيابي قرار گرفت

با افزايش غلظت    BTXهاي حذف  توان مشاهده كرد، راندمانمي
   ٧٧/٧١، تولوئن: %٧٤/٦٨اند (بنزن: %كاهش يافته ٢٠٠   ppmاوليه تا

٢ Van der Waals 
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 Fe-ZSM-5بر روي نانوزئوليت  BTXدماي جذب هم  - ٤جدول 
X T B ها مولفه خطي هايمعادله   دما مدل هم    

٠٢/١٠  ٩٣/٩  ٠٥/١٠  q୫  (mg/g) 

𝐶௘

𝑞௘

=
1

𝑞௠𝐾௅

+
𝐶௘

𝑞௘

 لانگموير  
٨٣٥/٠  ٥٠٩/٠  ٣٠٩/٠  K୐ (L/mg) 

١٥٢/٠ - ٠١٧/٠  ٢٢٧/٠ - ٠٢٩/٠  ٣٢٦/٠ - ٠٤٨/٠  R୐େ౟ିେ౜
 

٩٧٧/٠  ٩٧٦/٠  ٩٧٧/٠  R٢ 

٢٥٢/٤  ٣٠٦/٣  ٥٩٢/٢  K୤(mg/g. (L/mg)ଵ/௡) 

log 𝑞௘ = log 𝐾௙ +
1

𝑛
log 𝐶௘  فروندليچ 

٢٩١/٠  ٣٧/٠  ٢٤٩/٠  1/n୤ 

٤٢٩/٣  ٦٩٨/٢  ٣٢٦/٢  n୤ 

٩٩٢/٠  ٩٩٢/٠  ٩٩٣/٠  R٢ 

٢/٠ e-٥/٠ ٠٧ e-٩ ٠٧e-٠٧ Kୈ(mol٢/KJ٢) 
ln 𝑞௘ = 𝑙𝑛𝑞௠ − 𝐾஽𝜀ଶ 

 

E = 1/ඥ2𝐾஽  

D-R 
١١٢/٦  ٨٠٥/٥  ٤٧٤/٥  q୫(mg/g) 

١٦٢/٣ ٥  ٧٤٥/٠  E (KJ/mol) 

٧٩١/٠  ٧٥٧/٠  ٧١٧/٠  R٢ 

  
  Fe-ZSM-5بر روي نانوزئوليت   BTXهاي ترموديناميكي جذب مؤلفه - ٥جدول 

∆G° (kJ/mol) 
∆S° (kJ/mol. K) ∆H° (kJ/mol)  ٢٥ شونده جذب °C ٤٥ °C ٦٥ °C 

- ٢٠٤/١  ٧٦١/٠  ٩٧/١  - ٠٨٠١/٠  - ٩٩/٢٤  بنزن  
- ١٣٧/٣  ٠٣٩/٠  ٤٠٢/١  - ١١٥/٠  - ٢٧٥/٣٧   تولوئن 
- ١٦٥/٨  - ٨٨/٠  ٧٤٤/٠  - ٢٢٨/٠  - ٥١٩/٧٥   متا زايلن  

  
هاي فعال به دليل اشغال تدريجي مكان  احتمالاً) كه  ٣/٧٤و زايلن: %

افزايش غلظت    Fe-ZSM-5روي سطوح   به .  ]٥٦[  است  BTXبا 
دست آمده در غلظت  به   BTXهاي جذب  ترين ظرفيت، بيشعلاوه
ppm  نيرو  احتمالاً  ٢٠٠ فعاليت  دليل  تحريك به  مانند  هاي  كننده 

بوده كه به طور  نيروي واندروالس در غلظت  چشمگيريهاي بالا 
  .]٥٧[كاهد هاي آبي و جامد را ميقاومت انتقال جرم بين فازم
  
 دماهاي جذب هم

جذب  داده  آزمايشگاهي  روي    BTXهاي    نانوزئوليت بر 
Fe-ZSM-5   هم مدل  سه  از  استفاده  بررسي با  مورد  دماي جذب 

توان مشاهده كرد، مدل مي   ٤گونه كه در جدول  قرار گرفتند. همان 
فروندليچ  هم  داده دماي  با  را  تناسب  جذب بهترين  هاي 

يج ا ). نت ٠/ ٩٩٢> ٢R> ٠/ ٩٩٣آزمايشگاهي از خود نشان داده است ( 
انرژي به  كه  است  آن  مؤيد  آمده  در دست  متفاوتي  پيوندي  هاي 

وجود دارند   Fe-ZSM-5هاي فعال بر روي سطوح ناهمگن  مكان 
در يك سامانه چندجزئي شده   BTXلايه  كه منجر به جذب چند 

مق  ( به   n  ر يد ا است.  آمده  مي ٢/ ٥> n> ٣/ ٤دست  آشكار  كه )  سازد 
است   Fe-ZSM-5توسط    BTXجذب   برخوردار  از شدت مطلوبي 

دماي لانگموير محاسبه شده از مدل هم   R୐ر  يد ا . همچنين مق ]٥٧[
 مطلوب بوده است. علاوه بر  BTXيند جذب  آ كند كه فر تاييد مي 
مق  (ي د ااين،  آزاد جذب  انرژي  ٨E  kJ/molر  از  > ) محاسبه شده 

تعاملات مشخص مي   D-Rمدل   به علت  كند كه جذب فيزيكي 
π − π    هاي  مولكول و واندروالس نيز بينBTX    نانوزئوليت و  Fe-

ZSM-5    ٥٤[رخ داده است[.  
  

  تاثير دما و ترموديناميك جذب 

در سه دماي     Fe-ZSM-5  نانوزئوليتتوسط    BTXراندمان جذب  
گرفت.    ٦٥  ℃و    ٤٥،  ٢٥ قرار  بررسي  مورد  بهينه  شرايط  در  و 

الف به تصوير كشيده شده است، افزايش   -٧كه در شكل    گونههمان
شده   BTXمنجر به كاهش راندمان حذف    ٦٥  ℃  به  ٢٥   ℃دما از

با رسم  ، مؤلفه)٦(است. مطابق معادله      ln Kୢهاي ترموديناميكي 
ب) و   -٧(شكل    ندشونده محاسبه شدبراي هر جذب  T/1نسبت به  
مق جدول  يداتمامي  در  مق  ٥ر  است.  شده  منفي  يداآورده    °ΔHر 

در طبيعت است در حالي   BTXدهنده خاصيت گرمازايي جذب  نشان
نظمي  بي حاكي از كاهش    °ΔSدست آمده از  ر منفي كم بهيداكه مق

  مؤيد   °ΔGپايين    مقادير،  به علاوه .  است مابين فازهاي جامد و مايع  
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  T (K/1-١ (نسبت به𝐋𝐧𝐊𝐝 دما، (ب) نمودار   ينسبت به تغييرها  BTX(الف) راندمان حذف  - ٧شكل 

  

  
زئوليت  توسط نانو   BTXدفع  -هاي جذبي آزمايشهامرحله  -  ٨شكل  

Fe-ZSM-5  
  

مكانيزم جذب   در  نقش مهمي  فيزيكي  است كه جذب    BTXآن 
  . بازي مي كند Fe-ZSM-5 نانوزئوليتتوسط 

شود، افزايش دما منجر  مشاهده مي  ٥در جدول  گونه كه  همان
از منفي به مثبت براي هر جذب شونده    °ΔGمقادير  به تغيير علامت  

خودي بودن و  بهشده است. از لحاظ ترموديناميكي اين پديده خود
در دماي پايين را    Fe-ZSM-5بر روي    BTXيند جذب  آمطلوبيت فر

به    °ΔG مثبت    مقاديركند. همچنين  تاييد مي اشاره  بالا  در دماي 
  است. خودي بهخودجذب به حالت غير فرآيندتمايل 
  

  ها نانوزئوليت دفع-فرايند جذب
قابل مشاهده است، پس از پنج مرحله   ٨گونه كه در شكل همان 

 نانوزئوليتزايلن توسط  - هاي حذف بنزن، تولوئن و متا متوالي راندمان
Fe-ZSM-5    كاهش يافتند.   % ٨٦/ ٨١و    ٨٠/ ٩٦،  ٨١/٧٣به ترتيب به

 دهد دفع نشان مي-جذب  يهاكاهش آرام راندمان حذف طي مرحله

استفاده در    Fe-ZSM-5  نانوزئوليت كه   از پتانسيل چشمگيري براي 
  .است هاي آبي برخوردار  از محلول   BTXهاي  يند حذف آلودگي آ فر 
  

  مقايسه جاذب 
بررسي شده در   Fe-ZSM-5  نانوزئوليتترين ظرفيت جذب  بيش

هاي داراي سيليكات كه در جذب  اين پژوهش با عملكرد ساير جاذب 
BTX  قرار گرفتندمقايسه  مورد    ،هاي آبي استفاده شدنداز محلول .
  نشان داده شده است، با توجه به شرايط   ٦كه در جدول    گونههمان
جذب    اوليه ظرفيت  ساير    Fe-ZSM-5آزمايش،  از  بالاتر  بسيار 

گزجاذب شده  هاي  بنابراين،  است ارش   .Fe-ZSM-5  به  تواند  مي
- از محلول  BTXهاي  يك گزينه مناسب براي حذف آلايندهعنوان  

  شود.  در نظر گرفتههاي صنعتي اي آبي به خصوص در واحده
  
 گيرينتيجه

موفقيت  Fe-ZSM-5  نانوزئوليت نوع  به صورت  يك  از  آميزي 
CFA  مقدارها صفحه  يداراي  از  روش  زيادي  با  موسكويت  هاي 

فر در  و سپس  شد  گرمآبي ساخته  آروماتيك آتبلور  جذب  هاي  يند 
BTX  هاي هاي آبي مورد استفاده قرار گرفت. تاثير مؤلفهاز محلول

محلول، دوز جاذب، زمان تماس، غلظت اوليه    pHمهم جذب شامل  
BTX    و دماي جذب بر روي راندمان حذفBTX  ه  در شرايط بهين

هاي تعادلي با  آزمايش مورد بررسي قرار گرفت. تناسب بالاي داده
جذب    PSOهاي  مدل كه  كرد  اثبات  فروندليچ  روي    BTXو  بر 

ناهمگن   زياد   Fe-ZSM-5سطوح  احتمال  به  و  بوده  لايه    چند 
مكانيزم تعاملاز  شامل  شيميايي  فيزيكي  الكتروني هاي    هاي 

πگيرنده  -دهنده − π  ،واندروالس و  قطبي  غير    الكترواستاتيك، 
  و ساختار نانوزئوليت   BTXهاي  هاي آروماتيك مولكولمابين حلقه 
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  هاي آبي از محلول BTXهاي داراي سيليكات در جذب مقايسه عملكرد جاذب - ٦جدول 

 شرايط آزمايش  q୫ (mg/g) منابع 
 جاذب 

B T X pH t١ (h) D٢ (g/L) C٠
٣ (ppm) 

[٥٨] ١١/٦  ٦٤/٨  ٤١/١١  _ ٢٥٠ ١٠ ٢٤ Na-P1زئوليت 
[٥٩] ٠٣٨/٠  ٠٥/٠  ١٢٩/٠  _ ٢٤٠ ٥٠ ٢٤ Na-P1زئوليت 
[٥٤] ٠٤١/٧  ١٤٧/٥  ٤٣/١٢  _ ٣٠ ٤ ٢٤ POS 

[١٠] ٩٢/٥  ٧١/٦  ١٩/٨  ١٥٠ ٥ ٢٤ ٧ PEG-Mt 
[٦٠] ١٣/١٢  ٧٥/١٣  ٩٨/١٣  _ ٣٠ ٣٠ ٢٤ HDTMA-Y  زئوليت 
[٦١] ٤٦/٣  ٢٥/٦  ٨١/٦  _ ١٠٠ _ ٢٤ HDTMA-Na-X  زئوليت 
[٨] ٣٥/١٤  ٤٣/١٠  ٨/٧  زئوليتNa-ZSM-5تجاري ١٠٠ ٣٠ ٢٤ _ 
[٨] ٥/٩  ٥٤/٨  ٢٧/٧  _ ١٠٠ ٣٠ ٢٤ SMZ-100  زئوليت 

٠٥/١٠ اين پژوهش   ٩٣/٩  ٠٢/١٠  ٥/١ ٧  ٢٠٠ ٥ Fe-ZSM-5 نانوزئوليت 
  BTX: غلظت اوليه ٣: دوز جاذب، ٢: زمان تماس، ١

  
Fe-ZSM-5  مي مقپيروي  همچنين  هاي شاخص  اديركند. 

بر روي    BTXدست آمده مؤيد آن است كه جذب  ترموديناميكي به
Fe-ZSM-5  خوديپذير و گرمازا بوده و در دماهاي پايين خودبه امكان  

دهد  هاي تجربي نشان ميهاي دادهاست. به طور خلاصه، بررسي
كارآمد،  مي  Fe-ZSM-5  نانوزئوليتكه   عنوان يك جاذب  به  تواند 

با   مقرون  زيستمحيطسازگار  آلودگيبه و  براي زدودن  هاي صرفه 
BTX ها مورد استفاده قرار گيرد. هاي آبي و پساباز محلول  
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