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چكيده
زمينه و هدف: فلورايد ماده سمى براى انسان محسوب مى شود. هدف در اين تحقيق كاربردي-تحليلي بررسي تعيين درصد حذف 
فلورايد، از آب آشاميدني شهري توسط رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى پلى آلومينيوم كلرايد (PAC) مركب از 

الكترودهاي مس- مس مي باشد.  
 ،(4/2-9) pH مواد و روش ها: نمونه آب آشاميدني شهري داراي فلورايد تهيه گرديد. كارايي حذف در حالت هاى مختلف متغيرهاي
زمان تماس (40-10 دقيقه)، غلظت PAC (mg/L 50-10)، فاصله الكترود (cm 1/5)، غلظت فلورايد (mg/L 9-3) و چگالي جريان 

(mA/cm2 4/5-1/5) مورد بررسي قرار گرفت. 
يافته ها: مقدار حذف غلظت فلورايد mg/L 9 در فاصله cm 1/5 الكترود، شرايط بهينه چگالي جريان mA/cm2 4/5 و زمان الكتروليز 
 1/5 cm 3 در فاصله mg/L  برابر 7/5  درسيستم الكتروشيميايي 0/87% بدست آمد. مقدار حذف غلظت فلورايد pH 40 دقيقه در
الكترود، در شرايط بهينه چگالي جريان mA/cm2 3 و زمان الكتروليز 40 دقيقه در pH برابر 7/5 در سيستم الكتروشيميايي %100  
بدست آمد. مقدار حذف غلظت فلورايد mg/L 9 در سيستم تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى در فاصله cm 1/5 الكترود، شرايط 
بهينه چگالي جريان mA/cm2 4/5، زمان 10 دقيقه و pH برابر 7/5 در غلظت PAC، 30 ميلى گرم در ليتر، 100% بدست آمد. حذف 
غلظت فلورايد mg/L 3 نيز در سيستم تلفيقى الكتروشيميايى و ماده شيميايى PAC در فاصله cm 1/5 الكترود، شرايط بهينه چگالي 

جريان mA/cm2 4/5، زمان 10 دقيقه و pH برابر 7/5 در غلظت PAC، mg/L 10 100٪ بدست آمد. 
نتيجه گيري: يافته ها نشان دادند كه فلوئورزدايى آب آلوده، بوسيله رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي ناپيوسته و ماده شيميايى PAC عملي 

است و رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى PAC موثرتر از رآكتور ناپيوسته الكتروشيميايي است. 
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مقدمه 
كيفيت ضعيف منابع آب آشاميدنى سطحى و زيرزمينى و مصرف 
آب آلوده به تركيبات آلى و معدنى شيميايى سلامت افراد را 
تهديد مى كند [1]. بنابراين غلظت فلورايد  منابع آب آشاميدنى 
سطحى و زيرزمينى از متغيرهاى تعيـين كننـده انتخـاب منـابع 
كشورهاى  در  روستايى  و  شهرى  جامـعه هاى  در  آب  تـأمين 

توسعه يافته و پيشرفته محسوب مى شود [2]. 
آنيون فلورايد، الكترونگاتيوترين عنصر جدول تناوبى است [3]. 
دريافت  طبيعى  منابع  ترين  مهم  ازجمله  چاى  و  آشاميدنى  آب 
فلورايد محسوب مى شوند [4]. صنعت آلومينيوم سازى، شيشه 
سازى و كود فسفاته ازجمله منابع انسان ساخت ورود فلورايد 
محسوب مى شوند [5]. سازمان بهداشت جهانى مقدار فلورايد در 
بيمارى هاى  نمود [6].  اعلام   0/7-1/5 mg/L را آشاميدنى  آب 
در  تغيير  كودك،  هوشى  ضريب  كاهش  استخوانى،  دندانى، 
ساختمان DNA، كاهش عملكرد تيروئيد، اختلال سيستم عصبى- 
ماهيچه اى و بروز سرطان مثانه و ريه ازجمله نشانگان افزايش 
فلورايد آب آشاميدنى محسوب مى شوند [7]. غلظت زياد فلورايد 
در منابع آب زيرزمينى كشورهاى ايران، تركيه، سوريه، عراق، هند، 
الجزاير، مراكش و بخش هاى جنوبى كشور ايالات متحده آمريكا 

گزارش شده است [8]. 
شيوع فلوئوروزيس دندانى و استخوانى از شهرهاى ايران نظير 
بوشهر، برازجان، بندرعباس، پلدشت، دامغان، كرمان و ماكو به 
علت غلظت فلورايد بيش از mg/L 1/5 آب آشاميدنى گزارش 
شده است [3]. دو گروه فرآيندهاى شناخته شده تصفيه فلورايد 
از آب آشاميدنى، جذب روى آلوميناى فعال و رزين تبادل يونى 
انتخابى هستند كه هزينه بالا، ظرفيت محدود و روش هاى احياء 
ازجمله معايب آن ها محسوب مى شوند [9]. روش هاي جايگزين 
از  كه  مي گيرند  قرار  استفاده  مورد  غشايى  روش هاى  ازقبيل 
هزينه هاى نسبتا زياد مصرف انرژى و مديريت پساب توليدى 
برخوردار هستند [9]. بنابراين، استفاده از فنآوري هاي كارآمدتر 
براي فلوئورزدايى ضرورت دارد. اخيرا روش الكتروشيميايي، به 
عنوان روش اميدبخش در فلوئورزدايى آب مد نظر قرار گرفته 
است. فنآوري الكتروشيميايي، واحد فرآيندي محسوب مي شود 
كه حذف در اثر واكنش هاي انتقال الكترون در سطح مشترك 
الكترود و آب اتفاق مي افتند [10]. عوامل موثر بر روي عملكرد 
هدايت  و   pH جريان،  چگالى  شامل  الكتروشيميايي  فرآيند 
الكتريكى مورد استفاده مي باشند. توليد لجن كم و زمان تصفيه 
كوتاه ازجمله مزاياي حذف به روش الكتروشيميايي محسوب 

مى شوند [11]. 

ترتيب  به  الكتروشيميايي  فرآيند  در  احيا  و  اكسيداسيون  عمل 
بر روي الكترودهاي آند و كاتد همراه با توليد گاز هيدروژن 
 .[12] مي شود  انجام  آند  در  فلزى  كاتيون  توليد  و  كاتد  در 
بسياري از محققان در مورد عملكرد الكتروشيميايي در حذف 
آلاينده ها از آب آشاميدني تحقيق نموده اند. براي مثال سينها و 
همكاران در سال 2012 روي حذف فلورايد از آب زيرزمينى 
توسط الكتروكواگولاسيون تحقيق نموده و متوجه شد كه روش 
الكتروكواگولاسيون در مقايسه با فنآورى هاى آلوميناى فعال و 
نالگودا آلومينيوم باقى مانده كم ترى در آب آزاد مى كند [13]. 
تاستابان و همكاران در سال 2013 روي حذف فلورايد از آب 
شدند  متوجه  و  نموده  تحقيق  آلومينيومى  الكترود  با  سنتتيك 
بستگى  جريان  چگالى  مقدار  به  فلورايد  حذف  راندمان  كه 
دارد [14]. هدف در اين تحقيق بررسي حذف فلورايد از آب 
آشاميدني شهري به روش تلفيق الكتروشيميايي و ماده شيميايى 
 ،pH اثرات  همچنين  مي باشد.   (PAC) كلرايد  آلومينيوم  پلى 
زمان الكتروليز، غلظت PAC، غلظت فلورايد و چگالي جريان 

مورد بررسي قرار گرفتند.

مواد و روش ها 
تهيه نمونه آب داراى فلورايد

محلول سنتتيك فلورايد mg/L 100 از طريق انحلال 221 ميلى گرم 
فلورايد سديم (مرِك) در 1000 ميلى ليتر آب مقطر دو بار تقطير 
تهيه شد. با انجام رقيق سازي (با نسبت 1 به 33، 16 و 11) غلظت 
فلورايد 3، 6 و 9 ميلى گرم در ليتر آب حاصل شد. نمونه هاي آب 
مورد استفاده از شبكه توزيع آب آشاميدني تهران تهيه شد. جدول 
1 مقادير متوسط غلظت ويژگي هاي فيزيكوشيميايي آب شهري را 

نشان مي دهد. 
جدول1- مقادير متوسط غلظت ويژگي هاي فيزيكوشيميايي آب شهري

    
   mg/L05/8  

    )ORP(  mV279  
pH -19/7  

  ˚C20  
  mg/L8/93  

   mg/L as CaCO3122  
  mg/L as CaCO3162  
  mg/L5/9  

آماده سازى الكترودها
محلول دترجنت و آب براي تميز كردن سطح الكترودها قبل 
از كاربرد مورد استفاده قرار گرفت. الكترودها پس از شستشو 
با آب مقطر توزين، خشك و در رآكتور قرار مي گرفتند [15].   
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آماده سازي رآكتور ناپيوسته
رآكتور ناپيوسته آرايش يك قطبى با مشخصات زير جهت انجام 
 ،250 cm3 آزمايشات مورد استفاده قرارگرفت. ظرف پلاستيكى
 ،(32 cm2 مساحت موثر) 40 cm2 دو الكترود مس با مساحت
فاصله الكترودها از كف cm 1 و فاصله الكترودها cm 1/5 سانتي 
متر مي باشد. منبع برق جريان مستقيم (ايران جهش) داراي توان 
 100 rpm الكتريكي حداكثر 60 وات و همزن مغناطيسي با شدت
(مدل Aika) براي يكنواخت نمودن نمونه آب مورد استفاده قرار 
 (20 ˚C) گرفت (شكل 1). كليه آزمايش ها در دماي آزمايشگاه

انجام شد. حجم آب cm3 200 در نظر گرفته مي شد [15]. 
روش هاي آزمايشگاهي 

آزمايشات 3 بار تكرار و مقدار متوسط آن ها گزارش گرديد. براي 
ارزيابي كردن تاثير جريان مستقيم بر فرآيند حذف و براساس 
 ،(9 و   ،7/5  ،4/2)  pH در  نمونه ها  آزمايشات،  طراحى  روش 
و  فلورايد (3، 6،  غلظت  دقيقه)،  و 90  واكنش (30، 60  زمان 
و 50   40 ،30 ،20 ،10)  PAC غلظت  ليتر)،  در  گرم  ميلى   9
ميلى گرم در ليتر) و در چگالى جريان هاي مختلف (1/5، 3، و 
4/5 ميلي آمپر بر سانتي متر مربع) تحت الكتروليز قرار گرفتند. 
تعداد نمونه هاي مورد بررسي با توجه به روش فاكتوريل 207 
مورد بدست آمد. لازم به ذكر است كه غلظت فلورايد حدود 
mg/L 2/4 در منابع آب آشاميدنى شهر زاهدان گزارش شده 
است. آزمايشات بعمل آمده پس از كاربرد چگالي جريان و مدت 
واكنش شامل pH، حرارت و فلورايد مي شوند. اندازه گيري 
صافى  توسط  كردن  صاف  از  پس  مانده  باقى  فلورايد  غلظت 
غشايى (انگلستان - Watman) با اندازه 0/45 ميكرون به وسيله 
 (DR/0010 ,  HACH- مدل آمريكا) دستگاه اسپكتروفتومتر
در طول موج 580 نانومتر با روش  SPADNS (داراى گستره 
در  موجود  دستورالعمل هاي  طبق   (0-2  mg/L F- شناسايى 
و  آب  آزمايش هاي  انجام  جهت  استاندارد  روش هاي  كتاب 
فاضلاب انجام گرفت [16]. اين روش براساس واكنش فلورايد 
شناساگر  از  فلورايد با بخشي  كه  است  زيركونيوم  با شناساگر 
تركيب و محلول بي رنگي ايجاد مي كند. مقدار بي رنگ شدن، 
تابعي از غلظت فلورايد است. اندازه گيري pH و حرارت توسط 
دستگاه pH متر (Hack, America) انجام گرفت. براي تنظيم 
سود 1  و  سولفوريك  اسيد  محلول  و  متر   pH دستگاه  از   pH

نرمال استفاده شد. 
روش هاى محاسباتى

به  كاربردي  تحليلي-  تحقيق  اين  در  فلورايد  حذف  راندمان 
وسيله رابطه (1) محاسبه شد:

كه: Ct و Ct0 به ترتيب غلظت فلورايد پس از الكتروليز در زمان 
t و غلظت فلورايد اوليه در زمان صفر است.

انرژى  و  مصرفى  الكترود  وسيله  به  الكتروليز  فرآيند  هزينه 
سيستم  بردارى  بهره  هزينه  مى شود.  تعيين  مصرفى  الكتريكى 
الكتروليز برحسب kWh/kg  فلورايد حذف شده به وسيله رابطه 

(2) محاسبه شد:

رابطه (1)

رابطه (2)
كه: Cenergy و Celectrode به ترتيب هزينه انرژى الكتريكى مصرفى 
براى   (Rial/kg) مس  آند  مصرفى  الكترود  و   (kWh/kg)

فلورايد حذف شده است. 
رابطه (2)

جريان  شدت   I ولت)،  (برحسب  الكتريكى  V ولتاژ  كه: 
(برحسب آمپر)، t زمان (برحسب دقيقه) است.

شكل 1- طرح شماتيك رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده 
 PAC شيميايى

يافته ها 
رآكتور  در  فلورايد  حذف  كارايي  بر  فلورايد  غلظت  اثر 

PAC ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى
كارايي فرآيند حذف با افزايش غلظت فلورايد از 3 به 9 ميلى 
و  شيميايى  الكتروشيميايي،  ناپيوسته  رآكتور  در  ليتر  در  گرم 
مي يابد  كاهش   PAC شيميايى  ماده  و  الكتروشيميايي  تلفيق 
در  گرم  ميلى   6 به   3 از  فلورايد  غلظت  افزايش  (نمودار1). 
ليتر در pH بهينه 7/5، چگالي جريان mA/cm2 4/5 و فاصله  
الكترود cm 1/5 به افزايش زمان الكتروليز از كم تر از 20 دقيقه 
به كم تر از 40 دقيقه به 100٪ حذف منجر مي شود (جدول 
2). راندمان حذف غلظت mg/L 9 فلورايد در چگالي جريان 
 min 1/5 و زمان الكتروليز cm 4/5، فاصله الكترود mA/cm2

40 در pH بهينه 7/5 در رآكتور الكتروشيميايي بدست آمد.

1- منبع تغذيه 2- آمپرسنج (5-1 آمپر) 3- ولت سنج (60-1 ولت) 4- الكترود 
ميله   -7  PAC تزريق   -6 مثبت  قطب  مس  الكترود   -5 منفي  قطب  مس 

مغناطيسي 8- همزن مغناطيسي
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 mg/L حذف 100% فلورايد در رآكتور انعقادشيميايى با غلظت
PAC 50 بعد از min 90 زمان تماس انجام شده است. افزايش 
غلظت فلورايد از 3 به 9 ميلى گرم در ليتر در pH بهينه 7/5، زمان 
تماس min 90 به افزايش غلظت PAC از 20 به 40 ميلى گرم 
در ليتر به 100% حذف منجر مي شود (جدول 3). راندمان حذف 
غلظت mg/L 9 فلورايد در غلظت PAC  40 mg/L و زمان 
تماس min 90 در pH بهينه 7/5 در رآكتور انعقادشيميايى بدست 
 pH آمد. افزايش غلظت فلورايد از 3 به 9 ميلي گرم در ليتر در
 PAC 20 mg/L 4/5، غلظت mA/cm2 بهينه 7/5، چگالي جريان
و فاصله الكترود cm 1/5 به افزايش زمان تماس از 10 تا 20 دقيقه 
به 100% حذف منجر مي شود (جدول 4). راندمان حذف غلظت 
 10 mg/L 1/5 الكترود، غلظت cm 9 فلورايد در فاصله mg/L
 PAC، چگالي جريان mA/cm2 4/5 و pH بهينه 7/5 در زمان 
تماس40 دقيقه در رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى 

PAC بدست آمد. 

نمودار 1 - درصد حذف فلورايد در رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي و 
ماده شيميايى PAC از آب آشاميدنى 3، 6 و 9 ميلي گرم در ليتر در 
 PAC غلظت   ،4/5 mA/cm2 چگالي جريان   ،20 min تماس  زمان 

mg/L 10 و در pH هاي مختلف 
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جدول 2 - نتايج اثر الكتروليز در حذف فلورايد از آب آشاميدنى 3، 6 و 9 ميلي گرم در ليتر در فاصله cm 1/5 الكترودها در pH، زمان الكتروليز و چگالي 
جريان هاي مختلف 

 
 

)mg/L(  

  
)mA/cm2(  

     pH  2/4      pH  5/7       pH  9  
  )min(   )min(    )min(  

10  20  40  10  20  40  10  20  40  

9  
5/1  0/39  0/51  8/62  2/44  3/57  6/68  1/34  9/46  5/57  

3  5/54  1/65  0/70  5/61  1/71  7/76  9/49  0/60  0/65  
5/4  5/68  0/73  0/81  5/75  0/79  0/87  5/63  0/68  0/76  

6  
5/1  5/410/548/650/515/633/755/360/498/60

3  3/573/68733/673/780/873/523/630/68
5/4  8/710/765/852/820/910/1008/660/715/80

3  
5/1  5/60  0/73  0/79  0/68  5/80  5/86  5/57  70  76  

3  5/75  0/82  0/88  5/83  0/90  0/100  72  5/78  5/84  
5/4  0/85  2/91  0/100  5/93  0/100  -  5/81  7/87  5/93  

 PAC زمان تماس و غلظت هاى مختلف ،pH در حذف فلورايد از آب آشاميدنى 3، 6 و 9 ميلي گرم در ليتر در PAC جدول 3 - نتايج اثر انعقادشيميايى با
 
 

)mg/L(  

 
PAC 

)mg/L(  

     pH  2/4      pH  5/7       pH  9  
  )min(   )min(    )min(  

30  60  90  30  60  90  30  60  90  

9  

10  0/27  0/38  0/49  0/50  0/60  0/71  0/39  0/49  8/59  
20  4/39  0/50  0/62  5/61  0/72  0/84  5/50  0/61  0/73  
30  0/52  0/65  0/75  0/74  0/87  0/97  0/63  0/76  0/86  
40  0/67  3/77  0/89  0/90  3/99  0/100  0/78  3/88%  0/99  
50  8/77  0/90  0/100  9/99  0/100  -  0/89  8/99%  0/100  

6  

10  0/38  0/48  0/60  0/61  0/70  0/82  0/49  0/59  0/71  
20  5/50  0/63  0/74  5/72  0/85  0/96  5/61  2/74  3/85  
30  0/65  3/77  3/88  0/87  3/99  0/100  0/76  5/88  5/99  
40  0/78  5/89  0/100  9/99  0/100  -  0/89  6/99  0/100  

3  
10  0/49  3/60  3/73  0/71  3/82  3/95  0/60  3/71  3/84  
20  0/62  6/75  0/87  0/84  6/97  0/100  0/73  6/88  0/98  
30  3/76  0/88  0/100  3/98  0/100  -  3/89  0/99  0/100  
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ناپيوسته  رآكتور  در  فلورايد  حذف  كارايي  بر   pH اثر 
 PAC تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى

الكتروشيميايي،  رآكتورهاي  در  فلورايد  حذف  فرآيند  كارايي 
انعقادشيميايى و تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى PAC در 
pH معادل 7/5 در غلظت 3 تا 9 ميلى گرم در ليتر فلورايد افزايش 
مي يابد (نمودار 2). pH معادل 7/5 به چگالي جريان كمتري در 

مقايسه با دو pH ديگر نياز دارد.
اثر چگالى جريان الكتريكى بر كارايي حذف فلورايد در 
 PAC رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى
كارايي فرآيند حذف فلورايد با افزايش چگالي جريان، غلظت 
PAC و زمان تماس در 3 تا 9 ميلي گرم در ليتر افزايش مي يابد 
(نمودار2 و3). بهترين چگالي جريان در رآكتور الكتروشيميايي 
براي دست يابي به حذف كامل فلورايد در pH 7/5، 3 و 4/5 
ميلي آمپر بر سانتي متر مربع به ترتيب براي غلظت 3 و 6 ميلي 
رآكتور  در   PAC غلظت  بهترين  است.  فلورايد  ليتر  در  گرم 
 pH انعقادشيميايى براي دست يابي به حداكثر حذف فلورايد در
4/2، 7/5 و 9 به ترتيب  30، 40 و 50 ميلي گرم در ليتر براي 

غلظت فلورايد 3، 6 و 9 ميلى گرم در ليتر است. 

  
)mg/L(  

 PAC 
)mg/L(  

     pH  5/7  
  )min(  

10  20  40  

9  
10  5/90  5/98  0/100  
20  5/99  0/100  -  
30  0/100  -  -  

6  
10  5/95  0/100  -  
20  0/100  -  -  
30  -  -  -  

3  
10  0/100  -  -  
20  -  -  -  
30  -  -  -  

جدول 4- نتايج اثر تلفيق الكتروشيميايي و ماده شيميايى PAC در 
 ،4/5 mA/cm2 حذف فلورايد از آب آشاميدنى ، با چگالى جريان
غلظتهاى ( 3، 6 و 9) ميلي گرم در ليتر، فاصله cm 1/5 الكترود و 

PAC مختلف pH بهينه 7/5 در زمان تماس و غلظت هاى 

 1/5 cm نمودار 2- درصد حذف فلورايد در رآكتور الكتروشيميايى از آب آشاميدنى 3، 6 و 9 ميلي گرم در ليتر در زمان تماس 10 دقيقه، فاصله الكترود
در pH و چگالي جريان هاي مختلف
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 PAC نمودار 3- درصد حذف فلورايد در رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي و
 pH ،از آب آشاميدنى 3، 6 و 9 ميلي گرم در ليتر در  زمان تماس 10 دقيقه

 PAC 4/5 در غلظت هاي مختلف mA/cm2 7/5، چگالى جريان

نمودار 4 - كاهش وزن آند مصرفى در رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي و 
PAC از آب آشاميدنى در  زمان تماس 10 دقيقه، pH 7/5، چگالى جريان 
mA/cm2 4/5، غلظت mg/L  PAC  10 در غلظت هاى مختلف فلورايد
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حذف  كارايي  بر  مس مصرفي  آند  الكترود  وزن  كاهش  اثر 
PAC فلورايد در رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و

كاهش وزن الكترود آند مس مصرفي با افزايش زمان تماس و 
غلظت فلورايد افزايش مى يابد. افزايش غلظت فلورايد از 3 به 9 
ميلى گرم در ليتر به افزايش متوسط كاهش وزن الكترود آند مس 

مصرفي از 10 به 31 ميلي گرم منجر مي شود (نمودار 4). 
هزينه الكترود آند مس مصرفي و انرژى مصرفى بر كارايي 
حذف فلورايد در رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و 

PAC
هزينه الكترود آند مس مصرفى براى حذف فلورايد با افزايش 
افزايش  مى يابد.  افزايش  فلورايد  غلظت  و  تماس  زمان  ولتاژ، 
غلظت فلورايد از 3 به 9 ميلى گرم در ليتر به افزايش متوسط 
هزينه الكترود مس مصرفي از 220 به 660 ريال بر كيلوگرم 
فلورايد حذف شده منجر مي شود (نمودار 5). افزايش غلظت 
فلورايد از 3 به 9 ميلى گرم در ليتر به كاهش متوسط هزينه 
انرژى مصرفى از 51 به 19 ريال كيلووات ساعت بر كيلوگرم 

فلورايد حذف شده منجر مي شود (نمودار 5). 
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بحث 
غلظت فلورايد بر كارايي حذف فلورايد در رآكتور ناپيوسته 

PAC تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى
برطبق نتايج حاصل از بررسي غلظت 3، 6 و 9 ميلى گرم در 
نمود  گيري  نتيجه  مي توان  حذف،  كارايي  روي  فلورايد  ليتر 
مقابل  در  فلورايد  غلظت  افزايش  دليل  به  حذف  كارايي  كه 
نظير  شده  توليد  شيميايي  مواد  ثابت  مقدار  و  جريان  چگالي 
ديگر  عبارت  به  است.  يافته  كاهش  كاتد  در  هيدروژن  توليد 
افزايش غلظت فلورايد به كاهش ميزان واكنش ها منجر مى شود. 
اين يافته تحقيق تائيدكننده اين نتيجه گيري است كه الكتروليز 

نمودار 5 - هزينه الكترود آند مس مصرفى در رآكتور تلفيقى الكتروشيميايي و 
PAC از آب آشاميدنى در  زمان تماس 10 دقيقه، pH 7/5، چگالى جريان 
mA/cm2 4/5، غلظت PAC 10 mg/L در غلظت هاى مختلف فلورايد

به افزايش توليد هيدروژن منجر شده است. اين يافته تحقيق با 
تحقيق انجام گرفته توسط عليزاده و همكاران در سال 2013 
و يلماز و همكاران در سال 2008 مطابقت دارد  [17 و 18]. 
پرتقالى 16  راكتيو  رنگ  غلظت  افزايش  كه  داد  نشان  عليزاده 
از 50 به 250 ميلى گرم در ليتر در مدت الكتروليز min 5 و 
راندمان   %10 حدود  كاهش  به   20  mA/cm2 جريان  چگالى 
حذف منجر مي شود. غلظت فلورايد باقى مانده در غلظت هاى 
 pH ،40 min فلورايد از 3 به 9 ميلى گرم در ليتر در مدت
  ،0/0 ترتيب  به   4/5  mA/cm2 جريان  چگالى  و   7/5 معادل 
كه  نمود  استدلال  مى توان  همچنين  مى باشند.   1/17 و   0/76
فلورايد باقى مانده از گستره رهنمود سازمان بهداشت جهانى 

(mg/L 1/5) تجاوز نكرده است. 
اثر pH بر كارايي حذف فلورايد در رآكتور ناپيوسته تلفيقى 

PAC الكتروشيميايي و ماده شيميايى
 7/5 ،4/2 pH در خصوص بررسي كارايي حذف فلورايد در سه
 pH و 9  مي توان بيان نمود كه مقدار حذف فلورايد با افزايش
به علت اكسيداسيون آنيون هيدروكسيد در آند كاهش مى يابد. به 
عبارت ديگر افزايش pH به تشكيل لخته هاى هيدروكسيد مس 
داراى ظرفيت جذب كم تر منجر مى شود. بهترين pH براى توليد 
عبارت  به  است.   7/5 معادل   pH مس،  كمپلكس هاى  حداكثر 
ديگر pH معادل pH ،7/5 بهينه نيز محسوب مى شود. مولكول 
فلورايد به جاى ليگاند عمل مى كند، با بخشى از هيدرات هاى 
مس باند مى شود و مكانيسم هاى ترسيب و جذب اتفاق مى افتد. 
واكنش هاي  افزايش  كه  نمود  گيرى  نتيجه  مى توان  بنابراين 
شيميايي در pH معادل 7/5 به حداكثر توليد غلظت -OH ناشي 
از افزايش انتقال اكسيداسيون آندى، توليد لخته هاى فلزى مس، 
جذب فلورايد و ترسيب فلورايد در رآكتور منجر مي شود. اين 
يافته تحقيق با تحقيق انجام گرفته توسط كوبيا و همكاران در 
سال 2011 مطابقت دارد  [19]. اين يافته تحقيق با تحقيق انجام 
گرفته توسط پريا و همكاران در سال 2011 مطابقت دارد. اين 
محقق نشان داد كه بهترين pH در حذف پساب دباغى با الكترود 
 mA/cm2 60 و چگالى جريان min جنس آهن، مدت واكنش

35، گستره pH بين 5 تا 9 است [20]. 
در  فلورايد  حذف  كارايي  بر  الكتريكى  جريان  چگالى  اثر 
 PAC رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى
زمان  مدت  و  جريان  چگالي  تغييرات  از  ناشي  ملاحظات 
الكتروليز تاييد كننده اين نتيجه گيري است كه كارايي حذف 
فلورايد در سه pH 4/2، 7/5 و 9 وقتي چگالي جريان و مدت 

زمان الكتروليز زياد مى شوند، افزايش مى يابد. 
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عنوان  به   pH تغييرات  كه  نمود  استدلال  مى توان  همچنين 
سنجشى از تشكيل لخته هاى كمپلكس مس محسوب مى شود. 
 pH كه  نمود  گيرى  نتيجه  مى توان   pH تغييرات  خصوص  در 
نمونه ها پس از الكتروليز در غلظت mg/L 6 فلورايد، مدت 
pH ،40 min معادل 7/5 و چگالى جريان 1/5، 3 و 4/5 ميلى 
آمپر در سانتى متر مربع به ترتيب 8/04، 9/02 و 9/14 مى باشند. 
اين يافته تحقيق با تحقيق انجام شده توسط مرزوك و همكاران 
و  جريان  چگالي  افزايش   .[21] دارد  مطابقت  سال 2011  در 
در  يون ها  مقدار  زيادتر  توليد  علت  به  الكتروليز  زمان  مدت 
اين  مي شود.  منجر  فلورايد  حذف  كارايي  افزايش  به  الكترود 
پديده را مى توان به افزايش مقدار يون هاى هيدروكسيد مس به 
عنوان جاذب كه در محل توليد مى شوند، نسبت داد. بنابراين 
افزايش چگالي جريان و مدت زمان الكتروليز به بهبود حذف 
افزايش  مى شود.  توليد لخته ها منجر  افزايش  از  ناشى  فلورايد 
چگالى جريان و مدت الكتروليز به افزايش حذف فلورايد به 
علت افزايش دانسيته حباب، خوردگى آند مس، افزايش توليد 
هيدروكسيد فلز مس و كاهش اندازه حباب منجر مى شود. نتايج 
اين مطالعات با مطالعه انجام گرفته توسط دالوند و همكاران در 
سال 2011 مطابقت دارد [22]. آنان نشان دادند كه افزايش از 5 
به 40 ولت به افزايش راندمان حذف رنگ برحسب درصد از 
83/4 به 99/9 در زمان واكنش min 40 منجر مى شود. مي توان 
نتيجه گرفت كه افزايش چگالى جريان به كاهش زمان واكنش 

منجر مي شود. 
يافته  اين  كننده  تائيد  واكنش  زمان  تغييرات  از  ناشى  ملاحظه 
است كه تشكيل لايه پخش در اطراف الكترود در محلول رقيق 
فلورايد به سرعت كمتر واكنش منجر مى شود. لايه پخش در 
مهاجرت  و  پراكندگى  سرعت  روى  فلورايد  غليظ  محلول 
طى  در  ندارد.  تاثيرى  الكترود  سطح  سمت  به  فلزى  يون هاى 
فلورايد  غلظت  علت  به  ميكروفلوك ها  سرعت  ابتدا  فرآيند 
و  آند  خوردگى  اثر  در  مس  هيدروكسيد  بيشتر  توليد  بيشتر، 
تشكيل كمپلكس هيدروكسيد مس با آنيون فلورايد زيادتر است 
و بنابراين حذف سريعتر فلورايد در ابتدا مشاهده مى شود. بعد 
از گذشت زمان اين ميكروفلوك ها بزرگ تر و در نتيجه طبق 
در  حذف  سرعت  مى شوند.  نشين  ته  جارويى  انعقاد  فرآيند 
وجود،  اين  با  است.  بعدى  زمان هاى  از  بيش  اول   10  min
راندمان حذف بيشتر نيازمند زمان واكنش زيادتر است. طورى 
اين  مى رسد.  حداكثر  به   40  min از  پس  حذف  راندمان  كه 
يافته تحقيق با يافته ساست و همكاران در سال 2006 مطابقت 

دارد [23]. 

به نظر مى رسد كه مكانيسم حذف فلورايد در فرايند مزبور با 
استفاده از الكترودهاى مس از الگوى زير پيروى مى كند: 

-Cu  Cu2+ + 2e  :آند (1

3H2O + 3e-  1.5 H2 + 3 OH-   :كاتد (2
3) Cu2+ + 3H2O    Cu(OH)2(s) +3 H+ 
4) Cu(OH)2 + xF-  Cu(OH)2-xFx + xOH-  

اثر كاهش وزن الكترود آند مصرفي بر كارايي حذف فلورايد در 
PAC رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و ماده شيميايى

آند مس مصرفى در مكانيسم حذف فلورايد در فرايند مزبور 
به شكل كاتيون مس آزاد مى شود كه به توليد Cu(OH)2 منجر 
مى شود كه به صورت  Cun(OH)2 n  پليمريزه و در ادامه لخته 

Cu(OH)2 به وسيله آنيون -F جذب مى شود. 

گيرى  نتيجه  مى توان  مانده  باقى  مس  تغييرات  خصوص  در 
غلظت  در  مزبور  فرآيند  از  پس  مانده  باقى  مس  كه  نمود 
و   7/5 معادل  بهينه   pH  ،40  min مدت  فلورايد،   6  mg/L
مربع  متر  سانتى  در  آمپر  ميلى   4/5 و   3  ،1/5 جريان  چگالى 
وزن  كاهش  مى باشند.  گرم  ميلى  و 210  ترتيب 34، 102  به 
ترتيب  به  فوق  مشابه  شرايط  در  مصرفى  مس  آند  الكترود 
همكاران  و   Ghosh مى باشند.  نيز  گرم  ميلى   31 و   20  ،10
مانده  باقى  آلومينيوم  غلظت  كه  دادند  نشان   2008 سال  در 
mg/L 10-4 فلورايد  پس از الكتروكواگولاسيون در غلظت 
 180 و   147 ترتيب  به   500-625  A/m2 جريان  چگالى  و 

نانومتر مى باشند [24].
 pH برطبق نتايج حاصل از بررسي كارايي حذف فلورايد در سه
4/2، 7/5 و 9 وقتي مدت تابش از 30 به 90 دقيقه و غلظت 
PAC از 30 به 50 ميلي گرم در ليتر تغيير مى كند سرعت حذف 
تغيير محسوس مي كند. اين يافته تحقيق با تحقيق انجام گرفته 
توسط ياداو و همكاران در سال 2010 مطابقت دارد. اين محقق 
نشان داد كه افزايش مقدار آلومينيوم آمونيوم سولفات در خاك 
كوزه از 2 به 8 گرم در كيلوگرم خاك كوزه به افزايش راندمان 
حذف از 61% به 68% در زمان تماس 120 ساعت و غلظت اوليه 
mg/L 10 فلورايد منجر مى شود [25]. مي توان نتيجه گرفت كه 
افزايش غلظت منعقدكننده PAC به كاهش زمان تماس و حذف 
بيش تر فلورايد منجر مي شود. اين يافته تحقيق با تحقيق انجام 
گرفته توسط ياداو و همكاران در سال 2009 مطابقت دارد [26]. 
رآكتور  در  معادل 7/5    pH در فلورايد  حذف  كارايى  افزايش 
انعقادشيميايى را مى توان به درشتى و پايدارى بيش تر لخته هاى 

تشكيل شده Al-F نسبت داد. 
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مى توان نتيجه گرفت كه افزايش pH به تجزيه شدن كمپلكس هاى 
Al-F به علت رقابت -OH و كاهش راندمان حذف فلورايد منجر 
 ،Al-F كمپلكس  مراحل  شامل  انعقادشيميايى  فرآيند  مى شود. 
هيدروليز آلومينيوم و ترسيب مى باشد. اين نتايج تحقيق با نتايج 
با  فلورايد  حذف  بررسي  براي   2012 سال  در  همكاران  و  كو 
روش انعقاد توسط نمك هاى آلومينيوم مطابقت دارد [27]. آنان 
pH  معادل 7 را pH  بهينه براى حذف فلورايد اعلام نمودند. 
افزايش pH  تا pH  بهينه 7/5 به افزايش راندمان حذف فلورايد در 
رآكتور انعقاد شيميايى منجر مى شود. بنابراين مى توان نتيجه گيرى 
نمود كه مكانيسم انعقاد جارويى مكانيسم غالب در حذف فلورايد 
محسوب مى شود. برطبق نتايج حاصل از بررسي كارايي حذف 
فلورايد در pH 7/5 و چگالي جريان mA/cm2 4/5، وقتي مدت 
تابش از 10 به 40 دقيقه و غلظت PAC از 10 به 30 ميلي گرم در 
ليتر زياد مى شود، افزايش نشان مي دهد. اين يافته تحقيق با تحقيق 
انجام گرفته توسط تزكان و همكاران در سال 2006 مطابقت دارد. 
اين محقق نشان داد كه به وسيله افزودن PAC، پراكسيد هيدروژن 
به رآكتور الكتروكواگولاسيون مي توان به كاهش اكسيژن مورد نياز 
شيميايى (COD) تا 68-62% دست يافت و نيز كارايي حذف 
COD پساب روغن كشى زيتون به وسيله فرآيند تلفيقى مزبور 
بيش از فرآيند الكتروكواگولاسيون مي باشد [28]. مي توان نتيجه 
گرفت اثر تلفيقي الكتروشيميايي و PAC به كاهش زمان تماس 
مدت  افزايش  مي شود.  منجر  فلورايد  حذف  راندمان  افزايش  و 
تماس به علت توليد لخته هاى پايدار زيادتر به افزايش كارايي 
الكتروشيميايي منجر مي شود. فلورايد در حضور PAC پس از 

الكتروليز تشكيل لخته داده و ته نشين مى شود.

هزينه الكترود آند مس مصرفي و انرژى مصرفى بر كارايي حذف 
PAC فلورايد در رآكتور ناپيوسته تلفيقى الكتروشيميايي و

تلفيقى  ناپيوسته  رآكتور  در  فلورايد  حذف  كارايى  براساس 
الكتروشيمى و غلظت PAC 10 mg/L در شرايط بهينه جريان 
الكتريكى (A 0/03)، پتانسيل الكتريكى (V 30)، زمان تماس 
(min 10)، نياز آبى (40 ليتر در روز براى خانواده چهار نفرى 
براى شرب و پخت و پز)، مى توان نتيجه گيرى نمود كه كمترين 
هزينه بهره بردارى در غلظت كمتر فلورايد (mg/L 3) با %100 
راندمان حذف و بيشترين هزينه بهره بردارى در غلظت بيشتر 
فلورايد (mg/L 9) با 90/5% راندمان حذف مى باشند. بنابراين 
داد.  نسبت  حذف  راندمان  افژايش  به  را  هزينه  كاهش  مى توان 
نتايج اين مطالعات با مطالعه انجام گرفته توسط دالوند و همكاران 

در سال 2011 مطابقت دارد [22]. 

نتيجه گيري و پيشنهادات
نتايج نشان دادند كه فلوئورزدايى آب آلوده با استفاده از رآكتور 
عملي   PAC شيميايى  ماده  و  ناپيوسته  الكتروشيميايي  تلفيقى 
و  ناپيوسته  الكتروشيميايي  تلفيقى  ناپيوسته  رآكتور  و  است 
ماده شيميايى PAC موثرتر از رآكتور ناپيوسته الكتروشيميايي 
افزايش  به   PAC غلظت  افزايش  توجهي  قابل  طور  به  است. 
آينده  مطالعات  براي  مي شود.  منجر  فلورايد  حذف  راندمان 
ناپيوسته  رآكتور  تركيب  تشديدكنندگي  اثر  مي شود  پيشنهاد 
تلفيقى الكتروشيميايي ناپيوسته و ماده شيميايى PAC با انواع 
الكترودهاي ديگر در حضور ديگر عوامل شيميايى نيز بررسي 

گردد. 

تشكر و قدرداني
اين مقاله بخشي از پايان نامه كارشناسي ارشد آلودگى محيط زيست مي باشد. بنابراين نويسندگان مقاله از حمايت آزمايشگاهي گروه 
مهندسي بهداشت محيط دانشگاه آزاد اسلامي واحد پزشكي تهران و حمايت مالى گروه محيط زيست، واحد پرديس علوم و تحقيقات 

دماوند، دانشگاه آزاد اسلامى تشكر و قدرداني مي نمايد.   
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ABSTRACT
Background and Aims: Fluoride is a toxic chemical for human. The present study was aimed to investigate 
fluoride removal from urban drinking water by the combination of batch electrochemical reactor, using 
copper-copper electrodes, and poly aluminum chloride (PAC) as chemical coagulant.
Materials and Methods: Fluoride contaminated drinking water samples were prepared and thence the effect 
of different variables including pH (4.2-9), initial fluoride concentration (3-9 mg/L), contact time (10-40 
min), PAC concentration (10-50 mg/L), distance between electrodes (1.5 cm), and current density (1.5-4.5 
mW/cm2) on fluoride removal efficiency was studied. 
Results: The experimental results have shown that the maximum removal efficiency of 87.0% was obtained 
in the electrochemical reactor for 9 mg F-/L at 1.5 cm distance between electrodes, current density of 4.5 
mA/cm2, electrolysis time of 40 min and pH 7.5.  Similarly, the maximum fluoride removal (100%) was 
obtained when the operating conditions were set as electrode distance 1.5 cm, current density 3 mA/cm2, 
electrolysis time 40 min and pH 7.5. Incorporating PAC in electrochemical reactor resulted in a very high 
fluoride removal (over 99%) from high-fluoride water (9 mg/L) when distance between electrodes, current 
density, contact time, and pH were 1.5 cm,  4.5 mA/cm2, 10 min and 7.5, respectively. At a contact time of 10 
min, pH 7.5 and 10 mg PAC/L, the enhanced coagulation achieved a complete fluoride removal (100%) when 
the distance between electrodes and current density were respectively 1.5 cm and 4.5 mA/cm2.
Conclusion: It has been found that fluoride removal from high-fluoride contaminated water in an 
electrochemical batch reactor is practicable. The enhanced coagulation process with copper-copper electrodes 
and PAC was more effective for fluoride removal as compared with the use of batch electrochemical reactor 
solely.  

Key words: Copper electrode, drinking water, electrochemical, Fluoride, poly aluminum chloride. 

*Corresponding Author:
Department of Environmental Health, School of Health, Islamic Azad University, Tehran Medical Branch, Tehran, Iran 
Tel: +982122006667
Email: g.kashi@yahoo.com

Received: 17 August 2014
Accepted: 14 March  2015


