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 مونومرهای بين طحیس پليمریزاسيون روش به (TFC/NF) نازک لایه یچندسازه نانوفيلتراسيون غشاهای ،مطالعه این در :چكيده
 عنوان به H)3(SO سولفونيک اسيد با شده دار عامل GOQD یا (GOQD) گرافن اکسيد کوانتومی نقاط و کلرید لئیمزو تری پيپرازین،

 روبشی الكترونی ميكروسكوپ با ترتيب به شده تهيه غشاهای دوستی آب و سطح شناسی ریخت شدند. تهيه دوست آب های کننده حاصلا
 برای را بيشتری دوستی آب با زبر سطح آناليزها گرفتند. قرار مطالعه مورد آب تماس زاویه گيری اندازه و SEM)-(FE ميدانی گسيل

 فيلتراسيون سيستم از استفاده با غشاها جداسازی عملكرد ،همچنين دادند. نمایش خالص TFC غشای اب مقایسه در شده اصلاح غشاهای
 وزنی درصد 006/0 با شده اصلاح نانوفيلتراسيون غشای گرفت. قرار بررسی مورد مختلف نمک های محلول برای متقاطع جریان

GOQD، 4 نمک دو برای را جداسازی عملكرد بهترینSO2Na و NaCl شار بيشترین ،مقابل در داد. نشان ٪2/۳۸ و ٪۳/94 ترتيب هب 
 h  ترتيب به بالا در شده ذکر نمک دو برای آب عبور

2
L/m ۱/60 و h 

2
L/m ۱/6۳ 004/0 با شده اصلاح نانوفيلتراسيون غشای برای 

 عامل عنوان به (BSA) گاوی سرم نآلبومي تئینپرو از استفاده با نيز غشاها رسوب برابر در مقاومت آمد. دست به GOQD وزنی درصد
 با نانوفيلتراسيون غشای سازی بهينه از پس گرفت. قرار ارزیابی مورد فيلتراسيون فرایند طول در آب شار کاهش اساس بر کننده، رسوب

GOQD، با شده اصلاح غشای H3SO-GOQD وجود که شد مشخص و شد ساخته نيز مشابه وزنی درصد با H3SO-GOQD در 
 این مجموع، در بخشد. می بهبود GOQD حاوی غشای و خالص TFC غشای به نسبت را غشا گرفتگی ضد خاصيت آميد، یپل لایه

 مختلف عاملی های گروه تنظيم طریق از موثری طور به توان می را نانوفيلتراسيون غشاهای جداسازی عملكرد که دهد می نشان مطالعه
  داد. تغيير GOQD سطح بر

 

 سولفونيک، اسيد با شده دار عامل گرافن اکسيد کوانتومی نقاط ،نازک لایه یچندسازه نانوفيلتراسيون غشای :کليدی واژگان
  آميد. پلی لایه گرفتگی، ضد خاصيت ،زدایی نمک عملكرد
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  مقدمه -۱

 سه اینكه وجود با است. شرب حيات حفظ برای منبع مهمترین آب
 ،است  گرفته فرا دریاها و ها اقيانوس را زمين کره سطح چهارم
 با جهان جمعيت چهارم یک 20۵0 سال تا که شود می بينی پيش

 هشتاد از بيش همچنين، [.۱] شوند مواجه آشاميدنی آب کمبود
 های آب با یا و تخليه دریاها در تصفيه بدون ها فاضلاب رصدد

 زمان مرور به آب منابع این براینبنا شوند. می ترکيب زیرزمينی
 بيشتری مشكلات با نياز مورد آب تامين برای جهان و شده آلوده
 آب منابع از باید ،ئلمسا این با مقابله برای [.۱] شد خواهد رو روبه
 مداوم طور به دریا آب از زدایی نمک و صفيهت و شود حفاظت سالم

 و ها نمک آن در که است فرایندی ،زدایی نمک [.2] گيرد صورت
 های پساب و فاضلاب دریا، آب جمله از شور منابع از معدنی مواد

 برای عمده وریآ فن دو کلی، طور به شود. می جدا صنعتی
 از: اند تعبار که گيرد می قرار استفاده مورد آب از زدایی نمک
 [.۳] غشایی زدایی نمک و (تقطيری) حرارتی زدایی نمک

 داده حرارت شور آب ،(تقطيری) حرارتی زدایی نمک فرایند در
 برای که آنجایی از اما شود. حاصل خالص آب بخار تا شود می

 های دهه در است، نياز مورد زیادی انرژی آب، به دادن حرارت
 تعل به غشایی روش به اییزد نمک وریآ فن از استفاده اخير،

 قرار توجه مورد گسترده طور به کمتر انرژی مصرف و بالا بازدهی
 حل های یون غشایی، روش به زدایی نمک در [.4] است گرفته
 بسيار های روزنه با غشا توسط راحتی به توانند می آب در شده

 این با شوند. جدا آب از نانومتر( حد در ها روزنه )قطر کوچک
 موجود های نمک از بالایی درصد بتواند که غشایی انتخاب وجود،

 عبور برای بالایی نفوذپذیری دارای زمان هم و کند جدا را آب در
 توجه مورد چالش یک عنوان به همواره باشد، آب های مولكول
 [.۵] است بوده زمينه این در محققان

 طریق از فيزکوشيميایی خصوصيات تنظيم مشكل، این رفع برای
 جستجوی همچنين و پرکننده عنوان به متخلخل مواد رفیمع

 در تحقيقات اصلی اولویت پيشرفته، های ویژگی با جدید غشاهای
 ها، ليتئوز مانند نانومواد از یمتفاوت انواع تاکنون است. زمينه این

 اکواپورین، گرافن، کربن، ترکيبات پایه بر مواد فلزی، اکسيدهای

 آب زدایی نمک فرایند در تروليت،الك پلی نانوذرات و رس خاک
 [.6-۸] اند گرفته قرار بررسی و مطالعه مورد

۱گرافن اکسيد رکننده،پ نانومواد ميان در
 (GO) خواص دليل هب 

 های گروه وجود و اتم یک حد در ضخامت داشتن مانند خاصی
 غشاهای ساخت در پرکننده عنوان به هيدروژن عاملی

 گزارش بسياری مقالات [.9] ستا شده استفاده نانوفيلتراسيون
 جداسازی بازده و غشا درون به آب نفوذپذیری درصد که اند داده

 لایه به گرافن اکسيد افزودن با آب، در موجود های نمک و املاح
2آميد پلی پذیرانتخاب

 (PA) های نانوورقه اما [.9] یابدمی افزایش 
 و شوند پخش غشا درون یكنواخت طور به توانند نمی گرافن اکسيد

 پراکندگی برای [.۱0] سازد می محدود را غشا عملكرد عامل این
 های نانوورقه همكاران و کانگ ،GO های نانوورقه یكنواخت

 ساخت در ها آن از و سنتز را (SGO) شده سولفات گرافن اکسيد
 ها آن کردند. استفاده پرکننده عنوان به نانوفيلتراسيون غشاهای
 لایه نانوفيلتراسيون غشایی صياتخصو که کردند مشاهده

۳نازک
 (TFN)، :بار، چگالی سطح، زبری دوستی، آب مانند 

 های نانوورقه ميزان به غشا ضدگرفتگی قابليت و آب نفوذپذیری
SGO غشا زبری همچنين [.۱0] دارد بستگی غشا به شده افزوده 

 به شده سولفات گرافن اکسيد از درصد ۳/0 شدن افزوده از پس
 درون به آب پذیری نفوذ همچنين یافت. افزایش پذیر تخابان لایه
 توانایی و یافت بهبود درصد ۳/۸7 تا نانوپرکننده درصد ۳/0 با غشا

 و ما [.۱0] رسيد درصد 9۵ به آب از 4MgSO نمک جداسازی
 عملكرد آب، نفوذپذیری ميزان افزایش جهت نيز همكاران
 با را افنگر اکسيد غشا، گرفتگی کاهش و مطلوب جداسازی

4(اکریلاتمت )سولفوبتایين پلی زویترونيک زنجيره
 (PSBMA) 

 درصد ۳ کارگيری به خالص، GO با مقایسه در کردند. دار عامل
 در برابری دو افزایش ،PA لایه درون GO-PSBMA وزنی
 ها نمک و املاح جداسازی ظرفيت در تغيير بدون آب پذیری نفوذ

Ag- نانوذرات همكاران و یو ر،دیگ یپژوهش در [.۱۱] داد نشان را

GOQD پذیر انتخاب لایه در را PA غشای یک ساخت برای 
TFN آب پذیری نفوذ که داد نشان آناليزها ادند.د قرار ضدباکتری 
 PA لایه در GOQD-Ag های پرکننده غلظت به غشا، درون

                                                 
1
 Graphene oxide 

2
 Polyamide 

3
 Thin film nanofiltration 

4
 Poly (sulfibetaine methacrylate) 
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 به آب نفوذپذیری در درصدی ۳/44 بهبود یک است. وابسته
Ag- افزودن با نمک جداسازی در رتغيي بدون غشا، درون

GOQDضدباکتری خاصيت همچنين غشا این شد. مشاهده ها 
 انواع از یكی که .aureus S و .Coil E مقابل در خوبی

  [.۱2] داد نشان هستند، ها باکتری و ها ميكروب

 در عمده مشكلات از یكی ،شد اشاره بالا در که گونه همان
 پخش عدم و ها پرکننده جمعت نانوفيلتراسيون، غشاهای طراحی

 این از استفاده ،همچنين است. غشا درون ها آن یكنواخت
 و املاح ها، نمک که طوری به شده غشا تخلخل سبب ها پرکننده
 شار کاهش سبب که کرده نفوذ غشا جفر و خلل درون رسوبات

 غشای ابتدا ،پژوهش این در شوند. می غشا زا عبوری آب
 شود. می ساخته سطحی بسپارش روش به نازک لایه کامپوزیتی

 که سولفون پلی اولترافيلتراسيون غشای سطح کار این برای
 فاز واکنش وسطت گيرد،می قرار استفاده مورد پایه غشای عنوان به

 حضور در کلرید ئیلمزو تری حاوی آلی فاز با پيپرازین حاوی آبی
+ پذیرنده عنوان به آمين اتيل تری

H سسپ شود. می پوشانده، 
 درصدهای با گرافن اکسيد یکوانتوم نقاط با آميد پلی غشای

 بر GOQD های پرکننده افزودن اثر و شود می آلایيده متفاوت
 ميزان و انسداد و گرفتگی درصد مانند غشا خواص روی
 نظر به گيرد. می قرار ارزیابی مورد شور آب از آن زدایی نمک

 پخش بسب GOQDs کوچک بسيار ذرات سایز که رسد می
 زدایی نمک ميزان و شده آميد پلی غشای درون نانوذرات یكنواخت

 ،علاوه به .دهد افزایش توجهی قابل طور به را شور آب تصفيه و
 به H3SO عاملی گروه اتصال با که است این بر انتظار

GOQDs، با مقایسه در که طوری به یابد، افزایش کاتيونی تبادل 
GOQD آب ميزان و شده جدا شور آب از بيشتری نمک درصد 

 شود. بيشتر آميد پلی غشای از شده خارج شيرین

 ها دستگاه و مواد -2

 از: عبارتند ،پژوهش این در استفاده مورد شيميایی مواد
د لئیمزو تری  آمين اتيل تری ،(TMC, ٪9۸ )خلوص ۱کلری

د هيدروکسی-N سولفون، پلی ،(٪99 )خلوص 2سوکسينيمي
 

-۳)-۳-اتيل ،(٪99 )خلوص زینپيپرا ،(NHS, ٪9۸ )خلوص

                                                 
1
 Trimesoyl chloride 

2
 N-hydroxysuccinimide 

 )خلوص ۳هيدروکلرید ایميددی کربن پروپيل( آمينو متيلدی
9۸٪ ,EDC) 4سولفاميک اسيد و

 از که (SA, ٪9۸ )خلوص 
 استيک تترا آمين دی اتيلن شدند. خریداری آلدریچ سيگما شرکت

 ،(٪9۸ )خلوص سولفوریک اسيد ،(EDTA, ٪9۸ )خلوص ۵اسيد
 هگزان،-n سدیم، هيدروکسيد ،(٪6۵ )خلوص نيتریک اسيد

 سدیم کربنات بی و (DMF) 6فرماميد متيل دی گرافيت،
 گرفتند. قرار استفاده مورد آلمان مرک شرکت از شده خریداری
 تهيه بيوتكنولوژی اميران ایرانی شرکت از دیاليز کيسه همچنين

 .شد

 های ویژگی ،H3SO-GOQDs و GOQDs نانوذرات سایز
 های دستگاه از استفاده با غشاها شناسی ریخت و سطحی

 ساخت CM120 مدل (TEM) 7عبوری الكترونی ميكروسكوپ
FE)- ۸ميدانی نشر روبشی الكترونی ميكروسكوپ و هلند کشور

SEM) شرکت ساخت SCAN-TE مطالعه برای .ندشد انجام 
 سنجی طيف از نانوپودرها عاملی گروهای تعيين و مولكولی ساختار
 شرکت AVATAR مدل (FTIR) 9فروسرخ فوریه انتقال

 بلوری ساختار بررسی برای .شد استفاده ,USA Thermo سازنده
 PHILIPS مدل (XRD) ۱0ایكس پرتو پراش دستگاه نانوذرات

  گرفت. قرار استفاده مورد هلند کشور ساخت

  شده ساخته غشاهای عملکرد ارزیابی ۱-۲

 ساخت plus 15 OCA مدل تماس زاویه گيری اندازه سيستم
 رصدهاید با غشاها دوستی آب ميزان Dataphysics شرکت
 بار سه ميانگين غشا هر برای و سنجيد را پرکننده متفاوت
 گزارش غشا سطح بر آب قطره تماس زاویه به مربوط آزمایش

  شد. داده

 سيستم از متفاوت های نانوپرکننده با غشاها بررسی برای
 موثر سطح با غشا هر .شد استفاده متقاطع جریان با فيلتراسيون

 آب با تماس در مگاپاسگال ۵/۱ فشار تحت مربع متر سانتی ۳6

                                                 
3
 1-ethyl-3-(3-dimethylaminopropyl) carbodiimide 

hydrochloride  
4
 Sulfamic acid 

5
 Ethylenediaminetetraacetic acid 

6
 Dimethylformamide 

7
 Transmission electron microscopy 

8
 Field emission scanning electron microscopy 

9
 Fourier transform infrared spectroscopy 

10
 X-ray powder diffraction 
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 از پایداری شار و گردد فشرده و یكپارچه تا گرفت قرار یون بدون
 ،4SO2Na حاوی خوراک های محلول ،سپس شود. خارج آن

4MgSO، 2MgCl و NaCl 1 هایغلظت با یک هر-
l mg 

 ۱ به عملياتی فشار .شد هافزود مخزون درون ترتيب به 2000
 (R) غشا زنیپس و نمک دفع ميزان و یافت کاهش مگاپاسگال

 :[۱۳] آمدند دستبه زیر روابط از (J) غشا از آب عبوری شار و

                                      )۱( 

 fc و غشا زا عبوری محلول در نمک غلظت pc رابطه، این در

  است. خوراک محلول در نمک غلظت

                                                              )۲( 

V ليتر حسب بر غشا از عبوری شار حجم (l)، A سطح مساحت 
2( مربع متر حسب بر غشا موثر

(m و t جدا فرایند زمان مدت 
 مقادیر که است ذکر به زملا است. (h) ساعت حسب بر سازی
 بار ۳ برای متوسط طور به نمونه هر برای J و R شده گيری اندازه

 است. شده داده گزارش آزمایش

 4SO2Na خوراک محلول ،ضدگرفتگی خواص بررسی برای
 ۱گاوی سرم آلبومين تئینپرو همراه به ليتر( بر گرم ميلی 200)
 مدت به خوراک محلول عنوان به (BSA, ليتر بر گرم ميلی ۵00)

 غشاهای ضدگرفتگی خاصيت و شد داده عبور غشا از ساعت 60
 فيلتراسيون طی در شار کاهش ميزان اساس بر شده تهيه

4SO2BSA/Na شد. بينیپيش 

 ساخت روش -۳

 (GOQDs) گرافن اکسید کوانتومی نقاط تهیه ۱-۳

GOQDs با شدن( ورقه )ورقه شدن پوسته پوسته روش به 
 200 [.۱4] شدند تهيه گرما کمک به و راسونيکالت از استفاده

 اسيد و سولفوریک اسيد از مخلوطی در گرافيت پودر گرم ميلی
 سولفوریک اسيد ليتر ميلی 60) ا به ۳ نسبت به ترتيب به نيتریک

 تحت ساعت ۳ مدت به و شد ریخته نيتریک( اسيد ليتر ميلی 20 و
 مدت به فرابنفش پرتو ،سپس .گرفت قرار وات( ۱000) لتراسونيکا

 و شده شكسته امكان حد تا پيوندها تا شد تابانده آن به دقيقه 20
                                                 
1
 Bovine serum albumin 

 محلول .[۱۵] دنشو تشكيل محلول در گرافيت از نازکی های لایه
 درجه ۱00 دمای در شده سوسپانسه نانوذرات حاوی سيدیا

 قرار بازروانی تحت ساعت ۱2 مدت به روغن حمام در رادگ سانتی
 در شد. سرد محيط دمای تا آرامی به اعتس ۱2 از پس گرفت.
 دیاليز کيسه درون و شد رقيق مقطر آب با محلول ،یبعد مرحله

 شوند. جدا آن از اسيدی های یون تا گرفت قرار روز دو مدت به
PH شده رقيق سدیم هيدروکسيد از استفاده با شده فيلتر محلول 

 هدوبار GOQDs حاوی محلول شد. تنظيم ۸ روی مقطر آب در
 های یون همه تا گرفت قرار ساعت 4۸ مدت به دیاليز کيسه در

 خلا آون در حاصل رنگ زرد رسوب شوند. خارج آن از نمک
 دهد. می نشان را sGOQD آبی محلول ۱ شكل شد. خشک

 ۱0 محلول در استفاده از پيش دیاليز های کيسه ،همچنين
 که EDTA2Na مولار ميلی ۱0 و سدیم کربنات بی مولار ميلی
PH دقيقه ۳0 مدت به ترتيب به ،بود شده تنظيم ۸ روی آن 

 شدند. جوشانده

 

 بعد از قرار گرفتن در کيسه دیاليز GOQD : تهيه محلول آبی۱شكل 

 H3SO-GOQDs کوانتومی نقاط تهيه 2-۳
 کوانتومی نقاط ليتر ميلی ۵0 به EDC گرم ۸/2 و NHS گرم 7/۱

 گراد سانتی جهدر صفر دمای در (ml/mg ۱0) گرافن اکسيد
 سپس گرفت. قرار چرخش تحت ساعت 2 مدت به و شد افزوده

 ساعت ۱2 مدت به و شد افزوده بالا محلول به SA گرم ۵/0
 ۱2 از پس گرفت. قرار چرخش تحت محيط دمای در دیگر

 به H3SO-GOQD رسوب و شد سانتریفيوژ محلول ،ساعت
 [.۱6] آمد دست
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  سولفون پلی پایه غشای ساخت ۳-۳
 سولفون پلی متداول بسپار پژوهش این رد استفاده مورد سپارب

 استفاده )پایه( زیربنا عنوان به غشا ساخت در آن از که است
 درصد ۱۸ حاوی DMF محلول پایه، غشای تهيه برای شود. می
 بر گراد سانتی درجه 2۵ دمای در ساعت 24 مدت به سولفون پلی

 دست به یكنواختی محلول تا شد زده هم مغناطيسی زن هم روی
 محلول چروکيدگی و نقص بدون غشای توليد رایب سپس آید.

 آن درون موجود های حباب تا گرفت قرار التراسونيک تحت بسپار
 یک از استفاده با یبسپار محلول شوند. خارج کامل طور به

 بود شده تنظيم ميكرومتر ۳00 ضخامت در آن تيغه که کش فيلم
 از پس ادامه، در شد. کشيده شهشي صاف کاملا سطح روی بر

 مجموعه گرفتن قرار با شيشه، روی بر یبسپار غشای نشانی لایه
 سولفون پلی رنگ سفيد پایه غشای مقطر( )آب انعقاد حمام درون
 حمام درون ساعت 24 مدت به شده حاصل غشای شد. ظاهر
 و شود خارج آن از کامل طور به DMF حلال تا ماند باقی انعقاد

2 ابعاد در ها فيلم نهایت، در شود. تثبيت آن اسیشن ریخت
cm ۱0 

X ۵ قرار استفاده مورد سطحی بسپارش جهت تا شدند داده برش 
 و آبی محلول دو باید سطحی، بسپارش واکنش انجام برای گيرند.

 6/0 و پيپرازین وزنی درصد 2 حاوی آبی محلول شوند. تهيه آلی
 وزنی درصد 4/0 حاوی آلی محلول و آمين اتيل تری وزنی درصد
 نكته این ذکر شدند. ساخته هگزان-n حلال در لریدک لئیمزو تری

 گردد، تهيه تازه مرحله هر در باید آلی محلول که است ضروری
 پذیر واکنش بسيار هوا رطوبت مجاورت در کلرید لئیمزو تری زیرا

  [.۱7] شود تبدیل بسپار حتی و تریمر دیمر، به تواند می و است
 سولفون، پلی پایه غشای روی بر نانوفيلتراسيون غشای تهيه جهت
 تا گرفت قرار آبی حلولم در دقيقه پنج مدت به پایه غشای
 محلول از غشا سپس کند. نفوذ غشا فرج و خلل درون آبی محلول

 از نرمی غلتک از استفاده با اضافی آبی محلول و شد خارج آبی
 بر آبی محلول از شده اشباع غشای بعد، مرحله در شد. خارج آن

 درون دقيقه یک مدت به مجموعه کل و فتگر قرار شيشه روی
 محلول در غشا گرفتن قرار با بلافاصله شد. ور غوطه آلی محلول

 اتفاق آلی فاز و غشا بين مشترک سطح در تراکمی بسپارش آلی،
 شستشو هگزان-n  با شده تهيه نانوفيلتراسيون غشاهای افتد.می
 جهت و شوند خارج ها آن از باقيمانده های ناخالصی ات شدند داده

 داده حرارت دقيقه ۳0 مدت به درجه 70 دمای در بيشتر بسپارش

 شدند نگهداری مقطر آب در استفاده از پيش تا ،سپس و شدند
[۱۸.] 

GOQDs 0۱/0 و 006/0 ،004/0 ،002/0) متفاوت درصدهای با 
 نانوفيلتراسيون غشای درون پيپرازین، آبی محلول در وزنی( درصد

 با شده اصلاح غشای شدن بهينه از پس شدند. گنجانده
GOQDs، sGOQD با شده دار عامل H3SO شيوه همين به نيز 

  شد. افزوده نانوفيلتراسيون غشای به

  حثب و نتایج -۴

 شده سنتز کوانتومی نانوذرات یابی مشخصه ۱-۴

 برای که یيتگراف پودر از روبشی یالكترون ميكروسكوپ تصاویر
 داده نشان 2 شكل در ،گرفت قرار استفاده مورد sGOQD تهيه
 از بعضی در ،است مشخص شكل از که گونه همان .است شده

 یكدیگر از نازکی های ورقه صورت به گرافيت صفحات ها قسمت
 انباشته همدیگر روی بر ها ورقه ،مناطق از دیگر بعضی در و جدا
 پودر از شده سنتز نانوذرات TEM تصاویر همچنين، اند. شده

 داری کربنی کوانتومی نقاط که دهد می نشان ۳ شكل در گرافيت
 نقاط دو هر برای ذرات سایز ميانگين و هستند کروی شكل

  است. کمتر نانومتر ۱0 از کربنی کوانتومی

 

 )الف(
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 )ب(

 در sGOQD ساخت برای استفاده مورد گرافيت از SEM-FE تصاویر :2 شكل
 m 2 )ب( m ۱ )الف( متفاوت های ماییبزرگن

 

 )الف(

 

 )ب(

 H3SO-GOQD )ب( و GOQD )الف( TEM تصاویر :۳ شكل

 ،900 در را هایی نوار 4 شكل در GOQD برای FTIR آناليز
-1( و 292۱ ،۱7۱۱ ،۱6۳۱ ،۱40۳ ،۱۱۳4

(cm ۳4۳4، ترتيب به 

 ،CHO-، O-C، C=O-O، C=C- کششی ارتعاشات به مربوط
C=O، H-C و H-O های گروه وجود [.۱۸ - 20] دهد می نشان 
 سطح در هيدروکسيل و کربوکسيل مانند قطبی دار اکسيژن عاملی

sGOQD بار توليد و آبی محلول در پراکندگی دوستی، آب برای 
 برای [.2۱] است مفيد بسيار کوانتومی نقاط روی بر منفی سطحی

H3SO-GOQD 1( و ۸۱2 در هانوار-
(cm ۱044 هب مربوط 

 ۱۳۸0 و ۱2۱۸ در ها نوار و (S=O) و O)-(S کششی ارتعاشات
 هستند O-O=S نامتقارن و متقارن کششی ارتعاشات بر منطبق

  [.22 و 2۳]

 کربنی کوانتومی نقاط FTIR طیف :۴ شکل

 O24=2در را پيكی پهنای sGOQD ایكس پرتو پراش الگوی
 دهند می نشان nm ۳4/0 تقریبا ای لایه بين فاصله با مطابق

 ارتفاع ميانگين داری گرافن نانوصفحات کلی طور به (.۵ )شكل
 این در شده سنتز هایGOQD هستند. nm 2/۱ )ضخامت(

 که معنی این به گيرند، می قرار محدوده همان در نيز مطالعه
GOQD- [.24] هستند GO شكل ای ورقه لایه ۱-۳ دارای

H3SOبا را مشابهی پراش الگوی نيز ها GOQDننشا ها 
 سولفوناسيون فرایند طی در که کند می مشخص که دهد می

GOQD،[.2۵] است نكرده تغيير ها لایه بين فاصله و ساختار ها 
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 کربنی کوانتومی نقاط ایكس پرتو پراش الگوی :۵ شكل

  غشاها دوستی آب ميزان و تماس زاویه بررسی 4-2

 ستیدو آب جمله از یمتفاوت عوامل به تماس زاویه کلی طور به
 دارد بستگی آميد پلی لایه در منافذ اندازه و تخلخل ،زبری ،سطح

 غشاها برای تماس زاویه ،خالص TFC غشای با مقایسه در .[26]
 (.6 )شكل یابد می کاهش تدریج به هاGOQD مقدار افزایش با
 002/0 یعنی GOQD مقدار کمترین افزودن با ،مثال عنوان به

 کاهش درصد 2۳ حدود تماس زاویه مقدار ،آميد پلی لایه به درصد
 زاویه مقدار نيز GOQD وزنی درصد 0۱/0 غشای مورد در یافت.
 نظر به رسيد. درجه ۸/۱9 به درصدی 60 حدود کاهش با تماس

 خاصيت دار اکسيژن متعدد عاملی های گروه وجود ،رسد می
 [.27 و 2۸] کند می اهدا غشاها به را بالایی دوستی آب

 

 های درصد با شده اصلاح غشاهای و خالص TFC غشای ماست زاویه :6 شكل
 GOQD متفاوت

 عملكرد برروی GOQD متفاوت مقادیر افزودن اثر ۳-4
 غشاها زدایی نمک

 4SO2Na نمک دو زنی پس و شور آب شار از آمده دست به مقادیر

 GOQD متفاوت مقادیر حاوی و خالص غشاهای برای NaCl و
 با آب عبور شار که شود می اهدهمش است. شده ارائه 7 شكل در

 یابد. می افزایش وزنی درصد 004/0 تا GOQD غلظت افزایش
 و NaCl برای آب عبور شار ميانگين ،خالص TFN برای

4SO2Na به ترتيب به h 
2

L/m 9/۵۱ و h 
2

L/m ۸/4۸ و رسد می 
 عبوری شار مقدار بيشترین ،GOQDوزنی درصد 004/0 با غشا

(h 
2

L/m ۱/6۳ و h 
2

L/m ۱/60) برای را NaCl 4 وSO2Na 

  دهد. می نشان

 مناسب دوستی آب ،GOQD وزنی درصد 004/0 با غشا برای
 بين مرز در بيشتر آب های کانال تشكيل با همراه غشا سطح

 است داده افزایش را غشا از عبوری شار آميد پلی لایه و نانوذرات
 وزنی ددرص 004/0 از بيشتر مقادیر با غشاها برای .[29 و ۳0]

GOQD، این با یابد می افزایش غشاها دوستی آب ميزان اگرچه 
 بر ها آن شدن کلوخه و هاGOQD تجمع که رسد می نظر به وجود
 است شده غشا درون آب شار عبور از مانع آميد پلی سطح روی

[۳۱]. 

 )الف( 
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 )ب(

 غشای از 4SO2Na )ب( و NaCl )الف( نمک زنی پس و شور آب شار :7 شكل
TFC متفاوت مقادیر با شده اصلاح غشاهای و خالص GOQD. 

 ابتدا در است. شده مشخص نيز ها نمک زنی پس ،7 شكل در
 004/0 تا GOQD مقادیر افزودن با 4SO2Na نمک زنی پس

 افزایش بالاتر های غلظت در آن از پس و یابدمی کاهش درصد
 در نمک زنی پس کاهش دهد. می نشان را توجهی قابل

 و پذیری نفوذ بين مبادله به مربوط تواند می پایين یها غلظت
 عبور و نفوذپذیری ميزان رقابت این در که باشد نمک زنی پس
 بالاتر های غلظت در .[۳2] است شده بيشتر غشاها از شار

GOQD، سطح در بيشتر عاملی های گروه افزایش دليل به 
 آن، با متناسب و یافته افزایش سطحی بار آميد، پلی غشاهای

 و شده بيشتر دونان اثر به توجه با غشا سطح و املاح بين دافعه
  [.۳2] است یافته بهبود نمک زنی پس بنابراین

 mg/l حاوی آبی محلول از غشاها، گرفتگی رفتار بررسی برای
 و شد استفاده 4SO2Na نمک از mg/l 2000 و BSA از ۵00
 نرمال شار است. شده داده نمایش ۸ شكل در ها آن نرمال شار
 تعریف آن با مطابق اوليه شار بر تقسيم غشا جریان شار صورت به

 برای زمان طول در شار کاهش شكل به توجه با [.۳۳] شود می
TFN با شده دوپه غشاهای با مقایسه در خالص GOQDها 
 شده اصلاح غشاهای گرفتگی برابر در مقاومت است. شده بيشتر

 افزایش با زیرا باشد؛ مربوط هاآن بالاتر دوستی آب به تواند می
 کاهش غشا سطح به رسوبی مواد چسبندگی دوستی، آب ميزان

 در آب نفوذ شار خالص، TFN غشای برای [.۳4] یابد می
 غشاهای برای که درحالی دهد؛ می نشان را افتی اوليه های ساعت

 ۱۵ حدود از بعد آب عبور شار ،GOQD درصد 004/0 از بيشتر
 رسوب ضد توانایی دهنده نشان که کند می هشکا به شروع ساعت

  .است شده اصلاح غشاهای بهتر

 

 با شده اصلاح غشاهای و خالص TFC غشای از عبوری نرمال شار :۸ شكل
GOQD زمان حسب بر 

 غشاهای بين در که دهد می نشان آناليزها از حاصل یجنتا چه اگر
 از آب ارش مقدار بيشترین ،GOQD متفاوت مقادیر با شده اصلاح
 کند می عبور GOQD وزنی درصد 004/0 با شده اصلاح غشای

 دو نانوفيلتراسيون غشاهای طراحی در که آنجایی از ،وجود این با
 نمک حذف برای توانایی حداکثر به دستيابی یعنی اساسی پارامتر

 نظر به ،شود گرفته نظر در باید آب جریان شار حداکثر عبور و
 GOQD وزنی رصدد 006/0 با شده اصلاح غشای که رسد می

 بر بيشتری بررسی به ادامه در ،بنابراین باشد. تری مناسب گزینه
 پردازیم. می غشا این روی

 با خالص TFC غشای برای نمک زنی پس عملكرد مقایسه 4-4
  کربنی کوانتومی نقاط با شده اصلاح غشاهای

 لكردعم ،نانوفيلتراسيون غشاهای جداسازی مكانيسم بررسی برای
 و GOQD وزنی درصد 006/0 با غشاها و خالص TFC غشای

H3SO-GOQD به ها نمک زنی پس روند و شد گيری اندازه 
 2MgCl >4MgSO >4SO2Na< آمد: دست به زیر صورت

NaCl غشاهای در نمک جداسازی مكانيسم اگرچه .(9 )شكل 
 غشاهای در زنی پس وجود این با ،است پيچيده نانوفيلتراسيون

 اندازه به )که مولكولی غربال به مربوط تواند می يلتراسيوننانوف
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 اثر و دارد( بستگی نانوفيلتراسيون غشای های حفره متوسط
 زنی پس ،9 شكل به توجه با .[۳۵و۳6] باشد دونان محدودیت

 نسبتا طور به و بالا سطح در ها غشا همه برای 4SO2Na نمک
 باردار فيلتراسيوننانو اهایغش ،همچنين است. شده حفظ پایداری

 مانند ظرفيتی دو های آنيون برای را بيشتری زنی پس منفی
-2

4SO نظير ظرفيتی تک های آنيون به نسبت -Cl نشان 

 دارند. تری قوی الكترواستاتيک دافعه غشاها این زیرا ؛دهند می

2- یكسان آنيون دارای که هایی نمک برای
4SO ،زنی پس هستند 

4MgSO 4 از کمتر بسيارSO2Na ،باردار غشای سطح زیرا است 
+2 ظرفيتی دو کاتيون با تری قوی الكترواستاتيک جاذبه منفی

Mg 
 غشا سطح در ها یون غلظت دونان، محدودیت اثر به توجه با دارد.

 غلظت دیگر، عبارت به نيست. برابر محلول در ها آن غلظت با
 غلظت از بيشتر غشا سطح روی بر غشا بار با مخالف های یون
 بار با نام هم های یون غلظت آن پی در و است محلول درون ها آن

 است. محلول درون ها آن غلظت از کمتر غشا سطح روی بر غشا
 تواند می آب شود، می اعمال غشا به خارجی فشار یک که هنگامی

 دافعه اثر دليل به نام هم های یون که حالی در کند عبور غشا از
 الكترواستاتيكی، تعادل دليل به مان،ز هم شوند. می زده پس دونان
 دليل به بنابراین شوند. می زده پس نيز غشا بار با مخالف های یون

+2 ظرفيتی دو کاتيون تر قوی الكترواستاتيک جاذبه
Mg به نسبت 

+ ظرفيتی تک کاتيون
Na، 4 نمک زنی پس ميزانMgSO در 

 تک آنيون برای ،همچنين است. کمتر 4SO2Na با مقایسه
+2 هيدراتاسيون شعاع ،Cl- یظرفيت

Mg (Å 2۸/4) از بيشتر +
Na 

(Å ۵۸/۳) 2 زنی پس ،بنابراین است؛MgCl از بيشتر NaCl است 
[۳7]. 

 

 بهينه غشاهای و خالص TFC غشای برای ها نمک زنی پس سرعت :9 شكل
 H3SO-GOQD و GOQD وزنی درصد 006/0 با شده اصلاح

 و خالص TFC غشای برای زمان حسب بر آب عبور شار نمودار
 داده نشان ۱0 شكل در کوانتومی نقاط با شده اصلاح غشاهای

 و GOQD با شده اصلاح غشاهای ،شكل به توجه با است. شده
GOQD عاملی گروه با شده دار عامل H3SO، در مقاومت دارای 

 غشای با مقایسه در بيشتری آب عبور شار و بالاتر گرفتگی برابر
TFC ۱0 شكل از آمده دست به نتایج ،نهمچني د.هستن خالص 

GOQD- غشای گرفتگی ضد خاصيت که کند می مشخص

H3SO، غشای از بالاتر GOQD مطلب این بيانگر که است؛ 
 لایه شيميایی ساختار بر متفاوت عاملی های گروه وجود که است
 تاثير H3SO عاملی گروه که چند هر گذارد، می تاثير آميد پلی

 همكاران و وو (.۱۱ )شكل ندارد غشا دوستی آب ميزان بر چندانی
 H3SO عاملی گروه وجود که دادند گزارش زتا پتانسيل بررسی اب

 و کربوکسيل عاملی های گروه به نسبت را تری منفی الكتریكی بار

 ؛کند می القا کربنی کوانتومی نقاط سطح روی بر هيدروکسيل
 عملكرد دبای عاملی گروه این با شده اصلاح غشای که طوری به

 سنجی طيف بررسی اما [.۳۸] دهد نشان را بيشتری نمک زنی پس
 گروه وجود که کرد مشخص (XPS) ۱ایكس پرتو فوتوالكترونی

 تشكيل به منجر کربنی کوانتومی نقاط سطح بر H3SO عاملی
 کمتر، زدایی نمک عملكرد با و شود می تر سست آميد پلی لایه

  دهد. می فزایشا را غشا درون آب نفوذپذیری ميزان

                                                 
1
 X-ray photoelectron spectra 
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 غشاهای و خالص TFC غشای برای زمان حسب بر آب عبور شار نمودار :۱0 شكل
 کربنی کوانتومی نقاط با شده اصلاح بهينه

 کربنی کوانتومی نقاط با شده اصلاح بهينه غشاهای تماس زاویه :۱۱ شكل

 TFC غشای AFM و SEM-FE تصاویر ،۱۳ و ۱2 های شكل
 و GOQD وزنی درصد 006/0 با هشد اصلاح غشاهای و خالص

H3SO-GOQD بدون خالص غشای برای د.نده می نمایش را 
GOQD اینكه به توجه با TMC محدودی مقدار به آبی فاز در 

 مونومر انتشار سرعت به سطحی بسپارش واکنش شود، می حل
PIP تصاویر از که همانگونه .[۳۸] دارد بستگی آلی فاز در 

 ای گره و فشرده  زبر، سطح DGOQ بدون غشا است، مشخص
 را آن توان می که دهد؛ می شانن nm 04/27 = rmsR با را شكلی

 اصلاح غشاهای برای داد. نسبت PIP مونومر انتشار سرعت به
GOQD- یا GOQD برروی آنيونی های گروه وجود شده،

H3SO، کاتيونی مونومرهای از بيشتری مقدار که است شده سبب 

PIP غلظت که ریطو به شوند جذب PIP کوانتومی نقاط اطراف 
 افزایش شود. تر بزرگ آلی-آبی فاز مشترک فصل و شده بيشتر
 به منجر و داده افزایش را PIP مونومر انتشار سرعت تماس سطح

 شده غشاها این برای زبرتری سطح و بيشتر های گره تشكيل
 غشای برای nm ۱7/2۸ = rmsR مقادیر بنابراین [.۳9] است

 غشای برای nm 4۳/۳6 = rmsR و GOQD با شده اصلاح
 آمد. دست به H3SO-GOQD با شده اصلاح

 

 )الف(

 

 )ب( 
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 )ج( 

 اصلاح بهينه غشای )ب( ،خالص TFC غشای )الف( SEM-FE تصاویر :۱2 شكل
 H3SO-GOQD با شده اصلاح بهينه غشای )ج( و GOQD با شده

 

 )الف(

 

 )ب(

 

 )ج(

 شده اصلاح بهينه غشای )ب( ،خالص TFC غشای ()الف AFM تصاویر :۱۳ شكل
 H3SO-GOQD با شده اصلاح بهينه غشای )ج( و GOQD با

 آینده اندازهای چشم و ها چالش -۵

 زمين کره های آب از درصد 97 شور های آب ،که شد اشاره پيشتر
 به نيز باقيمانده درصد ۳ از بيشتری بخش دهند. می تشكيل را

 زیرزمينی های آب و بيعیط های چالیخ ها، قطب در یخ صورت
 بسيار درصد زمين کره های آب مجموع از ،بنابراین د.دار وجود

 ميان این در است. دسترس در و استفاده قابل آن از ناچيزی
 .شود می محسوب جهان بحرانی مناطق از یكی خاورميانه
 در فراخشک یا خشک مناطق را آن اعظم بخش که ای خاورميانه
 شيرین آب منابع شدید کمبود با منطقه از وسيعی بخش و برگرفته

 ساخت پژوهش این در ،موضوع اهميت به توجه با .است مواجه
 GOQD بر مبتنی نازک لایه نانوفيلتراسيون یچندسازه غشای

 وجود گرفت. قرار مطالعه مورد شور آب از زدایی نمک منظور به
 هستند عواملی جمله از غشا سطح شيمی و منافذ اندازه ،ها نقص

 یداریپا ،همچنين گيرند. قرار مطالعه مورد ادامه در توانند می که
 چالش یک عنوان به وارههم GO بر مبتنی یهاغشا مدت یطولان
 تست زمان .است گرفته قرار پژوهشگران توجه مورد عمده

 که است ماه چند تا ساعت چند از تنها غشاها از نوع این یداریپا
 یطولان یداریپا نیبنابرا است. کم اريبس یلعم یکاربردها یبرا

 مورد شتريب دیبا هاGO بر مبتنی نانوفيلتراسيون یغشاها مدت
 به یبسپار یهاغشا سطوح اصلاح ،همچنين .رديگ قرار یبررس

 های روش از استفاده با گریزی دوستی/آب آب ماهيت تغيير منظور
 به نياز که است یمسائل از دیگر یكی پلاسما تابش مانند یمتفاوت
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 و دوارکنندهيام زهيانگ یبررس نیا میدواريام ما دارد. مفصلی بحث
 یها تیمحدود بر تا کند فراهم محققان یبرا روشن یانداز چشم

 .دکن غلبه ندهیآ در بالا کارایی با غشاهایی ساخت یبرا موجود

 گيری نتيجه -6

 H3SO با شده دار عامل GOQD و GOQD ،پژوهش این در
 بهبود هدف با نازک لایه نانوفيلتراسيون غشای حاصلا برای
 برابر در مقاومت و جداسازی عملكرد افزایش و دوستی آب

 بسپارش واکنش از قبل منظور این برای شدند. سنتز غشا گرفتگی
 پيپرازین مونومر آبی فاز در GOQD از یمتفاوت مقادیر سطحی،

 غشای آميد پلی لایه درون آلی فاز با واکنش از پس و کندهپرا
 GOQD با شده اصلاح غشاهای شدند. گنجانده نانوفيلتراسيون

 مقایسه در را بالاتری دوستی آب جمله از بهتر سطحی های ویژگی
 جداسازی عملكر بهترین دادند. نشان خالص TFC غشای با

 آمد. دست به وزنی درصد 006/0 با GOQD غشای برای نمک
 با شده اصلاح یغشا ،GOQD با غشا سازی بهينه از پس

GOQD با شده دار عامل H3SO ساخته نيز مشابه وزنی درصد با 
 شيميایی، ساختار مانند غشا خواص بر عاملی های گروه اثر و شد

 طور به ها آن گرفتگی ضد ظرفيت و جداسازی عملكرد
 دست به نتایج از استفاده با گرفت. قرار بررسی مورد سيستماتيک

 حفظ با ،H3SO-GOQD با غشا که دش مشخص آناليزها از آمده
 خواص و بيشتر آب عبور شار ،4SO2Na نمک بالای زنی پس
  دهد. می نشان را بهتری یگگرفت ضد
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Abstract: In this study thin film composite nanofiltration (TFC/NF) membranes was prepared by interfacial 

polymerization between piperazine and trimesoyl chloride monomers and GOQD or SO3H-functionalized GOQD as 

a hydrophilic modifier. The surface morphology and hydrophilicity of the prepared NF membranes were studied by 

field emission scanning electron microscopy (FE-SEM) and water contact angle measurements, respectively. The 

analyses showed the rough surface and the higher hydrophilicity of the modified membranes. Also, the separation 

performance of the membranes was investigated by cross-flow filtration system using different salt solutions. The 

NF membrane modified with 0.006 wt% GOQD presented the best separation performance of 38.2% and 94.3% for 

two salts of NaCl and Na2SO4, respectively. By contrast, the highest water flux for the two salts mentioned above 

was obtained 60.1 L/m
2
 h and 63.1 L/m

2
 h, respectively, for the modified nanofiltration membrane with 0.004 wt% 

GOQD. The fouling resistance of the membranes was also evaluated using borine serum albumin (BSA) protein as a 

fouling agent, based on the water flux decline during the filtration process. After optimizing the nanofiltration 

membrane with GOQD, a membrane modified with GOQD-SO3H with the same weight percentage was fabricated 

and it was found that the presence of GOQD-SO3H in the polyamide layer improves anti-fouling properties of the 

membrane compared to the pure TFC membrane and membrane containing GOQD. Collectively, this study reveals 

that the separation performance of nanofiltration membranes can be effectively modulated through tuning the 

various functional groups on the GOQD surface.  
 


