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Water hardness refers to the total concentration of calcium (Ca2+) and magnesium (Mg2+), 

which is expressed in terms of the equivalent of calcium carbonate. Excessive amounts of 

Ca2+ and Mg2+ in water lead to serious consequences for home and industrial use. In this 

research, cellulose acetate (CA) was used to prepare polymer membranes used to remove 

calcium and magnesium ions. Graphene oxide (GO) and FeOOH nanoparticles were also 

added to the polymer solution to improve membrane performance to remove total water 

hardness. FTIR, SEM and XRD were also used for characterization of prepared 

nanostructures. The advantages of this research include the use of biocompatible polymer 

as well as proper membrane performance at low pressures (about 3 times) which saves 

energy compared to high pressure membrane processes such as reverse osmosis. The 

results showed that the addition of FeOOH nanoparticles and graphene oxide nano plates 

improved the performance of the prepared membranes. 

Extended Abstract 

 Introduction 

ater purification is a process in which the amount of solutes in water and pollutants such as ions dissolved in 

water and heavy metals is adjusted and removed. Water hardness refers to the concentration of its metal ions. 

Since the amount of calcium (Ca +2) and magnesium (Mg +2) ions in natural waters is usually much higher 

than other metal ions, water hardness refers to the concentration of total calcium and magnesium, which is expressed as the 

equivalent of calcium carbonate [1]. 

Graphene oxide is a two-dimensional material made of a single layer with a hexagonal and crystalline structure, on the 

plates of which there are oxygen groups. Due to the presence of oxygen group and disruption of the main structure of graphene, 

this material does not have good main properties of graphene such as conductivity (electrical-thermal) and due to the presence 

of oxygen groups have the ability to interact better with materials and can be used in various other applications. Usually the 

groups attached to graphene oxide are the hydroxyl and epoxide groups. These groups allow graphene oxide to bond these 

plates to many materials, especially polymers, by covalent bonds, and these groups also allow graphene oxide to disperse well 

in aqueous solutions. Graphene oxide is more biocompatible than graphene and can be used in medical applications. However, 

graphene oxide can be regenerated and its properties restored to some extent [3]. 

Lipodocyte is one of the most important mineral species of iron hydroxide. The color of this mineral compound is yellowish 

brown. The smaller the crystals of this compound, the darker the color of the compound. Lipodocyte has a crystalline structure. 

It is also available in iron ore. This type of iron oxide is used inside steel water pipes and tanks as an indicator of rust. 
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 Results and Discussion  

Using Fourier infrared spectroscopy, nanoparticles are identified and functional and structural groups are examined Figure 

(1). 

 

Figure 1 Graphene oxide FTIR spectrum 

The diffraction pattern for GO are shown in Figure (2). The XRD pattern of the synthesized FeeOH nanoparticles is shown 

in Figure (3). Due to the peaks with high and sharp peaks, it can be concluded that the synthesized FeOOH nanoparticles have 

a suitable degree of crystallinity. 

 

Figure 2 X-ray diffraction of graphene oxide plates 
  

 

Figure 3 X-ray diffraction of FeeOH nanoparticles 

Figure (4) shows a SEM image of GO nanostructure, which graphene oxide sheets appear in the form of like crumpled 

paper. This fold is the result of the oxidation process. Also, a SEM image with different magnification is shown in Figure (5), 

where the bright spots indicate the presence of FeOOH nanoparticles, which are in a spherical shape in the image. 

  

Figure 4 Scanning microscope image of graphene oxide plates Figure 5 FeOOH nanoparticle scanning microscope images 
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To evaluate the efficiency of the membrane in removing hardness from municipal water, the membrane rejection was 

evaluated: 

Rejection % = (1- Cp/Cb) × 100 

Cb = Feed water hardness  

Cp = Permeate water hardness 

(1) 

For this purpose, after placing the membrane in the filtration cell, the required pressure was supplied by a nitrogen gas 

cylinder and municipal water was used as input to the filtration system. As shown in the Figure (6), the amount of rejection 

decreases with increasing time, which is due to the gradual saturation of ion adsorption sites in the membrane structure. Also, 

the results related to the water flux through the membrane (Figure 7) show that the prepared membrane has a suitable pure 

water flux and the gradual decrease of the flux is due to partial fouling of the membrane during filtration. As the prepared 

membrane has permeation at about 3 bar pressure, this is one of the advantages of this research work, because in reverse 

osmosis membranes, which are used to water softening, the pressure required for filtration is very high. It causes high energy 

costs. 

 
 

Figure 6 Rejection of primary cellulose acetate membrane over 

time 
Figure 7 The amount of membrane flux over time 

Addition of 2 wt% graphene oxide nanoparticles and 4 wt% FeOOH nanoparticles, due to the high surface-to-volume ratio 

of graphene oxide, which can increase the surface area in the membrane structure to absorb calcium and magnesium ions, as 

well as the presence of OH groups on the surface of FeOOH nanoparticles, increase the membrane rejection (Figures 8 and 9). 

  

Figure 8 Rejection of membrane containing graphene oxide 

and FeOOH nanoparticles with time 
Figure 9 Comparison the performance of primary cellulose 

acetate membrane with nanocomposite membranes 

 Conclusions 

In this research, FeOOH and graphene oxide nanoparticles were used as fillers in the membrane structure. In addition, 

ultrasound was used in the preparation of the nanocomposite solution to achieve better homogeneity in the membrane matrix. 

The prepared membranes were used to remove Mg (II) and Ca (II). Also, the nanostructures were characterized by diffraction 

pattern (XRD), (SEM) and (FTIR). The results showed that the prepared membranes were able to reduce the water hardness 

significantly. Nanocomposite membranes performed much better than primary cellulose acetate membranes. One of the 

advantages of this research is the use of biocompatible polymer (cellulose acetate) and also the proper performance of the 

membrane at low pressures (about 3 bar), which saves energy compared to high pressure membrane processes such as reverse 

osmosis.
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   FeOOHو نانوذرات  دیاکساگرافن یحاو یمریپل یاز آب توسط غشا ییزدا یسخت
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 چکیده  واژگان کلیدی

 ،ییغشا یندهایفرآ

 ،استات سلولز

 ،دیاکساگرافن

FeOOH. 

 ری. مقاددشویم انیب میاشاره دارد که برحسب معادل کربنات کلس م،یزیو من میآب به غلظت کل کلس یسخت 

کار  نی. در اشااودیم عیو صاانا یمصااارخ خانگ یبرا یمنجر به عواقب جد در آب+ Mg2و + Ca2 ازحدشیب

 یغشاها هیته یبرا تاس دوستآبو  یسم ریغ ،ستیزطیمحسازگار با  یمریاز سلولز استات که پل یقاتیتحق

 عنوانهب نیدیرولیپ لینیو یبهره گرفته شااد و پل میزیو من میکلساا یهاونیمورد اسااتفاده در ح خ  یمریپل

( و نانوذرات GO) دیاکساااگرافن نیساااخت غشااا اسااتفاده شااد. هم ن  یمریساااز  در محلول پلعامل حفره

FeOOH افزوده شاادند. از  یمریمحلول پل هکل آب، ب یح خ سااخت یدر جهت بهبود عملکرد غشاااها برا

. از دیشااده اسااتفاده گرد هیته ینانوساااختارها یابیمشااخصااه یبرا زین XRDو  SEMو  FTIR یزهایآنال

عملکرد مناسب  نیسازگار سلولز استات و هم ن سات یز مریبه اساتفاده از پل  توانیمپژوهش  نیا یهاتیمز

 سهیدر مقا یدر مصرخ انرژ ییجوصرفهموضوع باعث  نیبار( اشاره کرد که ا 8)حدود  نییپا یغشا در فشارها

 FeOOHکه افزودن نانوذرات  نشان دادند جی. نتاگرددیفشار بالا مانند اسمز معکوس م ییغشاا  یندهایبا فرآ

 شااوندیاز آب م ییزدا یشااده در سااخت  هیته یباعث بهبود عملکرد غشاااها دیاکساااو نانو صاافحات گرافن

 یدرصااد در غشااا  37تا  هیاول یدرصااد در غشااا  67از  میو کلساا میزیمن یهاونی خح  زانیم کهیطوربه

 .ابدییم شیافزا یتینانوکامپوز

 19/13/0410تاریخ دریافت: 

 20/10/0410تاریخ بازنگری: 

 22/02/0410 تاریخ پذیرش:

 مقدمه -0

 هایآب در( 2Mg+) منیزیم و( 2Ca+) کلسیم هاییون مقدارازآنجاکه  دارد و اشاره آن فلزی هاییون غلظت به آب سختی

 معادلرحسب ب که دارد اشاره منیزیم و کلسیم کل غلظت به آب سختی است، فلزی هاییون سایر از بیشتر بسیار معمولاً طبیعی

 و صنایع خانگی مصارخ برای جدی عواقب به منجردر آب  Mg+2 و Ca+2 ازحدشیب . مقادیر[2] شودمی بیان کلسیم کربنات

 .شودمی

 صفحاتش، روی بر که شکل گرفته است ضلعیشش ساختار با لایه تکصورت به که است دوبعدی ایماده 2اکسایدگرافن

 . دارد وجود اکسیژنی هایگروه

 طحس مساحت مناسب، مکانیکی و خصوصیات الکتریکی سطح، هدایت بالای دوستیآب :[9] ازاند عبارت اکسایدگرافن ویژگی

 بالا
                                                           
1 Graphene oxide 

mailto:heidary.farhad@yahoo.com
mailto:heidary.farhad@yahoo.com
mailto:heidary.farhad@yahoo.com


 فرهاد حیدری، راحله خلج 398

 

 4/ شماره 2/ دوره 0410مکانیک مواد پیشرفته و هوشمند/ سال 

 

 زرد معدنی ترکیب این رنگ. است آهن هیدروکسید اکسید معدنی هایگونه ترینمهم از یکی (FeOOHروسیت )لیپدوک

 .[8] شد ترخواهدتیره ترکیب رنگ بشوند، ترکوچک ترکیب این هایکریستال چه هر و است ایقهوه به متمایل

 جینتا -2

 نانوذرات تبدیل فوریه قرمز سنجی مادون طیف -2-0

آنالیز  2 شکل. گیردمی قرار بررسی مورد نانوذرات ساختاری و عاملی هایگروه تعیین و شناسایی آزمون این از استفاده با

 های عاملی حاویهای مربوط به گروهگیرد. پیکاکساید مورد بررسی قرار میگرافن نانوذرهی فوریه مادون قرمز برای سنجفیط

گروه  C=Oارتعاش کششی پیوند  cm 2093973-1و  H-Oمربوط به ارتعاش کششی  cm 8883983-1اکساید در اکسیژن گرافن

ارتعاش کششی   cm2782907-1آروماتیک و هم نین  در حلقهموجود  C=Cج ب کششی پیوند  cm 2697970-1کربوکسیل و 

 باشد.های اپوکسی میگروه C-O-Cپیوند 

 
 اکسایدگرافن صفحات نانو برای قرمز مادون طیف  0شکل 

 (XRD)کسیپراش اشعه ا یالگو -2-2

 شده داده نمایش گرافیت شاخص پراش پیک θ9 = 96933 است، شده داده نمایش 9 شکل در GO به مربوط پراش الگوهای

 سنتز FeOOH  ذرات نانو XRD طیف است. شده ظاهر اکسایدگرافن شاخص شدید پیک یک θ9 = 29993هم نین  و است

ره  نانوذ که گرفت نتیجه توانیم و تیز بلند هایقله با هاییپیک بودن دارا دلیل به .است شده داده نمایش 8 شکل در شده

FeOOH استبرخوردار  خوبی بلورینگی درجه از شده سنتز. 

 
 دیاکساصفحات گرافن کسیپراش اشعه ا یالگو  2شکل 
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 FeOOHنانو ذرات  کسیپراش اشعه ا یالگو 3شکل 

 یدانیم لیگس یروبش یالکترون کروسکوپیم -2-3

کاغ  م اله شده ظاهر شده است؛ که  صورتبهکه  دیاکساگرافن یروبش یالکترون کروسکوپیم ریاز تصو یینما 7در شکل 

نانوذرات  یروبش یالکترون کروسکوپیم ریاز تصو یینما 3در شکل  نیاست. هم ن ونیداسیاکس ندیحاصل فرآ یخوردگنیچ نیا

FeOOH ذراتکه نقاط روشن نشان دهنده حضور نانو FeOOH مشخص است. ریدر تصاو یهستند که به شکل کرو 

 
 دیاکساصفحات گرافن یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصاو  4شکل 

 

 
 FeOOH نانوذره روبشی میکروسکوپ الکترونی تصاویر  0شکل 
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نسبت سطح  لی(، به دلیدرصد وزن 7) FeOOH و نانوذرات یدرصد وزن 9 زانیبه م دیاکسابا اضافه کردن نانو صفحات گرافن

ور حض نیو هم ن میزیو من میکلس یهاونیج ب  یرا در ساختار غشا برا یادیسطح ز تواندیکه م دیاکساگرافن ادیبه حجم ز

و  میآب )کلس یسخت جادکنندهیا یهاونیج ب  یغشا برا یتواند خواص ج بیکه م FeOOHدر سطح نانوذرات  OH یهاگروه

 (.6)شکل گرددیغشا م یدهپس زانیم شیباعث افزا لیدل نی( را بهبود بخشد به هممیزیمن

 
 بر حسب زمان  FeOOHو نانوذرات  دیاکساگرافن یحاو یغشا Rejection زانیم 2شکل

 گفته قبلاً که طورهمان. است شده مقایسه شدههیته نانوکامپوزیتی غشاهای با اولیه استات سلولز غشای عملکرد 0 شکل در

 نسبت را بهتریمراتب به به دلیل حضور نانوساختارها و سازگاری مناسب با ماتریس پلیمری عملکرد نانوکامپوزیتی غشاهای شد

 .دادند نشان اولیه استات سلولز غشای به

 
 یتینانوکامپوز یبا غشاها هیسلولز استات اول یعملکرد غشا سهیمقا  8شکل 

 یعبورده -2-4

 دیاکساتخلخل مناسب گرافن لیشده به دل هیته یغشا دهدینشان م 3از غشا شکل  یمربوط به شار عبور جینتا نیهم ن

 .شدبایم ونیلتراسیف یغشا در ط یجزئ یگرفتگ لیشار به دل یجیآب خالص داشته و کاهش تدر یبرا یمناسب یعبورده
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 برحسب زمان  CA/GO/FeOOHغشا  flux زانیم  7شکل 

 گیرینتیجه  -3

 امواج ن،یبه عنوان پرکننده در ساختار غشا استفاده شد. علاوه بر ا دیاکساو گرافن FeOOHاز نانوذرات  یقاتیکار تحق نیدر ا

 یغشا به کار گرفته شد. غشاها کسیبهتر در ماتر یبه همگن یابیبه منظور دست تیمحلول نانوکامپوز یسازفراصوت در آماده

( و XRD) کسیپراش اشعه ا یالگو قینانوساختارها از طر ن،یبه کار رفتند. هم ن Ca(II)و  Mg(II)ح خ  یشده برا هیته

 زانیآب به م یشده قادر به کاهش سخت هیته ینشان دادند غشاها جیشدند. نتا یابی( مشخصهSEMو ) FTIR یسنجفیط

 کهیطوربهادند نشان د هیسلولز استات اول یارا نسبت به غش یبهتر مراتببهعملکرد  یتینانوکامپوز ی. غشاهاباشندیم یتوجهقابل

 یهاتی. از مزافتی شیافزا یتینانوکامپوز یدرصد در غشا 37تا  هیاول یدرصد در غشا 67از  میو کلس میزیمن یهاونیح خ  زانیم

)حدود  نییپا یعملکرد مناسب غشا در فشارها نیسازگار سلولز استات و هم ن ستیز مریبه استفاده از پل توانیمپژوهش  نیا

 فشار بالا مانند اسمز معکوس ییغشا یهاندیبا فرآ سهیدر مقا یدر مصرخ انرژ ییجوموضوع باعث صرفه نیبار( اشاره کرد که ا 8

 .گرددیم
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