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Abstract  
Methylene blue as a cationic dye is ubiquitously found in aquatic systems and its 
presence in water resources can be hazardous. Therefore, this study aimed to investigate 
extensively the efficiency of activated carbon prepared from grapevine for removing 
Methylene Blue from aqueous solutions because of its outstanding properties such as 
cost-effectiveness, simple synthesis, availability, and applicational.  For this purpose, 
the effect of the main operational parameters such as Methylene Blue initial 
concentration (500-100 mg/l), adsorbent dosage (0.25-12.25 g/l), pH (3-11), and contact 
time (10-90 min) was optimized through surface response method. The obtained results 
showed that more than 97.8% of MB has been removed. The experimental data were 
fitted to the Freundlich model (R2=0.99) and the maximum adsorption capacity was 
2.23 mg/g. Also, the adsorption kinetics are well explained by the pseudo-second-order 
(R2=0.91). This study shows grape waste can be used as a potential alternative candidate 
for adsorption of Methylene Blue from aquatic environments. 
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  چكيده

توانـد خطرنـاک    شود و حضور آن در منابع آبي مي هاي آبي يافت مي طور گسترده در سيستم عنوان يک رنگ کاتيوني به بلو به متيلن
دليـل خـواص    درخت انگـور بـه  يي کربن فعال تهيه شده از پسماندهاي ابا هدف بررسي گسترده کار پژوهشباشد. بنابراين، اين 

هـاي   از محلـول  بلـو  متيلنحذف براي صرفه بودن، ساخت و سنتز ساده، در دسترس و کاربردي بودن  به برجسته آن از جمله مقرون
، گرم در ليتر ميلي ۵۰۰تا  ۱۰۰بلو  آبي انجام شد. براي اين منظور، تأثير پارامترهاي عملياتي اصلي از جمله غلظت اوليه رنگ متيلن

دقيقه با استفاده از روش پاسخ سطح بهينه شـد.   ۹۰تا  ۱۰و زمان تماس  ۱۱تا  pH ۳ گرم در ليتر، ۲۵/۱۲تا  ۲۵/۰مقدار جاذب 
هـاي تجربـي آزمـايش بـا مـدل فرونـدليچ        حذف شده است. داده بلو متيلندرصد  ۸/۹۷دست آمده نشان داد که بيش از  نتايج به

۹۹/۰=R2 خـوبي از واکـنش    گرم در گرم بود. همچنين، سينتيک جذب به ميلي ۲۳/۲جذب برابر با  تطابق داشت و حداکثر ظرفيت
عنـوان يـك    تواننـد بـه   دهد كه پسماندهاي چوب درخت انگـور مـي   نشان مي پژوهشپيروي کرد. اين  R2=۹۱/۰مرتبه دوم  شبه

 شوند.هاي آبي استفاده  بلو از محيط كانديداي جايگزين براي جذب متيلن
  

 بلو، جذب سطحي، درخت انگور، فاضلاب، آب متيلن: كليدي  هاي واژه
 

  مقدمه -١
توان به سه گروه اصلي کـاتيوني، آنيـوني و    ها را مي طور کلي، رنگ به

هـاي   بلو در دسته رنگ بندي کرد که در اين بين، متيلن غيريوني طبقه
 شـود  اسـتفاده مـي  طور گسترده در صنعت  گيرد که به کاتيوني قرار مي

 
)Alver et al., 2020(.  

تـه  در نظـر گرف  زيـاد ت عنـوان رنـگ بـا سـمي     بلو به اگرچه متيلن
بـار مختلفـي همچـون     تواند سبب ايجاد اثرات زيـان  شود، اما مي نمي
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بـر انسـان و موجـودات زنـده و     افزايش ضربان قلـب، حالـت تهـوع    
 بنـابراين . )Hassan et al., 2014(همچنين آلودگي منابع آبي شـود  

، امــروزه زيســتي محــيطعنــوان يکــي از مشــکلات  حــذف رنــگ بــه
هــاي متـداولي همچــون غشــاها   را بــه اسـتفاده از روش  پژوهشـگران 

)Asman et al., 2012(ــت ــا  ، کمپوزي  ،  ,.Dehghani et al)ه
ــت  (2017 ــو کاتاليسـ ــا  فوتـ ، )Bekena and Kuo, 2020(هـ

ــيون  ــوني   ،(Mahmoud et al., 2013)الکتروکواگولاس ــادل ي تب
(Joseph et al., 2020) ني ـاز ا يناش ـ يهـا  يمنظور غلبه بر آلودگ به 

هايي مثل هزينـه   ها محدوديت اما اين روش ،هدايت کرده استرنگ 
، تشکيل لجن و يا ايجاد محصولات جانبي دارند که کاربرد آنهـا  زياد

   (Karim et al., 2009).کند  را محدود مي
دليـل داشـتن    ، فراينـد جـذب بـه   فنـاوري اخيراً با توسـعه علـم و   

طراحـي   ،قيمت بودن مـواد اوليـه   ارزانهاي برجسته همچون  ويژگي
 ـ بـات يترک تصفيه يبرا بودن خطر و کارآمد يب آسان، و مختلـف   يآل

 شـود  يدر آب آلوده در نظر گرفته م نيفلزات سنگ يها ونهمچنين ي
)Tran et al., 2020(.   

، کـاربرد گسـترده کـربن فعـال تجـاري      ها پژوهشدر بسياري از 
 ١، ساختار منفـذدار زياددليل مساحت سطحي  عنوان جاذبي مؤثر به به

 ،شده اسـت  دييتأهاي مختلف  در حذف آلاينده زيادو ظرفيت جذب 
هاي مرتبط با بازيابي و احيـا،   و همچنين هزينه زياددليل هزينه  اما به

 . (Dutta et al., 2011).استفاده از آن کمتر شده است 
ــاس،   ــن اس ــر اي ــژوهشب ــدي  پ ــاي بع ــتفاده از   ه ــه اس ــل ب تماي

هايي جايگزين با هزينه کمتر و پتانسيل تبديل به کربن فعـال   جاذب
،  Namasivayam and Kavitha)توان به پوسته نارگيل دارند که مي

 ، Ghaedi)، چـوب ارزن  )Zhu et al., 2009(بـامبو   زغـال  (2002
and Kokhdan, 2015)     تنـه درخـت مـوز(Danish et al., 2018) ،

،  Basci et)، پوسـت گنـدم   )Umpuch and Jutarat, 2013(ذرت 
al., 2004)  پوست پرتقال و موز(Annadurai et al., 2003) شاره ا

  کرد.
عنـوان جـاذب    توانـد از آنهـا بـه    يکي ديگر از محصولاتي که مـي 

ــهکــه  اســتاســتفاده کــرد انگــور  ــعنــوان  ب ــا ارزش  کي محصــول ب
 ـبا ظرفيتـي   رانيدر ا يکشاورز  ازتـن در سـال    ۲۹۰۰۰۰۰از  شيب

 ,.Hejazifar et al). دوش ـ يم ـ دي ـتول انگورباغات هکتار  ۳۱۵۰۰۰
2011)   

                                                 
1 Microporous 

بايد به اين نکته اشاره کرد کـه حجـم زيـادي از بقايـاي     از طرفي 
تـوان   شود کـه مـي   هرس درختان انگور بدون استفاده مجدد توليد مي

گونـه پسـماندها بـه نحـو      با اجراي يک برنامه مديريتي صحيح از اين
احسن استفاده کرد. با توجه به اينکه انگور حاوي محتـواي زيـادي از   

عنــوان جــاذب  تــوان از آن بــه مــي ايناســت، بنــابرليگنــين و ســلولز 
سنجي و به کـارگيري چـوب    با هدف امکان پژوهشاستفاده کرد. اين 

عنوان ماده اوليه در ساخت و سنتز کربن فعال بـا اسـتفاده از    انگور به
کننــده شـيميايي (اسـيد ســولفوريک) اجـرا شـد. در ايــن      يـک فعـال  
ــژوهش ــر  پ ــه   ۴اث ــته از جمل ــر غيروابس ــت اولمتغي ــغلظ ــگ هي  رن

گرم بر  ۲۵/۱۲تا  ۲۵/۰ ، دوز جاذبتريل درگرم  يليم ۵۰۰تا  ۱۰۰
سيسـتم   ييبر کـارا  قهيدق ۹۰تا  ۱۰ و زمان تماس ۱۱تا  pH  ۳،تريل

جـاذب تهيـه    ،ي شـد. در انتهـا  سـاز  نهيبه RSMافزار  با استفاده از نرم
هـاي عـاملي بـا     منظور دستيابي به خصوصيات سطحي و گروه شده به

  شد.آناليز  ٤FTIRو  ٣ SEM، ٢ BETاستفاده از آناليزهاي مهم 
  
 ها مواد و روش -٢
  شيميايي مواد -١-٢

بلو بـا درجـه و خلـوص آزمايشـگاهي از      رنگ متيلن پژوهشدر اين 
و حـداکثر    C16H18N3ClSمولکـولي  آلمان با فرمـول   ٥شرکت مرک

نـانومتر تهيـه شـد. سـاختار شـيميايي آن در       ۶۶۵طول موج جـذب  
  .)Tsai et al., 2008(داده شده است  نشان ۱شکل 

گـرم   ميلي ۱۰۰۰ها، در ابتدا محلول استوک  براي انجام آزمايش
د. شهاي موردنظر از آن تهيه  بلو تهيه و سپس غلظت در ليتر از متيلن

درصـد و   ۹۸هـاي اسـيد سـولفوريک     از معـرف  pHمنظور تنظـيم   به
متـر    pHتفاده از هيدروکسـيد از کمپـاني مـرک آلمـان بـا اس ـ       سديم

(WTW, Germany)  .استفاده شد  
 

 
Fig. 1. Chemical structure of MB 

  بلو ساختار شيميايي متيلن -۱شکل
                                                 
2 Brunauer Emmett Teller (BET) 
3 Brunauer Emmett Teller (BET) 
4 Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR) 
5 Merck 
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  تهيه کربن فعال از ضايعات درخت انگور  -٢-٢
در  .ترتيـب انجـام شـد    منظور تهيه جاذب موردنظر، مراحل زير بـه  به

هـاي اطـراف شهرسـتان     ابتدا، ضـايعات درخـت انگـور از تاکسـتان    
آوري و بــه آزمايشــگاه منتقــل شــد. در مرحلــه بعــد  کرمانشــاه جمــع

متـر بريـده و چنـدين     سانتي ٢هاي جدا شده به قطعات با سايز  شاخه
گونـه ناخالصـي و گـرد و غبـار بـا آب       منظور از بين بـردن هـر   بار به

هـاي   سـازي چـوب   تبديل و فعـال  برايم، شسته شدند. در مرحله سو
 ٩٨تهيه شده در مرحلـه قبـل بـه کـربن فعـال، از اسـيد سـولفوريک        

طوري که قطعات بريـده   به شداستفاده  (Merck, Germany) درصد
مـدت   به ساعت در اسيد سولفوريک قرار داده و سپس ٨مدت  شده به

 ,Memmert 141)در فور  سلسيوس درجه ١٠٠ دماي ساعت در ٤

Germany) از سـازي  فعـال  فراينـد  شـدن  کامـل  شدند. براي خشک 
 سـفالگري  گـل  بـا  کـوزه  اسـتفاده و دهانـه   لعـاب  بـدون  سـفالي  کوزه

الکتريکـي   کـوره  در چوب حاوي در مرحله چهارم، کوزه. شد مسدود
(Nabertherm 11/s27, Germany)  در دمـاي  سـاعت  ١ مـدت  بـه 

 انجام حرارتي سازي قرار گرفت و فرايند فعال سلسيوس درجه ٧٥٠
در مرحلـه آخـر، پـس از يکسـان شـدن دمـاي کـوزه بـا محـيط           .شد

هـاي تبـديل شـده بـه کـربن فعـال بـا آب مقطـر          آزمايشگاه، چـوب 
دست آمده از مراحل قبل از الـک   شستشو داده شدند و کربن فعال به

ــش  ــا م ــه  ٥٠ب ــد. ب ــور داده ش ــه    عب ــتيابي ب ــايي و دس ــور شناس منظ
هاي عاملي موجود بـر   حي و همچنين گروهمورفولوژي، مساحت سط

  :شــدترتيــب اســتفاده  روي جــاذب تهيــه شــده از آناليزهــاي زيــر بــه
 SEM )(MIRA III, Japan ، FTIR )Alpha, Bruker(  وBET  

(BELSORP-mini II, Japan).  
  
  ها روش انجام آزمايش -٣-٢

منظور انجام فرايند جذب، از يـک ارلـن بـا حجـم      به پژوهشدر اين 
ــگ متــيلن ميلــي ۱۰۰کــاري   هــاي متفــاوت  بلــو در غلظــت ليتــر رن
و دوزهـاي مشـخص از جـاذب تهيـه      تـر يل درگرم  يليم ۵۰۰ تا ۱۰۰
. در طول آزمـايش در  شداستفاده  تريگرم بر ل ۲۵/۱۲تا  ۲۵/۰شده 
  pHدقيقه متغير بود، تنظيم مقـدار  ۹۰ تا ۱۰که زمان تماس از  حالي

انجـام  شـده   هاي بيان ا استفاده از معرفنيز ب ۱۱ تا ۳در محدوده بين 
 ,IKA KS 501) يکرشــ يــك بــر روي هــا . تمــامي آزمــايششــد

Germany)   بـا دورrpm۲۰۰  هــا  سـازي محـيط نمونـه    همگـن  بـراي
. پس از اتمام زمان تعيين شده در هر مرحله از آزمـايش،  شداستفاده 

دستگاه ه و در برداشتمنظور ادامه فرايند  بهها  نمونهحجم مشخصي از 
دور  ۴۰۰۰سرعت با  يقهدق ۵مدت  به (Shimifan, Iran) يفوژسانتر

دسـت آمـده    جـذب سـوپرناتانت بـه    مقـدار شـد.   در دقيقه سانتريفوژ
و در  (Jenway 6305, Germany) طـور مسـتقيم توسـط دسـتگاه     به

در نهايـت درصـد حـذف    . شـد  گيـري  انـدازه  نانومتر ۶۶۵طول موج 
 ,.Nayeri et al)دش ـمحاسـبه   ۱از معادله  ها با استفاده رنگ از نمونه

2019b)   
  Dye Removal (%) = (�� � ��)��  × 100  )۱    (                         
  

  که در آن
 C0و Ce هستندترتيب غلظت اوليه و غلظت نهايي ماده رنگي  به.  

  
  ها طراحي آزمايش -٤-٢

ها با هدف سنجش کارايي جـاذب تهيـه شـده از چـوب      طراحي نمونه
 شـد. ) انجـام  ۸(نسـخه   DOEافـزار   درخت انگور با اسـتفاده از نـرم  

متغير مسـتقل از جملـه زمـان     چهارسازي اثرات  علاوه بر اين، بهينه
، مقـدار  ۱۱و  pH ۳ ،۵ ،۷ ،۹دقيقـه،   ۹۰و  ۷۰، ۵۰، ۳۰، ۱۰تمـاس  

و غلظـت   ۲۵/۱۲ و ۲۵/۹، ۲۵/۶، ۲۵/۳، ۲۵/۰گرم ماده جـاذب  
گرم در ليتر در پـنج   ميلي ۵۰۰و  ۴۰۰، ۳۰۰، ۲۰۰، ۱۰۰اوليه رنگ 

افـزايش دقـت و    بـراي . شـد تعريـف   ۱ و۵/۰، ۰، -۵/۰، -۱سطح 
هـا در   ها، در هـر مرحلـه سـه بـار تکـرار نمونـه       اعتبار نتايج آزمايش

ــه  ــرار گرفــت. ب ــار ق ــن  دســتور ک ــه در اي ــژوهشطــوري ک تعــداد  پ
هاي تکـراري و   در نظر گرفته شد که از داده اجرا ۷۸ها برابر  آزمايش

اجـرا   ۱دول مطـابق ج ـ  اجرا ۲۶مشابه ميانگين گرفته و در کل تعداد 
هاي مختلف بـراي تهيـه    د. از نتايج حاصل کارهاي تجربي در دورهش

بــا اســتفاده از يــک مــدل  ۲معادلــه در بينــي  پــيش يــک مــدل قابــل
  )Nayeri et al., 2019aاي استفاده شد ( رگرسيون چند جمله

  
)۲  (  Y =  β� + ∑ β�x� + ∑ β��x������ + ∑ ∑ β��x�x� + e��������         

  
  كه در آن

y بيني پاسخ مربوط به هر عامل،  پيشi دهنده ضـريب خطـي،   نشان j 
  اثر درجه βii اثر خطي، βi ضريب رگرسيون،β0 ضرايب درجه دوم،
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 RSMحاصل از  يتجرب طيشرانتايج و  -١جدول 
Table 1. RSM results of variables 

Run 
No. 

Time 
(min) 

Dosage 
(g/l) 

Initial MB 
(mg/l) 

pH Final MB 
(mg/l) 

Removal 
(%) 

1 90 0.25 100 3 81.3 18.6 
2 10 0.25 100 11 78 22 
3 10 0.25 100 3 87.6 12.3 
4 90 0.25 100 11 75 25 
5 90 12.25 100 11 2.1 97.8 
6 90 12.25 100 3 3.4 96.6 
7 10 12.25 100 11 30.3 73 
8 10 12.25 100 3 28 72 
9 50 6.25 200 7 111.3 44.3 

10 50 6.25 300 9 213.1 28.4 
11 30 6.25 300 7 224.6 21.6 
12 50 6.25 300 5 228.9 23.6 
13 50 6.25 300 7 204 32 
14 50 3.25 300 7 243 19 
15 50 9.25 300 7 156.2 47.8 
16 50 6.25 300 7 259 22.7 
17 70 6.25 300 7 145 51.6 
18 50 6.25 400 7 334 16.3 
19 10 0.25 500 11 496 0.66 
20 10 0.25 500 3 497 0.57 
21 90 12.25 500 3 258 48 
22 90 0.25 500 11 492 1.5 
23 10 12.25 500 11 475 4.9 
24 10 12.25 500 3 481 3.6 
25 90 12.25 500 11 233 53.3 
26 90 0.25 500 3 493 1.3 

 

 ايزوترم و سينتيکهاي  مدل -۲جدول 
Table 2. Isotherm and Kinetics models 

Models Names Equations 
Linear Nonlinear 

Isotherms 
Langmuir ���� = ���� + ��� ×��                              (3) q� = ��×�×�����×��                (4) 

Freundlich log q� = log k� + ��  ln c�                  (5) q� = K� × C��/�            (6) 

Kinetics 
Pseudo first order log(�� − ��) = log �� − ���.��� �        (7) ����� = k�(q� − q�)        (8) 

Pseudo second order ��� = ���  ��� + ��� t                                (9) h = k�q��                      (10) 

  
 ،کد شده متغيرهاي مستقل مقدار xj و xi اثر متقابل خطي، βij دوم،

k  و  و بهينـه شـده در آزمـايش    بررسـي شـده  تعداد عوامل e  خطـاي
  باقيمانده است.

  
 ايزوترم و سينتيک هاي جذب -٥-٢

بلو با استفاده  منظور توصيف مکانيسم جذب متيلن به پژوهشدر اين 
از کربن فعال تهيـه شـده، از دو مـدل ايزوتـرم لانگميـر و فرونـدليچ       

مختلـف رنـگ    يهـا  غلظـت  تحت زوترميا هاي پژوهشد. شاستفاده 

 يپارامترهـا  و ثابـت مانـدن مـابقي    تـر يگـرم در ل  يليم ۵۰۰تا  ۱۰۰
اخـتلاط   مقـدار و  بـر ليتـر   گرم ۲۵/۶دوز جاذب  ،۷برابر  pH گريد

وجـود   يمختلف ـ ي ايزوترمـي هـا  . مـدل انجام شـد  قهيدور در دق ۲۰۰
از بين آنهـا، معـادلات خطـي و غيرخطـي دو مـدل معـروف        دارد که
در  اعمـال شـد.   ۲مطابق جدول  پژوهش نيدر او فروندليچ  لانگمير

(ايزوترم لانگمير) فـرض تـک لايـه     ۶تا  ۳فرايند جذب، معادلات 
 Banerjee and).كننـد  مـي  ديي ـتأرا بـودن و همگـن بـودن جـاذب     

Chattopadhyaya, 2017) .  
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عنـوان يـک    ايزوترم فروندليچ بـه از  ۱۰تا  ۷از طرفي معادلات 
 Razmi et)شـود   مدل تجربي براي سطح ناهمگن جاذب معرفي مي

al., 2019) ر،ي ـلانگم زوتـرم يمربـوط بـه ا   يهـا  معادله نيکه در ا qe 
برحسـب   در فـاز جـاذب پـس از تعـادل     شـونده  غلظت مـاده جـذب  

شــونده  مــاده جــذب يينهــا يغلظــت تعــادل Ce، گــرم در گــرم ميلــي
 و ري ـثابـت لانگم  b، گـرم در ليتـر   برحسب ميليدر محلول  ماندهيباق
qm حداکثر مقـدار   اي گرم بر گرم برحسب ميلي جذب تيحداکثر ظرف

شـونده   مـاده جـذب   يينهـا  يتعادل ظتغل Ce، هستندبلو  لنيرنگ مت
ــدهيباق ــول  مان ــي در محل ــر   برحســب ميل ــرم در ليت ــت  nو  kf، گ ثاب

 است.   چيفروندل
دوم براي تعيـين نـرخ و     درجه درجه اول و شبه هاي شبه سينتيک

بررسـي  دقيقه  ۹۰تا  ۱۰هاي مختلف  تحت زمان رفتار فرايند جذب
در غلظـت   يشـتر يکـاهش ب  ديگـر کـه   يتا زمـان  ها شيآزما نيا .شد

 ۷ . معادلاتافتيتعادل حاصل شود، ادامه  طيشرارخ ندهد و  رنگ
 ۲کار رفته در ايـن پـژوهش در جـدول     سينتيک هر دو مدل به ۱۰تا 

 تي ـظرف بي ـترت به qtو  qeمعادلات  نيکه در انشان داده شده است 
 کينتيثابت سرعت س ـ k1هستند،  tجذب در نقطه تعادل و در زمان 

درجـه   شبه کينتيس ببرابر است با ثابت سرعت جذ K2و  درجه اول
  است. دوم

  
  بحث و نتايج -٣
  تعيين خصوصيات جاذب -١-٣

جاذب تهيه شـده بـا اسـتفاده از روش     يژهمساحت و، اين پژوهشدر 
ماننـد   يجـذب گـاز خنث ـ   مقـدار  يريگ اندازهاساس  و بر BETيز آنال
دست  د. نتايج بهشانجام  درجه سلسيوس ۷۷ت ثاب يدر دما يتروژنن

آمده نشـان داد کـه کـربن فعـال تهيـه شـده از چـوب درخـت انگـور          
ازاي هـر گـرم از جـاذب     مترمربـع بـه   ۸۶۰/۴۶۵سطحي معـادل بـا   

ــاليز     ــن از آن ــر اي ــلاوه ب ــت. ع ــراي  SEMداش ــخصب ــردن  مش ک
د کـه نتـايج آن بـر    ش ـ خصوصيات و موفولوژي سطح جاذب استفاده

ــه شــده از   ۲اســاس شــکل  ــامنظم و متخلخــل جــاذب تهي ســاختار ن
دهـد کـه ايـن تخلخـل باعـث       مـي را نشـان  ضايعات درخـت انگـور   

شـود. سـاختار متخلخـل     افزايش پتانسيل جـذب بـراي آلاينـده مـي    
گوپتـا و   پژوهش هاي سبز در جذب سرب جاذب تهيه شده از جلبک

 Gupta and). اين پـژوهش مطابقـت دارد   SEMراستوگي با نتايج 

Rastogi, 2008) .   

 منظـور شناسـايي   بـه  FTIR، از آنـاليز  اين پـژوهش از طرفي در 
د. بـر  شهاي عاملي موجود بر روي کربن فعال در طيف استفاده  گروه

 عـاملي  يهـا  از گـروه  OH- يحالـت ارتعـاش کشش ـ  ، ۳اساس شکل 
ــد  ليدروکســيه ــود cm-1۳۴۵۰در موقعيــت و بان ــه ب ــرار گرفت از  .ق

ترتيـب   بـه  cm-1۲۳۲۰و  ۱۷۰۰تـا   ۱۶۰۰، ۱۶۷۵هـاي   طرفي پيک
  .است C≡Cو  C-O ،C=Oهاي  مربوط به ارتعاش کششي گروه

 

 
Fig. 2. SEM image of prepared activated carbon 

 شده يهکربن فعال ته SEM يرتصاو -۲شکل 
 

 
Wavenumber (cm-1) 

Fig. 3. FTIR spectra of prepared activated carbon 
 شده تهيهکربن فعال  FTIR يفط - ۳شکل 

  
  ANOVAنتايج  -٢-٣

روش  بـه  ۸نسـخه   Design of expertافـزار   بـا نـرم   پژوهشدر اين 
آنـاليز   روش از د. بـا اسـتفاده  ش ـسـازي   سطح پاسخ هر پارامتر بهينه

 مـدل  ايـن  هـاي  پاسخ از دست آمده به هاي داده ANOVA واريانس 
 اسـتفاده  اسمي با چند مدل لهتحليل شد. كيفيت برازش معاد و تجزيه

 .شـد  ارزيـابي  آمـد  دست به ۳که در جدول  Adj R2و   R2از ضرايب
 وشـده  حذف پارامترهاي بررسـي   كاراييارتباط بين   RSMدر مدل
 در فاصـله   pHزمـان تمـاس، دوز جـاذب،   غلظـت اوليـه،    يمتغيرها
 د و بـا شتحليل  و زيهـتجبلو  نـگ متيلـبراي رن درصــد ۹۵ان ـاطمين

T
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  بلو با جاذب تهيه شده متيلن حذف سازي فرايند و مدل ANOVA آناليز نتايج -۳جدول
Table 3. Statistical analysis and modeling 

0.9247 R-squared  8.37 SD  
0.9079  Adj R-squared  31.37  Average  
0.8797  Pred R-squared  26.67  C.V  
27.966  Adeq Precision  7045.62  PRES  

 Removal = +31/29 + 9/56  ×  A + 1/11 × B + 21/42 × C − 19/22 × D −1/21 × A × B + 8/18 × A × C + 0.57 ×  A ×  D − 0.62 ×  B × C − 2/48  × B ×D − 9/83  × C × D + 18/18 × A � − 22/01  × B� + 5/31 × C � − 1/36 × D�   
Coded factors   

 
 

    Removal   Removal = −26/27249 − 1/07877 ×  A + 21.00347 ×  B + 2.66034 × C − 6/49383E − 003 ×  C − 7/53906E − 003  ×  A ×  B + 0/034071 ×  A ×  C +7/16146E − 005 ×  A ×  C − 0/025955 ×  B ×  C − 3/09635E − 003 ×  pH ×  C −8/18924E − 003 / C × D + 0/011361  × A�  − 1.37557 ×  B�  + 0/14753 × C� −3/38929E − 005  × D� 

  
Actual factors   

  
ــاري    ــاليز آم ــتفاده از آن ــي ANOVAاس ــاي   معن ــودن متغيره دار ب

، هـا  بررسـي د. بـر اسـاس   ش ـقبل از تعيـين مـدل مشـخص     نظر مورد
دار  هســتند از لحــاظ آمــاري معنــي >۰۵/۰pمتغيرهــايي کــه داراي 

  . )Shahbazi et al., 2020(شوند  تعريف مي
مشخص است کارايي حـذف رنـگ از    ۳طور که از جدول   همان

محلول آبي با استفاده از جاذب طبيعـي ضـايعات درخـت انگـور بـا      
ادله درجه دو تناسـب داشـته اسـت. همچنـين معادلـه پـيش شـده        مع

پـارامتر مسـتقل،    چهـار د در بين شمشخص  ۳توسط مدل در جدول 
ــاي  ــاسمتغيرهـ ــان تمـ ــه pH و زمـ ــتن  بـ ــل داشـ ــداردليـ ــم مقـ   کـ

۰۵/۰p< بلو با استفاده از  داراي بيشترين تأثير بر حذف رنگ متيلن
  جاذب تهيه شده از ضايعات چوب درخت انگور بودند.  

  
  حذف رنگ كاراييو زمان تماس بر pH تأثير تغييرات  -٣-٣

pH  کـه بـر    استمحلول يکي از پارامترهاي اساسي در فرايند جذب
روي بارسطحي جاذب و همچنين درجه يونيزاسيون مواد موجـود در  

هــاي هيدروکســيل و  کــه يــون طــوري بــه ،گــذارد ثير مــيأمحلــول تــ
هـا بـر    شوند و در نتيجـه جـذب بقيـه يـون     هيدروژن کاملاً جذب مي

  .)Mall et al., 2005( گذارد اثر مي pH مقدارروي 
شـونده نيـز يکـي     از طرفي زمان تماس بين جاذب و مـاده جـذب  

شود. در ايـن   ثيرگذار بر فرايند جذب تلقي ميأديگر از پارامترهاي ت
دقيقـه در   ۹۰تا  ۱۰ان تماس و زم ۱۱تا  pH۳  زمان اثر هم پژوهش

دست آمـده، بـيش از    ج بهينشان داده شده است. بر اساس نتا ۴شکل 
حـذف شـده    ۱۱تـا    pHمقـدار بلو با افـزايش   درصد از متيلن ۸/۹۷

بهينـه در نظـر گرفتـه    مقـدار  عنـوان   به ۱۱برابر  pHاست و در نتيجه 

کـرد  ييـد  أت پـژوهش دست آمده، ايـن   همچنين بر اساس نتايج به .شد
بلو، درصد حذف رنـگ   که با افزايش زمان تماس بين جاذب و متيلن

دقيقه  ۹۰طوري که بيشترين کارايي جاذب پس از  به ،افزايش يافت
 ــ  هــاي بررسـي جـذب رخ داد.   ثير اثـر زمــان  أمختلفـي در خصـوص ت

ايـن  دسـت آمـده در    انجـام شـد کـه بـا نتـايج بـه       pH مقدارتماس و 
  تطابق دارد. پژوهش
 دي ـبا استفاده از کربن فعـال تول  ۲۰۱۶در سال کاماراج و  اموناي

 ـهـاي   از محلـول  بلو رنگ متيلنشده از پوست آناناس، حذف  را  يآب
متغيـر بـود. نتـايج     ۱۰تـا   ۲از  pH  پـژوهش در آن بررسي كردنـد و  

حـذف از   كارايي شيباعث افزا ۱۰به  ۲از  pH شيافزانشان داد که 
  .)Yamuna and Kamaraj, 2016( شود يم درصد۱۰۰به  ۲۷/۳۵

نشـان داد کـه    ۲۰۱۶در سال و همکاران  اتيم ديگر، پژوهشيدر 
پـودر  بـا اسـتفاده از    بلو لنيحذف مت كارايي، ۶به  ۲از  pH شيبا افزا
 ,.Etim et al). است افتهي شيدرصد افزا ۲/۹۹به  ۴/۹۴از  لينارگ

2016) .  
کـه از پوسـت    ۲۰۱۱در سـال  همچنين نتـايج دوتـا و همکـاران    

منظـور   هزينـه بـه   سازي يک جاذب کـم  منظور تهيه و بهينه مرکبات به
کـه کـربن   بلو استفاده کردند، مشخص کرد  جذب رنگ کاتيوني متيلن
در تمـاس بـا رنـگ    سـاعت   ۵/۱مدت  به فعال تهيه شده بعد از اينکه

زدايـي را از خــود نشــان داد   رنــگ مقـدار حــداکثر  قـرار گرفتــه بـود،  
)Dutta et al., 2011(. 

بلـو بـا    حذف رنـگ متـيلن   برايخود  پژوهشليم و همکاران در 
ه از پوست گياه مارانگ بيان داشتند که افـزايش زمـان تمـاس    استفاد

  ۳۰که و در  طوري به ،شود ذف رنگ ميـح كارايـيمنجر به افزايش 
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Fig. 4. Three-dimensional (3D) response surface plots 

using activated carbon based on pH and time  
 جاذب تهيه شدهتوسط  بلو متيلنحذف  كارايينماي سه بعدي  -۴شکل 

  pH و زمان يرهايبرحسب متغ
  

درصد  ۶۰بلو به بيش از  حذف رنگ متيلن كارايييند، ادقيقه اول فر
  . )Lim et al., 2015( رسيد

 زمانحداکثر  ۲۰۰۸در سال  يتلمزسوي و همکاران پژوهشدر 

تهيه شـده   فعال کربن از استفاده با لوب  متيلن رنگ حذف براي تعادل
 ـ گـزارش  سـاعت  ۲ را فنـدق  هـاي  پوستهاز   Yetilmezsoy). دکردن

and Demirel, 2008) .  
  
دوز جـاذب و غلظـت اوليـه رنـگ بـر       تأثير تغييـرات  -٤-٣

  حذف رنگ كارايي
تـرين متغيرهـاي فراينـدي در     توان يکي از مهم دوز جاذب را نيز مي

زيرا ظرفيت جذب جاذب موردنظر  ،شمار آورد هاي جذب به واکنش
 مشـخص  شـرايط  هـاي مختلـف تحـت    را براي جذب غلظت آلاينده

  . )Yetilmezsoy and Demirel, 2008(کند  تعيين مي
هـاي فراينـدي از نظـر     اذب عـلاوه بـر جنبـه   سـازي دوز ج ـ  بهينه

. از طرفي غلظت اوليـه  دارداي  اهميت ويژهزيستي  اقتصادي و محيط
ه ايـن پـارامتر   ك ـ طـوري  بـه  اسـت ثيرگذار أآلاينده در فرايند جذب ت

نيرو محرکه لازم براي غلبه بر مقاومت انتقال جرم بـين فـاز مـايع و    
  .)Bazrafshan et al., 2013(کند  جامد ايفا مي
گرم در ليتـر   ۲۵/۱۲تا  ۲۵/۰زمان دوز جاذب  ، اثر همبنابراين
ليتـر   دررم ـگ ـ يـميل ـ ۵۰۰تــا   ۱۰۰لو ـب گ متيلنـه رنـو غلظت اولي

  نشان داده   ۵ در شکلكـه ور ـط  انـ. همشدکارايي سيستم بررسي بر 

 
Fig. 5. Three-dimensional (3D) response surface plots 

using activated carbon based on dosage and initial 
concentration of dye 

جاذب تهيه توسط  بلو متيلنحذف  كارايينماي سه بعدي  -۵شکل 
 اوليهدوز جاذب و غلظت  يرهايبرحسب متغ شده

  

گـرم در ليتـر،    ۲۵/۱۲بـه   ۲۵/۰است با افزايش دوز جاذب از شده 
درصد حذف رنگ افزايش يافـت و   ۸/۹۷حذف رنگ نيز تا  كارايي

د. از ش ـعنوان دوز بهينـه جـاذب تهيـه شـده انتخـاب       به ۲۵/۱۲دوز 
 پـايين  دوز توان به آن اشاره کرد اين است که در دلايلي که مي جمله

 جـذب  معـرض  كامـل در   طـور  بـه  سطحي هاي مكان تمامي جاذب،

از . رسد مي اشباع به حالت بيشتري سرعت با جاذب سطح و هستند
هـاي قبـل دسـترس بـراي      طرفي با افزايش دوز جاذب تعداد سـايت 

حـذف سيسـتم نيـز     كـارايي نتيجـه   جذب ماده آلاينده افـزايش و در 
  . )Yang et al., 2010, Bazrafshan et al., 2013(يابد  افزايش مي

بلـو بـا افـزايش     حـذف متـيلن   كـارايي همچنين مطابق با نتـايج،  
 افزايش غلظت اوليـه با که  ه طوريبغلظت اوليه رنگ کاهش يافت 

ــه  ۱۰۰از  ــر درگــرم  ميلــي ۵۰۰ب دوز جــاذب  در شــرايط ثابــت ليت
بلـو از   رنـگ متـيلن   حـذف  كـارايي  دقيقـه  ۹۰گرم و زمـان   ۲۵/۱۲
کـاهش   ليتـر  درگرم  ميلي ۵۰۰درصد در غلظت  ۵۳درصد به  ۵/۹۷

  يافت.  
 ـ بررسي اثر دوز پودر صدف دريايي به راي ـعنوان جاذب جديد ب

در ســال  سـها چـادوري و   پـژوهش در  سـبز حـذف رنـگ مالاشـيت    
گـرم بـر    ۵تـا   ۵/۰دوز جـاذب از   پژوهش. در اين شدانجام  ۲۰۱۰

دوز جـاذب،   شيبـا افـزا  نشان داد کـه   پژوهشليتر متغير بود. نتايج 
 شيبـه افـزا   شتريب يروند ني. چنابدي يم شيدرصد حذف رنگ افزا

از طرفي بـا   .شدنسبت داده  جاذبسطح دسترس در  هاي قابل سايت
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کـاهش   سـبز ي جـذب مالاشـيت   فيـت تعـادل  رافزايش دوز جاذب ظ
  .)Chowdhury and Saha, 2010(يافت 

اثـر دوز   ۲۰۱۸در سـال  و همکـاران   ديگر، اروزکو پژوهشيدر 
ها تهيه شده  و برگ گرم که از ساقه ۳/۰تا  ۰۱۲۵/۰متغير جاذب از 

کـه شـواهد    كردنـد بلـو بررسـي    رنـگ متـيلن  در مـورد حـذف   بود را 
بـه   ۰۱۲۵/۰دوز جـاذب از   شيکـرد کـه بـا افـزا     دييتأدست آمده  به
ــازده حــذف  ۳/۰ ــگگــرم، ب ــترت بــه رن ــه  ۳۱از  بي درصــد  ۷/۹۸ب
   (Orozco et al., 2018). است افتهي شيافزا

، بـه بررسـي کـارايي جـاذب     ۲۰۱۶در سـال  الماسي و همکاران 
گـرم در ليتـر    ۲تا  ۵/۰تهيه شده از پوست گردو در دوزهاي مختلف 

گرم جاذب در ستون در هـر   ۵/۰نشان داد که مقدار  جينتاپرداختند. 
، در غلظـت  نيدارد. بنـابرا  يعملکرد بهتر يدو شکل گرانول و پودر

 ۲بـه   ۵/۰جـاذب از   شيبـا افـزا   ،رنـگ  از تـر يگرم در ل يليم ۲۵/۰
گــرم در گــرم  يلــيم ۰۰۲/۰بــه  ۰۱/۰جــذب رنــگ از  مقــدارگــرم، 

  . )Almasi et al., 2016( افتيجاذب کاهش 
، ترموديناميـک جـذب دو رنـگ    ۲۰۱۸در سال و همکاران  عمر
هاي آبي بـا اسـتفاده    بلو و کريستال ويوله را از محلول متيلنکاتيوني 
نشـان داد کـه    پـژوهش کـه نتـايج    كردنـد هاي معدني بررسي  از رس
گـرم   ميلـي  ۳۰۰به  ۹۰حذف رنگ با افزايش غلظت اوليه از  كارايي

  . )Omer et al., 2018(ليتر کاهش يافت  در
از  ۲۰۱۴در سـال  ديگر که پيربـازاري و همکـاران     پژوهشيدر 

عامل قليـايي تصـفيه شـده بـود بـراي جـذب        پسماندهاي چاي که با
هـاي آبـي اسـتفاده کردنـد. غلظـت       بلو از محـيط  رنگ کاتيوني متيلن

دسـت   ليتر متغير بود. نتايج بـه  درگرم  ميلي ۲۰۰تا  ۵۰اوليه رنگ از 
گرم در  يليم ۲۰۰به  ۵۰از  رنگغلظت  شيبا افزاآمده نشان داد که 

گـرم در گـرم    يل ـيم ۲/۶۲بـه   ۲/۱۵از  ي جـذب تعـادل  ظرفيت، تريل
غلظـت   شيبـا افـزا   گونه بيان کـرد کـه   توان اين يافت که مي شيافزا
رو منجـر بـه    ني ـشـود، ازا  يمحرکه انتقال جرم بزرگتر م يروي، نهياول

  .)Pirbazari et al., 2014( شود يم بلو متيلن شتريجذب ب
بلـو را بـر روي زغـال     هن و همکاران جذب رنگ کاتيوني متيلن

در ايــن  كردنــد.زيســتي حاصــل از پوســت بــادام زمينــي را بررســي 
بلـو بـا افـزايش     ظرفيت جذب رنـگ متـيلن   مشخص شد که پژوهش

 درگـرم   ميلـي  ۵۰۰ليتـر بـه    درگـرم   ميلي ۱۰۰غلظت اوليه رنگ از 
گـرم   درگـرم   ميلـي  ۲۵/۳۱۱گـرم بـه    درميلي گرم  ۸۸/۹۹ليتر، از 

  . (Han et al., 2015).افزايش يافت 

  سازي شرايط آزمايش  بهينه -٥-٣
غلظـت اوليـه   ، دوز جـاذب و  pHزمان تماس،  ينهبه پژوهش يندر ا
بـراي مطابقـت نتـايج    شـد.   بلو تعيـين  رنگ متيلنشونده  جذب براي

در شـرايط بهينـه انجـام شـد.      هـا  بيني مدل، آزمـايش  حاصل از پيش
حـذف رنـگ    مقـدار خـواني خـوبي بـا     هـم  هـا  نتايج مقايسه آزمايش

سـازي   بيني شده توسـط مـدل نشـان داد. نتـايج بهينـه      بلو پيش متيلن
در  pHو  کـي در شـرايط ثابـت مانـدن دو متغيـر زمـان تمـاس       گرافي

ليتـر،   گـرم در  ۲۵/۱۲ دهد که نواحي با دوز جاذب نشان مي ۶شکل 
pH  محـدوده نـوار زرد رنـگ     دقيقه در ۸۱و زمان تماس  ۴/۸برابر
  كند.مين أدرصد را ت ۴۳/۹۲تواند کارايي  مي

  

  
Fig. 6. Overlay plot for optimal area  

  سازي اثر متغيرها بر اساس دو متغير  منحني بهينه -۶شکل 
  pH و زمان تماس
  

   هاي جذب کينتيسوترم و زاي نتايج -٦-٣
نشـان داده شـده    ۴مقايسـه دو ايزوتـرم در جـدول     بـه  مربـوط  نتايج

 تهيه فعال بلو با کربن حذف متيلن بستگي هم است. بر اساس ضرايب
 تطـابق  ، ولـي كـرده  تبعيـت  لانگميـر  و فروندليچ مدل دو هر شده، از
 علاوه بر ايـن، مقـدار   .دارد R2=۹۹/۰ چـروندليـف دلـم اـب بيشتري

گرم به ازاي  ميلي ۲۳/۲بلو برابر با  ظرفيت جذب جاذب براي متيلن
 مــدل هــر گــرم از جــاذب بــود. همچنــين نمودارهــاي مربــوط بــه دو

نتايج نشان داده شده است. از طرفي  ۷در شکل  لانگمير و فروندليچ
نشان داد کـه   هاي مختلف هاي سينتيکي در زمان دست آمده از داده به

عملکرد بهتـري   R2=۹۱/۰درجه دوم با  فرايند جذب با سينتيک شبه
  داشت.



  dx.doi.org/10.22093/wwj.2020.206319.2940                                                                                                                                محمد رفيعي و همكاران             
 

 



 Journal of Water and Wastewater                                                                                                                                مجله آب و فاضلاب
 Vol. 31, No. 7, 2021                                                                                                                                                               ١٣٩٩، سال ٧، شماره ٣١دوره 

 يرو لانگم يچفروندل هاي ايزوترمثوابت  مقدار -۴جدول 
Table 4. Asorption isotherm parameters of MB 

Langmuir isotherm model Freundich isotherm model 
qm 

(mg/g) b (L/mg) R2 kf ( mg1−n Ln g−1) ) n R2 

2.23 0.007 0.9775 235.75 0.49 0.99 

  

    
Fig. 7. Isotherm plots a) Freundlich and b) Langmuir for MB adsorption 

   )لانگميرb و فروندليچ )a هاي نمودارهاي ايزوترم -٧شکل 
  
  گيري نتيجه -٤

دسـت آمـده از ضـايعات     با هدف معرفي کربن فعال بـه  پژوهشاين 
بلو  منظور حذف رنگ متيلن چوب درخت انگور يک جاذب جديد به

اثـر پارامترهـاي مختلـف از جملـه غلظـت       .شداز محلول آبي انجام 
، زمان تماس و دوز جاذب بر کارايي فرايند جذب بررسي pHرنگ، 
هاي عاملي جاذب تهيه  . همچنين خصوصيات مورفولوژي و گروهشد

 FTIRو  SEM ،BETبـا اسـتفاده از    هـا  شده بعـد از اتمـام آزمـايش   
درصـد   ۸/۹۷دست آمده نشان داد که بيش از  شناسايي شد. نتايج به

گـرم بـر ليتـر،     ۲۵/۱۲بلو تحـت شـرايط دوز جـاذب     از رنگ متيلن
 ليتـر و  درگـرم   ميلـي  ۱۰۰دقيقه، غلظت اوليه رنگ  ۹۰زمان تماس 

pH  سـينتيک مطالعـات  حذف شده است. عـلاوه بـر ايـن،     ۱۱برابر 
 R2= ۹۱/۰مرتبــه دوم   کــه رونــد جــذب بــا واکــنش شــبه داد نشــان 

کـار   هاي مختلف ايزوترم به از بين مدلخوبي تطابق دارد، همچنين  به
بسـتگي برابـر بـا     دليل داشتن ضـريب هـم   رفته، ايزوترم فروندليچ به

  داشت. ريمدل لانگم عملکرد بهتري نسبت به ۹۹/۰
  
  قدرداني -٥

بـراي  شـاه  نکرما ياز دانشـگاه علـوم پزشـک    پژوهشاين  نويسندگان
رفـرنس   شـگاه يآزما زاتيگذاشتن تجه اريو در اخت يمين منابع مالأت

  .كنند مي يدانشکده بهداشت در اين طرح سپاسگزار
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