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زمینه و هدف‌: آلودگی آب با فلزات سنگین یک مشکل اساسی و در حال توسعه در جهان است. در 
این مطالعه حذف فلزات سنگین کادمیوم و سرب با استفاده از جاذب اکسید گرافن صورت گرفت.

روش بررس�ی‌: نانو صفحات اکسید گرافن به روش هامرز، س��نتز گردید و ویژگی‌های آن با استفاده 
از XRD ،FTIR و SEM بررس��ی ش��د. اثرـ اـهريغتمي لقتسم pH، زامن امتس و غلظت اولیه 
محلول رب عملکرد حذف فلزات سنگین کادمیوم و سرب اب روش حطس خساپ رب انبمي رطايح سكاب 
نكنـب )Box-Behnken( وـمرد ارزيباـي قرـار تـفرگ. ب��ا به‌کارگی��ری م��دل Quadratic میزان 
 ،ANOVA ج��ذب برای فلز کادمی��وم و سرب تقریبا 99 درص��د به‌دست آم��د. از آزيلاـن وارسناـي

ونع‌هبان روش آامري آزيلان اه‌خساپ اافتسده شد. 
یافته‌ها‌: تصاویر ‌SEM، متوسط اندازه صفحات اکسید گرافن را 1 تا µm 3 نشان داد. پس از بهینه 
سازی توسط روش سطح پاسخ حداكثر ظرفیت جاذب، رباي رسب مقدار mg/g 136 و رباي کادمیوم 
مقدار mg/g 68 به‌دست آمد. بررسی ازيورتم‌ها اشنن داد، ذجب کادمیوم از ازیورتم لانگمویر و ذجب 

سرب از ازیورتم رفویلدنچ ریپوي دنک‌یم. 
نتیجه‌گی�ری‌: نتایج نشان داد که رگانف ادیاسک رکلمعد خیبو در ذحف دو آدنیلاه کادمیوم و رسب 
از محلول‌های آیب دارد.  مهمترین عوامل تاثیر‌گذار بر جذب فلزات مورد مطالعه، pH محلول و غلظت 
اولی��ه ب��ود. بررسی نتایج و تحلیل RSM نشان داد که داده‌های حاصل از آزمایش با مدل پیش بینی 

شده مطابقت داشت.

حذف فلزات سنگین از محلول‌های آبی با استفاده از نانو صفحات اکسید 
گرافن: بهینه سازی با روش سطح پاسخ

Please cite this article as: Rouniasi N, Monavari SM, Abdoli MA, Baghdadi M, Karbasi A. Removal of heavy metals of cadmium and lead from aque-
ous solutions using graphene oxide nanosheets process optimization by response surface methodology. Iranian Journal of Health and Environment. 
2018;11(2):197-214.
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مقدمه 
با رشد شهرنشینی و صنعتی شدن سریع شهرها، مشکل انتشار 
فلزات سنگین در اکوسیستم، حتی در غلظت‌های بسیار کم، در 
بسیاری از نقاط جهان باعث افزایش نگرانی ش��ده است. حذف 
فل��زات سنگین از آب و فاضلاب به‌دلیل قوانین سخت‌گیرانه در 
بسیاری از کشورها برای کنترل آلودگی آب، مورد توجه بسیاری 
قرار گرفته است )1(. فلزات نیگنس رسب، سم، اکدمیم، روي و 

لکین، از هلمج نیرتشیب آلاینده‌های آب دنتسه )2-4(.
‌از روش‌های معمول ح��ذف فلزات سنگین در آب، اکسیداسیون 
ش��یمیایی، رس��وب ش��یمیایی، ابتدل وین��ی، ذجب یحطس، 
فیلتراسیون، ازمس وکعمس، ذحف زیتسی، ارختساج لاحل، هتخل 
س��ازی اس��ت )5، 6(. روش ذجب یحطس هب دلیل راندمان بالا، 
انعط��اف پذیری، سادگی طراحی، هزینه پایی��ن، کارایی آسان و 
تولید لجن کمینه برتر از سای��ر تکنیک‌های مورد استفاده است 
)7(. از ویژگی‌ه��ای اصلی یک جاذب خوب، ظرفیت بالا و جذب 
سطحی سریع است و زمانی حاصل می‌ش��ود ک��ه جاذب دارای 
سط��ح ویژه بالا و مکان‌های جذب سطحی فراوان است )8(. اکثر 
جاذب‌ه��ا به‌ن��درت دارای دو ویژگی ذکر ش��ده به‌طور همزمان 
هستن��د. بنابرای��ن، نیاز به تحقیق در م��ورد جاذب‌های جدید با 
در نظر گرفتن ویژگی‌‌های نامبرده ش��ده، برای جذب بهتر فلزات 
سنگی��ن وج��ود دارد )9، 10(. در بین جاذب‌ها نانو ذرات اکسید 
گرافن به دلی��ل پتانسیل بالا، ظرفیت ج��ذب و سطح ویژه بالا، 
ب��ه تنهایی یا در کنار دیگ��ر جاذب‌ها، برای حذف فلزات سنگین 
از محیط‌ه��ای آبی مورد استفاده ق��رار گرفته است )13-11(. از 
ویژگی‌ه��ای فیزیکی قابل توجه گرافن می‌ت��وان به، ابر رسانایي 
گرمایي و تحرک الکتروني بسیار بالا )14، 15(، مقاومت مکانیکي 

بالا )16( و جذب برخی از یون‌های فلزی )17( اشاره کرد. 
از  زلفات  ویناه‌ي  ذجب  ربریس  اب  اکمهران  و   Sitko
ومنددن  دهاشمه  ادیاسک،  رگانف  از  اافتسده  اب  ولحملاه‌ي آیب 
رباي    8 ت��ا   4 نیب   pH از  دحموده‌اي  در  دح هکارثک ذجب 
Fan و  ت��ا 7رب اي رسب ‌هبدتس ‌یمآی��د )18(.  اکد میمو 3 
یسیطانغم  وتیکزان  و  ادیاسک  رگانف  از  یطولخم  اکمهران، 
 )Magnetic Chitosan and Graphene Oxide(

تیفرظ  دحارثک  و  داده  قرار  آزشیام  ومرد  اجذب  ونع‌هبان  را 
ذجب رباي ویناه‌ي رسب را دحود 96 درص��د به‌دست آوردند 
)Kumar .)19 و اکمهران در ربریس ذحف رسب و آرکینس 
اب اافتسده از ونان صفح��ات رگانف ادیاسک، دهاشمه رکددن هک 
رگانف ادیاسک اکرایی ایسبر ییلااب در ذحف زلفات نیگنس از 

ولحملاه‌ي آیب دارد )20(.
از می��ان آلاینده‌ها، کادمیوم و سرب به‌دلیل فراوانی مصرف آنها 
در صنعت، از مهمترین آلوده کننده‌های محیط زیست هستند. 
عملکرد فرایندهای جذب سطحی به اپرااهرتمي یفلتخم مانند 
pH، دام، ن��وع ج��اذب‌، غلظت اجذب و ونع امده آیل ای یندعم 
یگتسب دارد )11(. کادمی��وم ی��ک عنصر سرطان‌زا طبقه بندی 
ش��ده، که منجر ب��ه سرطان ریه، مشکلات کلیوی، گوارش��ی و 
ایمنی در بدن انسان‌ می‌شود )21(. یکی از اساسی‌ترین مسائل 
در ارتباط با فلزات سنگین، عدم تجزیه شدن آنها در بدن است. 
فل��زات سنگین پ��س از ورود به بدن، از بدن دف��ع نشده بلکه 
در بافت‌های بدن مانند چرب��ی، عضلات، استخوان‌ها و مفاصل 
رسوب کرده و انباش��ته می‌شوند )22( و موجب آلودگی محیط 
زیست ش��ده و آثار سمی شدیدی در انسان و دیگر جانداران به 
بار می‌آورد )23، 24(. با توجه به بررسی مطالعات انجام ش��ده، 
نانو صفحات اکسید گرافن، یکی از موثرترین جاذب‌ها در حذف 
فلزات سنگین از محیط‌های آبی و خاک به‌ش��مار می‌رود. دلیل 
اصلی استف��اده از نانو صفحات اکسید گراف��ن در این پژوهش، 
داشتن چندین ویژگی نامبرده این جاذب به‌طور همزمان است. 
در ای��ن مطالعه کارایی نانو صفحات اکسید گرافن به‌منظور حذف 
فل��زات سنگین کادمیوم و س��رب از محلول‌های آبی مورد بررسی 
قرار گرفت. تاثیر pH، غلظت اولیه و زمان تماس، بر ظرفیت جذب 
 ،ANOVA اکسی��د گرافن، بررس��ی گردی��د. از آزيلاـن وارسناـي
ونع‌هبان روش آامري آزيلان اه‌خساپ اافتسده گردی��د. روش حطس 
 )Box-Benken Design( خساپ رب انبمي رطايح سكاب نكنـب
برای دیبایتس هب سطوح خساپ بسانم به‌منظور بهینه سازی حذف 
فل��زات سنگین از محلول‌های آبی اافتسده ش��د، هک دارای زماایی 
و  هنیزه  زامن،  آزشیام،  رمالح  دعتاد  شهاک  هلمج  از  دعتمدی 

مهچنین هفرص ییوج در رصمف وماد است )25، 26(.
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مواد و روش‌ها
این پژوهش کی هعلاطم یبرجت وبد. کارایی ونان صفحات رگانف 
ادیاسک ونع‌هبان اجذب در ذحف زلفات سنگین رسب و کادمیوم 
از ولحملاه‌ي آیب، ومرد هعلاطم قرار تفرگ. ونان صفحات رگانف 

ادیاسک در آزمایشگاه با روش هامرز سنتز گردید. 
- مواد و دستگاه‌ها

کلیه مواد ش��یمیایی به‌ک��ار رفته در آزمایش��ات دارای خلوص 
آزمایشگاهی بودند. مواد ش��یمیایی مورد استفاده ش��امل اسید 
نیتری��ک 65 درصد، اسید سولفوری��ک 97 درصد، آب اکسیژنه 
30 درصد، اسیدکلریدریک، هیدروکسید سدیم، نیترات سدیم، 
نمک طعام، پرمنگنات پتاسیم، پودر گرافیت و اه‌کمني رتینات 
رسب بود. در تمام آزمایشات از آب دیونیزه شده )DI( استفاده 

شد.
سنت��ز نان��و صفح��ات اکسی��د گرافن ب��ا دستگ��اه سانتریفوژ، 
حم��ام اولتراسونی��ك و هیتر انجام ش��د. نییعت pH با داگتسه 
رگددی.  انج��ام  رکیش  ب��ا  اه‌هنومن  هم��زدن  و   pH-Meter
آاه‌هنومن زیلانياح وي زلفات نیگنس کادمیوم و رسب اب داگتسه 

پلاسمای زوج شونده القایی (ICP) ااجنم تفرگ.
- سنتز اکسید گرافن  

سنت��ز اکسید گرافن با استف��اده از روش اصلاح شده هامرز، که 
ی��ک روش مناسب جهت ساخت اکسی��د گرافن است، به شرح 
زی��ر انجام شد )27(. ابتدا mL 200 اسید سولفوریک غلیظ در 
ی��ک بشر mL 500 ریخت��ه شد و پس از min 30 همزدن در 
حمام آب یخ، دمای آن کاهش یافت. سپس g 4 نیترات سدیم 
ب��ه آن اضافه گردی��د و پس از h 1 هم��زدن در حمام آب یخ، 
 )500 mesh( 4 گرافیت g دم��ای آن کاهش یافت، در ادام��ه
ب��ه آن اضافه گردید و به مدت h 2 در این وضعیت همزده شد. 
سپس در مدت h 2 مقدار g 24 پرمنگنات پتاسیم به آن اضافه 
و در ای��ن دما هم زده ش��د. بشر حاوی نمونه به مدت h 24 در 
حم��ام روغن در دم��ای 38 تا C° 40 نگهداشت��ه شد. پس از 
حذف حمام روغن، mL 640 آب دو بار تقطیر به ظرف واکنش 
اف��زوده و به مدت min 30 همزده شد. واکنش با اضافه کردن 
mL 140 آب اکسیژنه 30 درصد، متوقف گردید. نمونه پس از 

3 روز کام�ال ته نشین شد. بعد از تخلیه آب جمع شده بر روی 
 ،HCl محل��ول، اکسی��د گرافن تولید شده با محل��ول5  درصد
4 ب��ار شستش��و داده شد و با کمک قی��ف بوخنر صاف گردید. 
سوسپانسی��ون حاصل 4 بار ب��ا آب مقطر دو بار تقطیر شستشو 
داده شد. سوسپانسیون حاصل به مدت min 30 اولتراسونیک 
ش��د، سپس ماده جامد قهوه‌ای رنگ حاصل h  24 در آون خلا 

با دمای C° 40 خشک شد )28(.
)pHpzc( نقطه با بار صفر pH تعیین -

 pH ،ب��ه منظور بررسی دقیق‌تر مکانیزم ح��ذف فلزات سنگین
نقط��ه صف��ر ج��اذب )pHpzc(، جایی‌که سطح ج��اذب از نظر 
الکتریک��ی خنثی و ب��دون بار است، اندازه گی��ری گردید )29، 
30(. ان��دازه گی��ری نقطه بار صفر در 10 بال��ن، محلول حاوی 
mol/L 0/1 نمک طعام )NaCl( انجام شد، pH اولیه محلول 
با استفاده از NOH و HCl 0/1 mol/L بین 1 تا 10 تنظیم 
ش��د. سپس g 0/1 ماده جاذب به هر محل��ول اضافه گردید، و 
محل��ول الکترولیت با جاذب h 24، هم��زده شد. بعد از تعادل، 
 pH بر حسب ∆pH محلول‌ه��ا اندازه گیری شد و نمودار pH

اولیه رسم و مقدار pHpzc تخمین زده شد.
- بررسی ویژگی‌های جاذب

خصوصیات مورفول��وژی، ادـنازه و لكـش اـجذب زتنس دشه اب 
اافتسده از ركيمووكـسپ ارتكلويـن رويـشب )FESEM( مورد 
بررسی قرار گرفت. نيـيعت ویژگی‌های وناـن ذرات اکسید گرافن 
از طيف سنجي پ��راش پرتو اشعه اکيس (XRD) و طیف‌های 
-400 cm⁻¹ در محدوده )FTIR( م��ادون قرمز اکسید گرافن

4000 ومرد آزيلان قرار تفرگ.
- آزمایشات جذب

تم��ام آزمایش��ات ج��ذب در سیست��م بسته انجام ش��د، ابتدا 
محلول‌های حاوی عناصر کادمیوم و سرب با اضافه کردن مقادیر 
مشخصی از رتینات رسب و نیترات کادمیوم هب L 1 آب دبون 
وین هیهت رگددی. ب��ه منظور مطالعه تاثیر pH محیط بر جذب 
فل��زات در مح��دوده 2 تا 6، ب��ه محلول‌های ح��اوی سرب و 
کادمی��وم مقدار g/L 0/05، اکسید گراف��ن سنتز شده اضافه 
 100 mg/L 10 تا mg/L گردید )غلظت اولیه برای کادمیوم
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و غلظ��ت اولیه برای سرب mg/L 50 تا mg/L 150 و زامن 
اـمتس 5 ات min 60 ب��رای ه��ر یک از فل��زات در نظر گرفته 
ش��د(. محلول‌های تهیه شده بر اس��اس مدل ارائه شده توسط 
روش سط��ح پاسخ، با سرعت ثاب��ت rpm 200 و زمان تعیین 
شده برای هر آزمای��ش توسط نرم افزار، همزده شدند. پس از 
طی زم��ان مذکور محلول‌ها به تعادل رسی��ده، در مرحله بعد 
سوسپانسیون ب��ا روش سانتریفیوژ و فیلتراسیون با صافی‌های

 µm 0/2 صاف گردید، غلظت فلزات مورد نظر پس از جذب و 
جداس��ازی جاذب توسط دستگاه ICP اندازه گیری شد. بازده 
ج��ذب فلزات سرب و کادمیوم با استفاده از معادله 1 محاسبه 

گردید )31(: 

)1(    

همچنی��ن ظرفی��ت ج��ذب اکسید گراف��ن سنتز ش��ده برای 
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هاي حاوي عناصر كادميوم و سرب با اضافه كردن مقادير  تمام آزمايشات جذب در سيستم بسته انجام شد، ابتدا محلول
محيط بر جذب pH به منظور مطالعه تاثير يد. دتهيه گرن يوون بدآب  L 1به ب و نيترات كادميوم سرات نيترمشخصي از 

، اكسيد گرافن سنتز شده اضافه گرديد g/L 05/0كادميوم مقدار  هاي حاوي سرب و ، به محلول6تا  2فلزات در محدوده 
تا  5س اـتمن ماو ز mg/L 150تا  mg/L 50و غلظت اوليه براي سرب  mg/L 100تا  mg/L 10(غلظت اوليه براي كادميوم 

min 60 پاسخ، با سرعت  هاي مورد مطالعه مدل ارائه شده توسط روش سطح براي هر يك از فلزات در نظر گرفته شد). محلول
ها به تعادل  و زمان تعيين شده براي هر آزمايش توسط نرم افزار، همزده شد. پس از طي زمان مذكور محلول rpm 200ثابت 

صاف گرديد، غلظت فلزات مورد  µm  2/0هاي و فيلتراسيون با صافي سانتريفيوژرسيده، در مرحله بعد سوسپانسيون با روش 
اندازه گيري شد. بازده جذب فلزات سرب و كادميوم با استفاده از  ICPنظر پس از جذب و جداسازي جاذب توسط دستگاه 
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، غلظت اوليه فلز Cо) و mg/g، مقدار فلز جذب شده بر روي جاذب در شرايط تعادلي (qe، درصد جذب و  Rدر اين معادله
، حجم محلول بر V) و mg/Lثانويه فلز سنگين پس از طي شدن زمان تعادل (، غلظت Ce) و mg/Lسنگين در محلول (
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پردازد  ها مي اساس يك يا چند معيار منتخب، به تحليل و ارائه گراف ها، بر پرداخته و با بررسي پاسخ هاي عوامل آزمايش خوشه
بر راندمان حذف فلزات  موثر مستقل يمتغيرهاعنوان  به آلاينده غلظت و ستما ناـمز ل،محلو  pH. در اين مطالعه)34 ،33(
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 (ظرفيت خـپاس درـعملك رـب تقلـمس ياـمتغيره تاثير بررسي جهت ،10 خهـنس )Design Expert, 10( يشاتاـمآز يـحاطر

) Box Benken Designطراحي با استفاده از روش باكس بنكن ( گرديد. دهتفاــسا سنگين) فلزات فذــح ندماــنرا و جاذب
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تا  5س اـتمن ماو ز mg/L 150تا  mg/L 50و غلظت اوليه براي سرب  mg/L 100تا  mg/L 10(غلظت اوليه براي كادميوم 

min 60 پاسخ، با سرعت  هاي مورد مطالعه مدل ارائه شده توسط روش سطح براي هر يك از فلزات در نظر گرفته شد). محلول
ها به تعادل  و زمان تعيين شده براي هر آزمايش توسط نرم افزار، همزده شد. پس از طي زمان مذكور محلول rpm 200ثابت 

صاف گرديد، غلظت فلزات مورد  µm  2/0هاي و فيلتراسيون با صافي سانتريفيوژرسيده، در مرحله بعد سوسپانسيون با روش 
اندازه گيري شد. بازده جذب فلزات سرب و كادميوم با استفاده از  ICPنظر پس از جذب و جداسازي جاذب توسط دستگاه 

  : )31(محاسبه گرديد  1معادله 

� � �������
��    100   ×                             )1(      

تعيين  2هاي مختلف فلزات سنگين مورد مطالعه، توسط معادله  شده براي غلظت همچنين ظرفيت جذب اكسيد گرافن سنتز
  : )32(شد 

   )2 (                ��� � ��������
�  

، غلظت اوليه فلز Cо) و mg/g، مقدار فلز جذب شده بر روي جاذب در شرايط تعادلي (qe، درصد جذب و  Rدر اين معادله
، حجم محلول بر V) و mg/Lثانويه فلز سنگين پس از طي شدن زمان تعادل (، غلظت Ce) و mg/Lسنگين در محلول (

  است. g، جرم جاذب بر حسب mو  Lحسب 
  

  طراحي و بهينه سازي روش سطح پاسخ  - 
هاي تجربي به ارزيابي روابط موجود بين  ) با استفاده از تكنيكResponse Surface Methodologyروش سطح پاسخ (

پردازد  ها مي اساس يك يا چند معيار منتخب، به تحليل و ارائه گراف ها، بر پرداخته و با بررسي پاسخ هاي عوامل آزمايش خوشه
بر راندمان حذف فلزات  موثر مستقل يمتغيرهاعنوان  به آلاينده غلظت و ستما ناـمز ل،محلو  pH. در اين مطالعه)34 ،33(

 ارزـفا مرـن از  .الف) –1 ولدـج (گذاري شدند  برچسب Timeو  pH ، Concسنگين انتخاب گرديدند و به ترتيب با عنوان

 (ظرفيت خـپاس درـعملك رـب تقلـمس ياـمتغيره تاثير بررسي جهت ،10 خهـنس )Design Expert, 10( يشاتاـمآز يـحاطر

) Box Benken Designطراحي با استفاده از روش باكس بنكن ( گرديد. دهتفاــسا سنگين) فلزات فذــح ندماــنرا و جاذب
  انجام گرفت.

  گرديد: تعيين 3 هـلدمعا از دهتفاـسا اـب ايشـمآز لـحامر اددـتع
)3(                                                                                                                      N=2K (K−1) + CО    
(با  ايشـمآز 17 فلز هر براي ،)36 ,35( تـسا ايشـمآز لـحامر ارتكر ادتعد CО و سيربر ردمو ياـهرفاكتو اددـتع K آن: در هـك
پس از انتخاب طرح، معادله مدل و ضرايب  .)38 ,37 ,26( گرديد انجام و طراحي آزمايش 34 مجموع در وتكرار مركزي)  5

  ) تعيين گرديد: 4بيني شده آن توسط معادله درجه دوم (معادله  پيش
)4                                      (

ji
ji

kiji
i

kiii
i

kik xxCxCxCCY 



4

2

2
4

1

4

1
0

  

متغيرهاي  �Xو  �Xبه ترتيب ضرايب ثابت، خطي، درجه دوم و اثر متقابل رگرسيون هستند.  ����و  ����، ���، ���مقادير 
  . )39 ،34(مستقل كد شده هستند 
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همانط��ور ک��ه در شکل 1 مشاهده می‌گ��ردد، اکسید گرافن به 
ص��ورت نیمه شفاف با برخی از ذرات و ابعاد جانبی چند میکرو 
مت��ر با حفره‌های کوچک مشخص است، که نشان‌دهنده صحت 

ساخت صفحات اکسید گرافن سنتز شده است.
شک��ل 2 طیف‌های مادون قرمز اکسید گرافن را نشان می‌دهد. 
طیف‌های FTIR در سه بخش دسته بندی می‌شوند. محدوده 
2000 ت��ا4000، ک��ه معمولا به بخش‌های سنت��ز و واحدهای 
 ،H2O‌ جاذب ،‌O-H آزاد، هی��دروژن O-H آلیفاتیک، اکث��را
کشش متقارن و نامتقارن در ‌CH-2 ، C-H، یا CH-3 بخش 
بندی می‌شوند، محدوده دوم 1300 تا 2000 )شامل مهمترین 
 N-O و C-O ویژگی‌ه��ای اکسیژن، که ب��ا ساختارهای حاوی

ير احتمال 
(L ضريب ،

انده، مورد 

قابل  1كل 

 
ده در 

ميكرو متر 

د. محدوده 
H كشش ،

ين ويژگي
هاي  بخش

مربوط  13
C  ،كششي

اي اكسيد 

ANOبا مقادي ،(
 Lack of fit)

 تشخيص باقيما

ي گرافن در شك

رافن سنتز شد
  رو

  نتز شده

چند ماد جانبي 
  ست.

شوند  بندي مي
O-  جاذب ، H2O

(شامل مهمتري 
كه معمولا به 
  

384رافن، طيف 
2CHمربوط به  

 OH هاصفحه

OVA واريانس (

يار عدم برازش
(Adequate و

اي ساختار صفحه

FES اكسيد گر
مقياس ميكر

گرافن سن سيد

ي از ذرات و ابعا
است ن سنتز شده

سه بخش دسته
H-د، هيدروژن 

2000تا  1300
1300- 800يي 

.)40(فته است 
اكسيد گرهاي 

1694ك، طيف 
هايط به گروه

ز تحليل آناليز
 استفاده از معي
e Precision) 

 گرافن است. س

SEM) تصوير

اكسسيل شده 

ه شفاف با برخي
ت اكسيد گرافن

در س FTIRي
آزاد O-Hاكثرا

0 محدوده دوم 
 و محدوده نهايي
ل اختصاص ياف

هاي صفحه لبه
ششي آروماتيك

مربوط 3422ف

۵ 

ها با استفاده ا ل
ي بودن مدل با

R²دقت كافي ،

  هيه شده
صفحات اكسيد

 
ب)در

وني روبشي گس

 به صورت نيمه
ت ساخت صفحات

هاي طيفدهد. ي
هاي آليفاتيك، ا

شوند،بندي مي
شود)شخص مي

هاي هيدروكسيل
C آلكوكسي از

C=C ارتعاش كش
د گرافن و طيف

ت و كفايت مدل
 قابل پيش بيني

،² Predicted

جاذب تهنانو  ي
ي و توزيع نانو ص

ن سنتز شده د

وسكوپ الكتر

د، اكسيد گرافن
دهنده صحت شان

رافن را نشان مي
 سنتز و واحده

CH-3 بخش بن
C-O  وN-O مش

هها و گروه، فنل
O-هاي ه گروه

Cمربوط به  16

آروماتيك اكسيد

ارزيابي صحت ت
 شد. كفايت و

R ،R² Adjust،

صيات ساختاري
هنده مورفولوژي

Fاكسيد گرافن
  مقياس نانو

تصاوير ميكرو 

گردد شاهده مي
ص است، كه نش
 قرمز اكسيد گر

هاي لا به بخش
 C ،CH-2يا ،

Oارهاي حاوي

تي كه در اترها،
مربوط به 1032

623سيل، طيف
S هاي آصفحه

حليل آماري جهت
Prob≤  انجام

R²سيون خطي 

  ر گرفت.

ررسي خصوص
FESE نشان ده

  ت.

FESEMصوير 

مق
 -1شكل 

مش 1ه در شكل 
ي كوچك مشخص

هاي مادونيف
، كه معمولا400

C-Hمتقارن در 

كه با ساختا ژن،
C- مانند تركيبات

2د گرافن طيف 
كربوكس C-Oي 
Pمربوط به  2

  ت. 

 

تجزيه و تح
05/0F < 

تعيين رگرس
آزمايش قرا

  
  ها  يافته

بر - 
 EMتصاوير

مشاهده است
  

الف) تص

همانطور كه
هاي با حفره
طي 2شكل 
00تا 2000

متقارن و نا
هاي اكسيژ

O-مختلف 

براي اكسيد
هايبه گروه
921طيف 

گرافن است

ب( تصویر FESEM اکسید گرافن سنتز شده در مقیاس میکروالف( تصویر FESEM اکسید گرافن سنتز شده در مقیاس نانو

شکل 1-  تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی گسیل شده اکسید گرافن سنتز شده

مشخ��ص می‌شود( و محدوده نهایی 800-1300 که معمولا به 
بخش‌ه��ای مختلف C-O مانند ترکیباتی که در اترها، فنل‌ها و 

گروه‌های هیدروکسیل اختصاص یافته است )40(.
 C-O ب��رای اکسید گراف��ن طیف 1032 مربوط ب��ه گروه‌های
آلکوکس��ی از لبه‌های صفحه‌های اکسی��د گرافن، طیف 1384 
مرب��وط به گروه‌ه��ای C-O کربوکسیل، طی��ف 1623 مربوط 
ب��ه C=C ارتع��اش کشش��ی آروماتیک، طی��ف 1694 مربوط 
ب��ه 2CH کشش��ی، طی��ف 2921 مربوط ب��ه SP صفحه‌های 
آروماتی��ک اکسی��د گرافن و طیف 3422 مرب��وط به گروه‌های 

OH صفحه‌های اکسید گرافن است. 
 

شکل 2-  تصویر  FTIR اکسید گرافن سنتز شده

براي   را ص

دل باكس 
 در نهايت 

  دهد:  ي
Qe = - (

(7/154 *

ي يا تاثير 
همبستگي 
قدار متغير 

Des  براي

   

مشخص و موجود

ساس طراحي مد
حل آزمايشات

  زيم.

 پاسخ نشان مي
84/16 ) + (2/2

 pH * Time)

هنده اثر كاهشي
گيرد، ضريب هي

 پي كاهش مقد
sign Expertر 

  شده

مو پيك تنها كه

  
روبشي 

وجي است. براس
ن، و انجام مراح

پرداز ت آمده مي

 از روش سطح
287 * pH) + 

 + (0/709 * p

ده منفي نشان
ديگر صورت مي
 يك متغير، در
آمده در نرم افزا

 گرافن سنتز ش

ك است، °3/11

وپ الكتروني ر
   شده

پارامترهاي خرو
pغلظت و زمان ،

دست هاي به داده

ميوم با استفاده
(0/363 * Co

pH  2  * Conc-C

 مدل و علامت
ش مقدار متغير د
 افزايش مقدار

آدست   نتايج به

۶ 

 FTIRاكسيد

 بلند در زاويه

XRميكروسكو
د گرافن سنتز

هاي ورودي و پ
pHن و تنظيم

دامه به تحليل د

 را براي فلز كاد
onc-Cd) + (0
Cd2) - (5/855

ي اثر متغير بر
، در پي افزايش

كه عكس، زماني
و BBD مدل

 

 Rتصوير   -2

داراي يك پيك

RDتصوير -

اكسيد
 

ه به تحليل داده
ه اكسيد گرافن
ادبت گرديد. در

ي بين پارامترها
/357 * Time

5 * Time2)     

افزايي دهنده هم
قدار يك متغير،

دهد و بالعخ مي
 طراحي شده با
داده شده است.

شكل

د 3ن در شكل
  د.

3شكل

مورد آزمايش
ت سنگين نياز ب
دير تعيين شده
ي هر آزمايش ثب

) رابطه رياضي5
e) – (0/0226
   

دپارامترها نشان
مق كه افزايشي

افزايي است رخ
ارامترهاي اوليه

نشان د 3و  2و

X گرافن اكسيد
دهد ن نشان مي

حليل فلزات م
سي حذف فلزات
 از افزودن مقاد
فيت جذب براي

  كادميوم
5جه دوم (معادله 
* pH * Con

        

بت در جلوي پ
مدل است. زماني

ا دهنده همنشان
. پا)41(ت گيرد 

و 1م در جداول 

 

XRDطيف 

اكسيد گرافن

تح - 
جهت بررس
بنكن، پس
حداكثر ظر

ك - 
درجله دمعا

nc- Cd) + 

       (5) 

علامت مثبت
مخالف بر م

مثبت كه نش
ديگر صورت
فلز كادميوم
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طی��ف XRD اکسید گرافن در شک��ل 3 دارای یک پیک بلند 
در زاوی��ه °11/3 است، که تنها پیک موجود و مشخص را برای  

اکسید گرافن نشان می‌دهد. 
- تحلیل فلزات مورد آزمایش

جه��ت بررسی حذف فل��زات سنگین نیاز ب��ه تحلیل داده‌های 
ورودی و پارامتره��ای خروج��ی است. براس��اس طراحی مدل 
باکس بنکن، پس از افزودن مقادیر تعیین شده اکسید گرافن و 
تنظیم pH، غلظت و زمان، و انجام مراحل آزمایشات در نهایت 
حداکثر ظرفیت جذب برای هر آزمایش ثبت گردید. در ادامه به 

تحلیل داده‌های به‌دست آمده می‌پردازیم.
- کادمیوم

اعمدهل درج��ه دوم )معادل��ه 5( رابطه ریاضی بی��ن پارامترها 
را ب��رای فلز کادمیوم ب��ا استفاده از روش سط��ح پاسخ نشان 

می‌دهد: 

شکل 3-  تصویر XRD میکروسکوپ الکترونی روبشی اکسید گرافن سنتز شده

براي   را ص

دل باكس 
 در نهايت 

  دهد:  ي
Qe = - (

(7/154 *

ي يا تاثير 
همبستگي 
قدار متغير 

Des  براي

   

مشخص و موجود

ساس طراحي مد
حل آزمايشات

  زيم.

 پاسخ نشان مي
84/16 ) + (2/2

 pH * Time)

هنده اثر كاهشي
گيرد، ضريب هي

 پي كاهش مقد
sign Expertر 

  شده

مو پيك تنها كه

  
روبشي 

وجي است. براس
ن، و انجام مراح

پرداز ت آمده مي

 از روش سطح
287 * pH) + 

 + (0/709 * p

ده منفي نشان
ديگر صورت مي
 يك متغير، در
آمده در نرم افزا

 گرافن سنتز ش

ك است، °3/11

وپ الكتروني ر
   شده

پارامترهاي خرو
pغلظت و زمان ،

دست هاي به داده

ميوم با استفاده
(0/363 * Co

pH  2  * Conc-C

 مدل و علامت
ش مقدار متغير د
 افزايش مقدار

آدست   نتايج به

۶ 

 FTIRاكسيد

 بلند در زاويه

XRميكروسكو
د گرافن سنتز

هاي ورودي و پ
pHن و تنظيم

دامه به تحليل د

 را براي فلز كاد
onc-Cd) + (0
Cd2) - (5/855

ي اثر متغير بر
، در پي افزايش

كه عكس، زماني
و BBD مدل

 

 Rتصوير   -2

داراي يك پيك

RDتصوير -

اكسيد
 

ه به تحليل داده
ه اكسيد گرافن
ادبت گرديد. در

ي بين پارامترها
/357 * Time

5 * Time2)     

افزايي دهنده هم
قدار يك متغير،

دهد و بالعخ مي
 طراحي شده با
داده شده است.

شكل

د 3ن در شكل
  د.

3شكل

مورد آزمايش
ت سنگين نياز ب
دير تعيين شده
ي هر آزمايش ثب

) رابطه رياضي5
e) – (0/0226
   

دپارامترها نشان
مق كه افزايشي

افزايي است رخ
ارامترهاي اوليه

نشان د 3و  2و

X گرافن اكسيد
دهد ن نشان مي

حليل فلزات م
سي حذف فلزات
 از افزودن مقاد
فيت جذب براي

  كادميوم
5جه دوم (معادله 
* pH * Con

        

بت در جلوي پ
مدل است. زماني

ا دهنده همنشان
. پا)41(ت گيرد 

و 1م در جداول 

 

XRDطيف 

اكسيد گرافن

تح - 
جهت بررس
بنكن، پس
حداكثر ظر

ك - 
درجله دمعا

nc- Cd) + 

       (5) 

علامت مثبت
مخالف بر م

مثبت كه نش
ديگر صورت
فلز كادميوم

  
  

qe = - (16/84) + (2/287 * pH) + (0/363 * Conc-
Cd) + (0/357 * Time) – (0/0226 * pH * Conc- 
Cd) + (7/154 * pH * Time) + (0/709 * pH2  * 
Conc-Cd2) - (5/855 * Time2)    
   	 (5)

علام��ت مثبت در جل��وی پارامترها نشان‌دهن��ده هم‌افزایی اثر 
متغیر بر مدل و علام��ت منفی نشان‌دهنده اثر کاهشی یا تاثیر 
مخالف بر مدل است. زمانی‌که افزایش مقدار یک متغیر، در پی 
افزایش مقدار متغیر دیگ��ر صورت می‌گیرد، ضریب همبستگی 
مثب��ت که نشان‌دهنده هم‌افزایی اس��ت رخ می‌دهد و زمانی‌که 
کاه��ش مق��دار یک متغیر، در پ��ی کاهش مق��دار متغیر دیگر 
صورت گیرد ضریب همبستگی منفی که نشان دهنده هم‌زدایی 
اس��ت رخ می دهد )41(.  پارامترهای اولیه طراحی شده با مدل 
 Design Expert و نتایج به‌دست آم��ده در نرم افزار BBD

جدول 1- محدوده متغیراهی فلز کادمیوم

٧ 
 

  
  
  
  
  
  
  

  ي فلز كادميومهامتغيرمحدوده  -1جدول 

  

  
  دست آمده كادميوم مقادير به آزمايشات و - 2جدول 

  

  + 1  0 - 1 دنما  متغير
pH لمحلو  pH2 4  6  
  mg/L(  Conc-Cd10  55  100( غلظت

  min( Time 5 5/32  60( ستما نماز

 پاسخ فاكتورها اجرا
A:pH B:Conc C:Time Qe 

1 6 55 5 41/7895 
2 4 55 32/5 29/8021 
3 4 10 60 8/40417 
4 6 10 32/5 31/653 
5 6 100 32/5 68/349 
6 4 55 32/5 29/8015 
7 4 55 32/5 30/839 
8 2 55 5 14/5829 
9 4 55 32/5 30/1014 
10 2 10 32/5 14/4269 
11 4 100 60 49/4414 
12 4 55 32/5 29/7955 
13 2 55 60 14/0758 
14 4 100 5 48/9891 
15 4 10 5 8/31452 
16 2 100 32/5 44/51 
17 6 55 60 42/8255 
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جدول 2- آزمایشات و مقادیر به‌دست آمده کادمیوم

برای فلز کادمیوم در جداول 1 و 2 و 3 نشان داده شده است.
- سرب 

اعمدهل 6 ارتب��اط بی��ن پارامترهای ورودی فلز س��رب را اشنن 
می‌دهد: 

qe = - (10975639) + (37/36219* pH) + 

(0/90729* Conc_ Pb) + (1/61406* Time) - 

(0/051692* pH * Conc_ Pb) - (0/072090* pH * 

Time) - (1/98777* (pH)2) - (0/20492* (Time)2)   

	    			   (6)

در جداول 4، 5، و 6 مقادیر اولیه و نتایج حاصل از آزمایشات فلز 
سرب به همراه تحلیل به‌دست آمده از نرم افزار ارائه شده است.

 

اجرا فاكتورها پاسخ
A:pH B:Conc C:Time qe

1 6 55 5 41/7895 
2 4 55 32/5 29/8021 
3 4 10 60 8/40417 
4 6 10 32/5 31/653
5 6 100 32/5 68/349
6 4 55 32/5 29/8015
7 4 55 32/5 30/839
8 2 55 5 14/5829 
9 4 55 32/5 30/1014
10 2 10 32/5 14/4269 
11 4 100 60 49/4414 
12 4 55 32/5 29/7955
13 2 55 60 14/0758
14 4 100 5 48/9891
15 4 10 5 8/31452 
16 2 100 32/5 44/51
17 6 55 60 42/8255

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-0
9-

20
 ]

 

                             7 / 18

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-6029-fa.html


204
دوره یازدهم/ شماره دوم/ تابستان 1397

حذف فلزات سنگین از محلول‌های آبی ...

ijhe.tums.ac.ir

جدول 3-  جدول ANOVA فلز کادمیوم

٨ 
 

  
  
  
  

  فلز كادميوم ANOVAجدول   -3جدول 

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

 
  
  
  
  

Source Sum of Squares Df Mean Square F p 
Model 5021/51 8 5021/51 29/16712 < 0/0001 

A 1544/66 1 1544/66 41122/58 < 0/0001 
B 3304/98 1 3304/98 87995/61 < 0/0001 
C 0/15 1 0/15 4/04 0/00794 

AB 16/52 1 16/52 439/76 < 0/0001 
AC 0/62 1 0/62 16/48 0/0036 
A2 33/83 1 33/83 900/86 < 0/0001 
B2 45/79 1 45/79 1219/44 < 0/0001 
C2 82/53 1 82/53 2197/44 < 0/0001 

Residual 0/03 8 0/038   
Lack of Fit 0/02 4 0/049 1/91 0/2727 
Pure Error 0/01 4 0/026   

R- Squared = 0/9999                        R-Squared (Adj ) = 0/9999 
Adeq Precision = 485/33 

جدول 4- محدوده اهريغتمی فلز سرب

جدول 5- آزمایشات و مقادیر به‌دست آمده فلز سرب

 

  +1  0 -1 دنما  متغير
pH لمحلو pH 2 4  6  
  mg/L(  Conc Pb 50  100  150( غلظت

  min( Time 5 5/32  60( ستما نماز

 

اجرا فاكتورها پاسخ
A:pH B:Conc C:Time qe

1 2 100 5 44/4753
2 4 100 5/32  99/8557
3 4 100 5/32 99/1589
4 4 100 5/32  99/5009
5 6 100 5 99/0929
6 4 150 60 118/551
7 6 150 5/32 149/553 
8 4 100 5/32  98/8449 
9 6 100 60 99/3135
10 4 50 5 48/7973 
11 2 1500 5/32  103/863 
12 2 100 60 51/6843 
13 6 50 5/32  49/5921 
14 4 50 60 49/4307
15 4 100 5/32  99/2496
16 2 50 5/32 23/1052
17 4 150 5 112/356
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ادامه جدول 5- آزمایشات و مقادیر به‌دست آمده فلز سرب

جدول 6- جدول ANOVA فلز سرب

١١ 
 

  
  
  
  

  
  فلز سرب ANOVAجدول  -6جدول 

  
  
  
  

  

  
  
  
  

  
  
  
  

Source Sum of Squares Df Mean 
Square F  p 

Model 16032/24 7 2290/32 8141/96 < 0001/0  
A 2075/12 1 2075/12 7376/94 < 0001/0  
B 4492/39 1 4492/39 15970/21 < 0001/0  
C 0/11 1 0/11 0/39 0/5545 

AB 45/86 1 45/86 163/02 < 0001/0  
AC 26/98 1 26/98 95/91 < 0001/0  
A2 120/86 1 120/86 429/66 < 0001/0  
C2 589/09 1 589/09 2094/20 < 0/0001 

Residual 1/69 6 0/28   
Lack of Fit 1/11 2 0/56 3/86 0/1146
Pure Error 0/058 4 0/14   
Cor Total 16033/93 17    

R- Squared = 9999/0                         R-Squared (Adj ) = 9998/0  
Adeq Precision = 313/387  

 

اجرا فاكتورها پاسخ
A:pH B:Conc C:Time qe

1 2 100 5 44/4753
2 4 100 5/32  99/8557
3 4 100 5/32 99/1589
4 4 100 5/32  99/5009
5 6 100 5 99/0929
6 4 150 60 118/551
7 6 150 5/32 149/553 
8 4 100 5/32  98/8449 
9 6 100 60 99/3135
10 4 50 5 48/7973 
11 2 1500 5/32  103/863 
12 2 100 60 51/6843 
13 6 50 5/32  49/5921 
14 4 50 60 49/4307
15 4 100 5/32  99/2496
16 2 50 5/32 23/1052
17 4 150 5 112/356

 

اجرا فاكتورها پاسخ
A:pH B:Conc C:Time qe

1 2 100 5 44/4753
2 4 100 5/32  99/8557
3 4 100 5/32 99/1589
4 4 100 5/32  99/5009
5 6 100 5 99/0929
6 4 150 60 118/551
7 6 150 5/32 149/553 
8 4 100 5/32  98/8449 
9 6 100 60 99/3135
10 4 50 5 48/7973 
11 2 1500 5/32  103/863 
12 2 100 60 51/6843 
13 6 50 5/32  49/5921 
14 4 50 60 49/4307
15 4 100 5/32  99/2496
16 2 50 5/32 23/1052
17 4 150 5 112/356
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- مقایسه تاثیر همزمان متغیرها بر کارایی حذف فلزات 
ب��ا استفاده از نمودار 1، تاثیر ه��ر سه متغیر بر میزان حذف در 
یک نقطه در روش طراحی سطح پاسخ با استفاده از مدل باکس 
بنک��ن قابل مشاهده و مقایسه اس��ت. راندمان حذف با افزایش 
pH و غلظ��ت جاذب افزایش یاف��ت. در حالی‌که افزایش زمان 
تماس تاثیر کمی بر میزان ح��ذف فلزات سنگین مورد مطالعه 

داشت و در هر یک از فلزات نتایج متفاوتی رخ داد.
• تاثیر متغیرهای مستقل و تعامل آنها بر راندمان حذف 

- تاثیر pH محلول بر جذب
pH از عوام��ل تاثیرگذار در فرایند ج��ذب یون‌های کادمیوم و 
س��رب از ولحملاه‌ی آیب اس��ت )42، 43(. ب��ه منظور بررسی 
تاثی��ر pH بر ظرفیت جذب اکسید گراف��ن، pH محلول برای 
فلزات کادمیوم و سرب در بازه 2 تا 6 مورد آزمایش قرار گرفت. 
حداکثر می��زان ظرفیت جذب، ب��ا محاسبه تاثی��ر پارامترهای 
غلظ��ت آلاینده و زمان تماس در مقابل pH در نمودار 2 نشان 

داده شده است.  
مقدار pHPZC ربای اکسید گرافن سنتز شده حدود 3 ‌هبدتس 
آدم، زمان��یهک‌ pH محلول زیر 3 هست، سطح جاذب دارای بار 
مثبت بوده اب ازفاشی pH ابر یحطس از تبثم هب یفنم رگاشی 
دارد، این موضوع نشان می‌دهد در pH ≥ 3 مقدار جذب فلزات 
سنگی��ن بر روی جاذب و در نتیجه ذحف زلفات نیگنس رتشیب 

ب( فلز سربالف ( فلز کادمیوم

نمودار 1-  مقایسه تاثیر متغیرها بر کارایی حذف فلزات سنگین در مدل باکس بنکن

دل باكس 
مان تماس 

  

رسي تاثير 
ت. حداكثر 
  شده است.  
 داراي بار 
ذب فلزات 

با استفاده از مد 
كه افزايش زم ي

 داد.

  ب
  س بنكن

به منظور برر .)
مايش قرار گرفت

نشان داده ش 2ر 
ت، سطح جاذب

pH ≥ مقدار جذ

حي سطح پاسخ
در حالي ش يافت.

ج متفاوتي رخ د

ب) فلز سرب
ن در مدل باكس

43 ،42(است  
مورد آزم 6تا  2
نموداردر  pHل 

هست 3لول زير 
≤ 3دهد در   مي

 در روش طراح
ت جاذب افزايش
ك از فلزات نتايج

فلزات سنگين

بيي آها لمحلو
2 سرب در بازه 

 تماس در مقابل
محل pHكه  ماني

ن موضوع نشان
4( . 

١٢ 

 ف فلزات

ف در يك نقطه
و غلظت pHيش

شت و در هر يك

كارايي حذف ف

 مان حذف

موم و سرب از
زات كادميوم و
 آلاينده و زمان

، زممدآست د به
دارد، اينيش اگر

44(است يشتر

 بر كارايي حذف
ر بر ميزان حذف
ن حذف با افزاي

مورد مطالعه داش

 

ير متغيرها بر ك

ل آنها بر راندم

هاي كادميو  يون
محلول براي فلز
مترهاي غلظت

ب 3 شده حدود
مثبت به منفي گ

سنگين بيات فلز

زمان متغيرها
ير هر سه متغير

راندما سه است.
 فلزات سنگين م

  فلز كادميوم
مقايسه تاثي -

مستقل و تعامل
  بر جذب

ر فرايند جذب
 pHيد گرافن،

حاسبه تاثير پارام
يد گرافن سنتز

مثاز سطحي ر با 
فف حذر نتيجه

 

يسه تاثير همز
، تاثي1نمودار ز 

مشاهده و مقايس
بر ميزان حذف

الف )
-1نمودار 

ير متغيرهاي م
محلول pHير 

مل تاثيرگذار در
فيت جذب اكسي
يت جذب، با مح

 pHPاي اكسيبر
pHيش افزابا  

روي جاذب و در

 

 
  

مقاي - 
با استفاده ا

قابل م بنكن
تاثير كمي ب

  
 تاثي
تاثي - 

pH از عوام
pH بر ظرف

ميزان ظرفي
PZCمقدار 

مثبت بوده
سنگين بر ر

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  

است )44(. 
نم��ودار 2 اتثری pH رب زم��ان و pH بر غلظ��ت را، برای فلزات 

کادمیوم و سرب در ولحملاه‌ی آیب نشان می‌دهد.
-تاثري غلظت  و زمان  بر ظرفیت جاذب 

نتای��ج به‌دست آم��ده از ربرسي ارث غلظت بـر حداکثر ظرفتی جذب، 
در شرايط هبينه )دمـاي C◦ 25( در نمودار 2 نشان داده شده است. 
همانط��ور که مشاهده می‌گ��ردد با افزایش غلظ��ت حداکثر ظرفتی 

جذب برای هر دو فلز افزایش یافت.
- بررسی ایزوترم‌های جذب 

ایزوت��رم، مهمترین پارامت��ر در طراح��ی سیستم‌های جذب و 
توصیف‌کنن��ده رابطه بین غلظت ماده ج��ذب شونده و ظرفیت 
ج��ذب یک جاذب اس��ت. در این پژوه��ش از مدل‌های ایزوترم 
ج��ذب لانگمویر و فروندلیچ استفاده گردی��د. ایزوترم لانگمویر 
براس��اس ج��ذب تک لای��ه‌ای و یکنواخت همگ��ن ماده جذب 
شونده، با ان��رژی یکسان بر تمام سطوح ج��اذب است. ایزوترم 
فروندلیچ برخلاف ایزوترم لانگمویر بر‌اساس جذب چند لایه‌ای 
و نا‌همگ��ن ماده جذب شون��ده بر جاذب اس��ت )45(. جياــتن 
آزـه‌شياــم��اـي ذــجب ـب��اـ دملاه‌ي لانگموير و فروندلچي، 
اب ااختنب ‌pH، زامن تم��اس و غلظاه‌تي اوهیل افتموت رباي 
فل��زات نیگنس ربریس دش. مقادی��ر ایزوترم‌ه��ای جذب برای 

ایزوترم لانگمویر با استفاده از معادله 7 به‌دست آمد.
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g/L( 05/0 

 داده شده 

يت جذب 
ر براساس 
چ برخلاف 

  دهد. مي

L( ذباـج دوز

   فيت جاذب
  ت جاذب

نشان 2نمودار  
  فت.

ب شونده و ظرفي
يزوترم لانگموير
ايزوترم فروندليچ

نشان مبي ي آها

د ،C◦ 25  ياـم

 غلظت بر ظرف
ظت بر ظرفيت

در )C◦ 25 يا
و فلز افزايش يافت

ظت ماده جذب
ستفاده گرديد. ا
ح جاذب است. ا

ه لمحلورب در

فلز كادميوم

  فلز سرب

مد در گرافن د
m( 50  

و pHب) تاثير
و غلظ pHتاثير

اـم(د بهينه يطار
براي هر دو بذ

ه رابطه بين غلظ
 و فروندليچ اس
ن بر تمام سطوح

١٣ 

ت كادميوم و سر

(ب) ف

 
(د)  ف

 
اكسيد توسط ب
mg/L( اوليه ت

فيت جاذب، ب
ت جاذب، د) ت

شر در ب،جذ ت
جذ ظرفيت داكثر

كنند  و توصيف
جذب لانگموير
 با انرژي يكسان

ت را، براي فلزات

 ظرفيت جاذب
غلظت و

و زمان بر ظرفي
زمان بر ظرفيت

   جاذب ت

ظرفيت حداكثر ر
حدايش غلظت

هاي جذب ستم
هاي ايزوترم ج ل

،ه جذب شونده

بر غلظت pHن و

حداكثر بر س

و pHف) تاثير
و ز pH) تاثير

ظرفيت بر  زمان 

رـب غلظت ثرا سي
گردد با افزا ه مي

  هاي جذب  م

در طراحي سيس
 پژوهش از مدل
خت همگن ماده

زمانبر  pHثير 

  كادميوم

  ب

ستما pH تاثير  

كادميوم: الف
سرب: ج

و  غلظت ثيرا

سربرت آمده از 
طور كه مشاهده

ررسي ايزوترم
مترين پارامتر 
 است. در اين

اي و يكنواخ لايه

 

تاث 2نمودار 
  

(الف) فلز ك

(ج) فلز سر

-2نمودار

  

تا - 

دست نتايج به
است. همانط

بر -
ايزوترم، مهم
يك جاذب

جذب تك لا

 50 )mg/L( 0/05  و غلظت اولیه)g/L( 25، دوز جـاذب ◦C  تماس بر حداکثر ظرفیت جاذب توسط اکسید گرافن در دمـاي pH نمودار 2-  اتثري
کادمیوم: الف( تاثیر pH و زمان بر ظرفیت جاذب، ب( تاثیر pH و غلظت بر ظرفیت جاذب 

سرب: ج( تاثیر pH و زمان بر ظرفیت جاذب، د( تاثیر pH و غلظت بر ظرفیت جاذب

	)7(

و همچنی��ن مقادیر ایزوترم‌های جذب برای ایزوترم رفويلدنچ از 
معادله 8 به‌دست آمد.

							       )8( 
	

در ایزوترم‌های لانگموی��ر و فروندلیچ، Ce غلظت تعادلی فلزات 
بر حسب qe ،‌mg/L مق��دار فلزات جذب شده در زمان تعادل 

١۴ 
 

ب ذــجي اــه ايشــمآزايج ــنت .)45( همگن ماده جذب شونده بر جاذب است اي و نا اساس جذب چند لايه ايزوترم لانگموير بر
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به  nو  Kfهاي فروندليچ به ترتيب ظرفيت جذب و مطلوبيت فرايند جذب را نشان داد. مقادير پارامترهاي  ثابتn و Kf  هستند.

 1كمتر از  nشود. مقادير  تعيين مي log (qe)در مقابل  log (Ce) ترتيب از طريق عرض از مبدا و شيب نمودار خطي
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  هاي ايزوترم جذب مقادير متغيرها و فاكتورها در مدل - 7جدول 

  

 مدل لانگموير  مدل فروندليچ
K (mg/g)(L/mg) 1/n  N R2qmax (mg/g) b (L/mg) R2 

 63/2446  4183/7  9585/0  33/833  03133/0  0726/0  

2324/18 9413/1  9585/0  71/87  2645/0  997/0  
    

كه است،  4/7و براي فلز سرب  9/1فروندليچ براي فلز كادميوم ه ــلدمعادر  nت ـثابار دـمق، 7ول جدي هادادهبا توجه به 
  دهد.  ب را نشان ميفلز سردن مدل فروندليچ براي مناسب بو

طحي ـسب جذ است. شده داده نشان 3نمودار  هاي جذب لانگموير و فروندليچ براي فلزات كادميوم و سرب در نمودار ايزوترم
و مشابه خت ايكنورت صو بهب جذي اـه ناـمكو ت ـسده ااـفتق اتفاذب اجاروي سطح تك لايه بر ب در رـز سـفلي اـه نوـي

 . )47(د دارد جوذب وسطح جاروي 
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بر حس��ب Q° ،‌mg/g و b پارامترهاي لانگموير هستند که به 
ترتي��ب مربوط ب��ه حداکثر ظرفيت ج��ذب و انرژي همبستگي 
ج��ذب هستند. Kf و n ثابت‌ه��ای فروندلیچ به ترتیب ظرفیت 
جذب و مطلوبیت فرایند جذب را نشان داد. مقادیر پارامترهای 
Kf و n ب��ه ترتیب از طریق عرض از مبدا و شیب نمودار خطی 

log (Ce) در مقابل log (qe) تعیین می‌شود. مقادیر n کمتر 
از 1 نشان‌دهنده جذب ضعیف، مقادیر بین 1 تا 2 جذب مشکل 

و مقادیر بین 2 تا 10 جذب مطلوب است )46(. 
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n در اعمدـل��هـ  ثتـبا  هب داده‌اهي دجول 7، دـقمار  اب هجوت 
فروندلچي برای فلز کادمیوم 1/9 و برای فلز سرب 7/4 است، هك 

بسانم وبدن مدل فروندلیچ برای زلف رسب را نشان می‌دهد. 
نم��ودار ایزوترم‌های ج��ذب لانگمویر و فروندلی��چ برای فلزات 
کادمی��وم و سرب در نمودار 3 نشا��ن داده ��شده است. ذجب 
روي  رب  هيلا  كت  حطس  در  رـسب  زـلف  وـيناـه‌ي  يحطـس 
وص‌هبرت  ذجب  اـكمناـه‌ي  و  اتـس  ااـتفده  اافتق  اجذب 

ونكياخت و مشابه روي حطس اجذب ووجد دارد )47(. 

جدول 7- مقادیر متغیرها و فاکتورها در مدل‌های ایزوترم جذب

  50)mg/L) و غلظت اولیه (g/L) 0/05 25، دوز جـاذب ◦C نمودار 3- نمودارهاي ایزوترم جذب فلزات با جاذب اکسید گرافن در دمـاي
الف( نمودار جذب لانگمویر فلز کادمیوم، ب( نمودار جذب فروندلیچ فلز کادمیوم، ج( نمودار جذب لانگمویر فلز سرب  د( نمودار جذب فروندلیچ 

فلز سرب

بحث 
در این تحقیق حذف فلزات سنگین کادمیوم و سرب با استفاده 

از جاذب اکسید گرافن مورد آزمایش قرار گرفت.
با هجوت هب اپرااهرتم و لیلحت آامری دمل درجه دوم ارائه شده، 
 R² ب��رای فلز کادمی��وم دقمار بالای ضریب رگرسی��ون خطی
)0/9999( و R² Adjust رگنایب مطابق��ت داده‌ه��ای به‌دست 
آم��ده از م��دل در ذحف کادمیوم طسوت اکسی��د گرافن سنتز 
ش��ده و نیز بیانگر قدرت بالای م��دل درجه دوم در پیش بینی 

٣ 
 

  هاي ايزوترم جذب مقادير متغيرها و فاكتورها در مدل -7جدول 

  

 مدل لانگموير  مدل فروندليچ  ز
K )mg/g()L/mg( 1/n  nR2qmax )mg/g(b )L/mg(R2

  63/2446  4183/7  9585/0  33/833  03133/0  0726/0  
      997/0  2645/0  71/87  9585/0  2324/18 9413/1  م
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  ب)  الف)

  
  
  ه)

  و)

   
 

 غلظت وg/L(05/0(ذباـج دوز ،C◦ 25 يامد در گرافن اكسيد جاذبايزوترم جذب فلزات با  نمودارهاي - 3نمودار 

  mg/L((50 اوليه
نمودار جذب لانگموير فلز سرب  د)  )ج ،نمودار جذب فروندليچ فلز كادميوم )ب ،نمودار جذب لانگموير فلز كادميوم) الف

 نمودار جذب فروندليچ فلز سرب

y = 0.0114 x + 0.0431
R² = 0.0997
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 4      
  

  

  

  

  

 5          
  

  
  
  
  
  
  
  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

 7           

  

        

K (mg/g)(L/mg)
 1/n  n R2 qmax (mg/g) b (L/mg) R2 

  63/2446  4183/7  9585/0  33/833  03133/0  0726/0  

  2324/18 9413/1  9585/0  71/87  2645/0  997/0  
    

    1   0  1 +  
pH   pH  2  4  6  

 )mg/L(  Conc Pb  50  100  150  

  )min(  Time  5  5/32  60  

   
A:pH B:Conc C:Time qe 

1 2 100 5 44/4753 

2 4 100 5/32  99/8557 

3 4 100 5/32  99/1589 

4 4 100 5/32  99/5009 

5 6 100 5 99/0929 

6 4 150 60 118/551 

7 6 150 5/32  149/553 

8 4 100 5/32  98/8449 

9 6 100  60 99/3135 

10 4 50 5 48/7973 

11 2 1500 5/32  103/863 

12 2 100 60 51/6843 

13 6 50 5/32  49/5921 

14 4 50 60 49/4307 

15 4 100 5/32  99/2496 

16 2 50 5/32  23/1052 

17 4 150 5 112/356 
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اس��ت. بنابراین هرچه مقدار R² به ی��ک نزدیک‌تر شود، قدرت 
مدل در توصی��ف تغییرات پاسخ به‌عنوان تابع��ی از متغیرهای 
مستق��ل بیشتر خواهد ب��ود )48(. ینعم دار ب��ودن دمل ربای 
ذحف فل��ز کادمیوم با F ایبن وش‌یمد هک ربارب اب 16712 است. 
دقمار دقت کافی )Adeq-Precision(، اخلاتف دقمار خساپ 
ینیب شیپ دشه دمل اب دقمار طسوتم خاطی شیپ ینیب است، 
ک��ه مقدار رتشیب از 4، زیامت بسانم دمل را اشنن ‌یمدده. انی 
دقمار در اه‌هتفایی لصاح از انی ژپوشه 485 وبد. ب��رای فل��ز 
سرب نیز با هجوت هب اپرااهرتم و لیلحت آامری انجام شده، دقمار 
 R² Adjust 0/9999( و( R² ب��الای ضریب رگرسیون خط��ی
رگنایب ذحف موث��ر سرب طسوت اکسید گرافن و ینعم دار بودن 
Adeq- ربارب اب 8141 است. دقمار F دمل ربای فل��ز س��رب با

‌Precision، برابر با 313 به‌دست آمد.
  pH،بر ظرفیت جذب اکسید گرافن pH به‌منظور بررسی تاثیر
محل��ول برای فلزات کادمیوم و سرب مورد آزمایش قرار گرفت. 
جیاتن لصاح از تاثری pH اوهیل ولحمل اشنن داد هک مقدار ذحف 
زلفات نیگنس رسب و کادمیوم طسوت ونان ذرات رگانف ادیاسک، 
تحت ت��اثری pH ولحمل قرار ریگ‌یمد. رفادنی ذجب‌، ⁻OH  و 
+H  دو وین سمئول و نییعت دننکه رباي ابریحطس هستن��د 

 .)49(
برای فلز کادمیوم، با افزایش pH اولیه محلول از 2 تا 6، ظرفیت 
 0/2 mg/g جذب سطحی اکسید گرافن بص��ورت مرحله‌ای از
 pH 32/2 افزایش می‌یابد. در مرحله اول با افزایش mg/g ب��ه
از 2 ت��ا 4/5 ظرفیت جذب به سرعت افزایش یافته و پس از آن 
با افزایش pH از 4/5 تا ‌6، منحنی با شیب ثابتی افزایش یافته 
و بیشینه ظرفیت جذب برای کادمیوم در pH برابر با 6 صورت 
می‌گی��رد. در pH بیشتر از 6 هر دو فلز کادمیوم و سرب شروع 
ب��ه رسوب کردند، به همین دلی��ل بالاترین مقدار برای pH در 
آزمایش��ات 6 در نظر گرفته شد. همچنین Han و همکاران در 
تحقیق��ات مشابهی که بر روی فلز کادمیوم و سرب انجام دادند، 
مشاه��ده کردن��د در pH بیشتر از6  هر دو فلز شروع به رسوب 

می‌کنند )50(. 
 Sitco و همک��اران در تحقیقات مشابه بر روی جذب یون‌های 

فل��زی با استف��اده از اکسید گراف��ن در pH 2 ت��ا 8 برای فلز 
کادمی��وم مشاهده نمودند که ب��ا افزایش pH از 3 تا 4 ظرفیت 
جذب به سرعت افزایش می‌یابد و در pH  5تا 8 ثابت می‌شود 

.)52 ،51(
بررس��ی تغیی��ر متغیرها بر حس��ب فلز سرب نش��ان داد که، با 
افزای��ش pH اولی��ه از 2 تا 6، ظرفیت ج��ذب از mg/g 23 به 
mg/g 89/9 در غلظ��ت ثاب��ت mg/L 50 افزایش می‌یابد. در 
مرحله اول ب��ا افزایش pH از 2 ت��ا 4 ظرفیت جذب به سرعت 
افزای��ش یافته و پس از آن ب��ا افزایش pH از 4 تا 6 منحنی، با 
 Lakshmi شیب کمتری افزایش می‌یابد. نتایج مطالعات مشابه
و همک��اران در سال 2015 نشان داد، جذب سرب از pH 2 تا 
3 ب��ه سرعت افزایش یافته، سپس روند افزایش کندتر می‌گردد 
)17، 44(. در مطالعات دیگر، بیشترین جذب در فلزات کادمیوم 
و سرب، در pH 5/3 تا 6 رخ داده است )53، 54(. جمع بندی 
نهای��ی اثر pH نشان می‌دهد، در pH برابر با 5/5 برای سرب و 

کادمیوم بیشترین مقدار جذب صورت گرفته است.
ربرسي ارث غلظت بـر حداکثر ظرفتی جذب، در شرايط هبينه )دمـاي 
C◦ 25( نشان داد که ظرفیت جذب سطحی اکسید گرافن با افزایش 
 150 mg/L 50 تا mg/L غلظ��ت اولیه محلول برای فلز س��رب از
ب��ا روند نسبتا یکنواختی از mg/g 63 ب��ه mg/g 135 و با افزایش 
 100 mg/L 10 تا mg/L غلظت اولیه محلول برای فلز کادمیوم از
مقدار ج��ذب از mg/g 1/2 به mg/g 68 افزای��ش یافت. بیشترین 
مقدار ج��ذب کادمیوم و سرب در غلظت‌های بالا صورت گرفت. علت 
این ام��ر آن است که افزایش غلظت ج��اذب، باعث افزایش مساحت 
ویژه ج��اذب و دسترسی به سایت‌های بیشتر جذب شده و در نتیجه 

حداکثر میزان جذب فلزات سنگین افزایش می‌یابد.
همچنی��ن مشاهده شد با افزایش غلظ��ت محلول، زمان تعادل 
فراین��د جذب کاهش می‌یابد. دلی��ل آن را می‌توان تجمع زیاد 
یون‌ه��ای فلز در اطراف جاذب و افزای��ش شانس برخورد فلز با 
جاذب دانست. بنابراین عامل تعیین کننده زمان تعادل، ظرفیت 
ج��اذب است. این در حالی است ک��ه در غلظت‌های کم، عامل 
تعیی��ن کننده زمان تعادل، غلظت یون موجود در محلول است  
ک��ه نتایج به‌دست آم��ده با تحقیق��ات Lakshmi و همکاران 
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تطابق داشت )55(. در غلظت‌های مختلف، شدت جذب در ابتدا 
ثاب��ت بود ولی با گذشت زمان تغییرات کمی ایجاد شد و نهایتا 
ب��ه یک مقدار ثابت رسید. بعد از رسیدن به زمان تعادل، مقدار 
یون‌های جذب شده با گذشت زمان تغییر چندانی نکرد )56(. 
نتایج به‌دست آمده از این پژوهش در مورد تاثیر زمان بر حداکثر 
ظرفیت جذب نشان داد، با افزایش زمان تماس، راندمان جذب 
تغییر قابل توجهی نداشته است. در مطلاعه رب روي اتثیر غلظت 
اوليه و زمان تماس جاذب در حذف يون‌هاي فلزي محقق��ان 
 Ramana و اکمهران و مهچنین Barassi دیگری از جه��لم
و اک��مهران، زمان تمـاس هبينـه بـراي رسـيدن بـه شـرايط 
تعـادل را كمتر از min 60 عنوان كرد��ند )59-57(. فراین��د 
ج��ذب در مراح��ل اولیه سریعتر، و در مراح��ل بعدی، به‌تدریج 
میزان جذب کندتر شد که مربوط به کاهش چشمگیر سایت‌های 

پیوند در سطح اکسید گرافن و تجمع بین ذرات است )60(.
ـتن��جياـ آزشيام ایزوترم‌های ذــجب ـب��اـ دملاه‌ي لانگموير 
و فروندلي��چ، اب ااختنب pH، زامن تم��اس و غلظاه‌تي اوهیل 
افتموت رباي فلزات نیگنس ربریس دش. داده‌های نمودار 3 اشنن 
‌یمدده، ـقم��دـار R² به‌دست آمده از روش ازيورــتم لانگموير 
ب��رای فلز کادمیوم )R²=0/99(، زبرگت��ر از فروندلچي بود، هـك 
نشان‌دهن��ده انطباق رتهب روند جذب ب��ا ازيورتم لانگموير بوده 
و ب��رای فلز س��رب ازیورتم رفویلدنچ تلع‌هب بیرض یگتسبمه 
ریومگنلا  ازیورتم  هب  تبسن   )R²=0/95( آدمه  ‌هبدتس  لاابي 

انطباق رتهبي داشت. 
جیاتن به‌دس��ت آم��ده اب هعلاطم Mehrasbi هک ذجب رسب و 
قرار  ربریس  ومرد  دشه  الاصح  ومز  تسوپ  روي  رب  را  اکدمیم 

داددن، تقباطم داشت )61(.

نتیجه‌گیری
در پژوهش حاضر به منظور بررسی فرایند حذف فلزات سنگین 
کادمی��وم و س��رب از نانو ذرات اکسید گرافن ک��ه با استفاده از 
روش هامرز سنتز گردید، از روش سطح پاسخ بر مبنای طراحی 
باک��س بنکن، جهت ارزیابی اثر متغیره��ای مستقل بر عملکرد 
پاسخ استفاده شد. تعدادی از پارامترهای موثر در فرایند حذف 

فل��زات سنگین کادمی��وم و سرب بهینه س��ازی گردید. پس از 
بهینه سازی حداکثر ظرفیت جذب اکسید گرافن ساخته شده، 
رباي فل��ز رسب در pH براب��ر با 6، غلظت اوهیل mg/L 128 و 
زمان تم��اس min 30 مقدار mg/g 136 و رباي فلز کادمیوم 
در pH براب��ر ب��ا 6، غلظت اوهیل mg/L 100 و زم��ان تماس  

min 33 مقدار mg/g 68 به‌دست آمد.
 R² در انـی هعلاطم دقمار بیرض نیـیعت رگرسی��ون خط��ی
ولطمب وبد و مقادی��ر بیرض نییعت لیدعت دشه )R²Adj( و 
بیرض نییعت ـیپ��شـ یـنیب (R²Pred( مقادی��ر قابل قبولی 
داشتند. زبرگ وبدن رضیب R²، نیمضت دننکه رتیاض یشخب 
دمل درهـج دوم و نشان دهنده پردازش خوب رب دادهاه‌ي مورد 
مطالع��ه اتـس. نتایج نشان داد اکسی��د گرافن در فرایند جذب 
فلزات سنگین از محیط‌های آبی بر روی فلزات کادمیوم و رسب 
موثر بود. فرايند جذب تابعي از مقدار ‌pH، غلظت اولیه محلول 
و زم��ان تماس بود. لازم به ذکر است در این مطالعه فقط تاثیر 
pH، زم��ان و غلظ��ت آلاينده بررسي گردي��ده است اما عوامل 
دیگری از جمله دما و مقدار جاذب نيز در حداكثر ظرفيت جذب 
و مي��زان حذف فلزات سنگين تايثر دارد و پيشنهاد مي‌گردد با 

بررسی ساير عوامل تاثیرگذار نتايج بهتري حاصل گردد.

ملاحظات اخلاقی
نویسندگ��ان کلیه نکات اخلاقی شامل عدم سرقت ادبی، انتشار 
دوگان��ه، تحریف داده‌ه��ا و داده‌سازی را در ای��ن مقاله رعایت 

کردند. 

تشکر و قدردانی
ای��ن مقاله حاصل بخشی از پایان نامه ب��ا عنوان "ارزيابي زيست 
محيط��ي گرافن اكسيد در بي تح��رك سازي خا‌كهاي آلوده به 
فل��زات سنگين ک��روم، کادمیوم و س��رب" در مقطع دکتری و با 
کد 7678 انجام شده است. مولفين اين مقاله کمال سپاسگزاري 
خود را از دانشگاه علوم و تحقيقات تهران، دانشكده محيط زيست 
دانشگاه ته��ران و دانشگاه آزاد اسلامی واح��د همدان به منظور 

کمک در استفاده از آزمایشگاه‌های تخصصی اعلام مي‌دارند.
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Background and Objective: Water pollution due to heavy metals is a critical 
and increasing problem worldwide. In this study, removal of cadmium and lead 
heavy metals using a graphene oxide (GO) adsorbent was examined. 
Materials and Methods: GO nanosheets were synthesized through Hummer’s 
method, and its characterizations were examined using FTIR, XRD, and SEM. 
The effect of independent variables pH, contact time and initial concentration 
of the solution on removal efficiency of Cd2+and Pb2+ using response surface 
methodology was evaluated according to Box-Behnken experimental design. 
Applying quadratic model, adsorption rate of Cd2+ and Pb2+ achieved 99%. 
ANOVA was applied for statistical analysis of responses. 
Results: According to SEM images, the average size of graphene oxide sheets 
was 1 to 3 µm. After optimization through RSM, the adsorption capacity for Pb2+ 
and Cd2+ was 136 mg/g and 68 mg/g, respectively. Examination of the isotherms 
suggested that Cd2+ and Pb2+ adsorption follows Langmuir and Freundlich 
isotherm, respectively.
Conclusion: the results show that the graphene oxide performed well in removing 
both Cd2+ and Pb2+ ions from aqueous solutions. The most influential parameters 
on the above-mentioned heavy metals adsorption were pH of the solution and the 
initial concentration. 
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