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زمينـه و هـدف:   فعالیت صنایع مختل��ف موجب تولید طیف وسیع��ی از آلاینده ها و ترکیبات سمی 
می شود. از جمله این ترکیبات می توان به کاتکول اشاره کرد که یک ترکیب آلی حلقوی با سمیت بالا 
و مقاوم در برابر تجزیه است. بنابراین هدف از این مطالعه بررسی کارایی کربن فعال پودری مغناطیسی 

شده با نانو ذرات اکسید آهن در حذف کاتکول از محلول های آبی به روش سطح پاسخ است.
روش بررسـی: روش هم ترسیبی به منظور سنتز کرب��ن فعال پودری مغناطیسی مورد استفاده قرار 
گرف��ت و خصوصی��ات آن با آنالیزه��ای SEM و XRD بررسی شد. سپس تاثی��ر پارامترهایی چون 
pH، زم��ان تماس، دوز جاذب، غلظت اولیه کاتکول، دم��ا بر روی کارایی فرایند جذب براساس روش 
سط��ح پاسخ )باک��س بانکن( مورد بررسی قرار گرفت. غلظت باقیمان��ده کاتکول با استفاده از دستگاه 

کروماتوگرافی مایع با عملکرد بالا در طول موج nm  275 اندازه گیری شد.
یافته هـا: نتای��ج حاصل نش��ان داد حداکثر کارایي فرایند جذب در غلظ��ت pH ،20 mg/L برابر با 
3، زم��ان تم��اس min 90 و در دمای ºC 25 و دوز جاذب g/L 1/5 حاص��ل شد. بررسي ایزوترم و 
سینتی��ک نشان داد که داده های تجربی فرایند جذب کاتکول به ترتیب با مدل لانگمویر و شبه درجه 
دوم همبستگی دارد. مطالعه ترمودینامیک واکنش نیز بیانگر اگزوترمیک و خود بخودی فرایند است. 
نتيجه گيـری: نتای��ج نشان دادند که فرایند جذب با استفاده از کربن فعال پودری مغناطیسی شده با 
نانوذرات اکسید آهن در pH اسیدی راندمان بهتری دارد. در نتیجه فرایند مورد مطالعه به عنوان یک 
روش مؤثر، سریع و ارزان برای حذف کاتکول از محلول های آبی پیشنهاد می شود که با توجه به زمان 

اندک واکنش، از لحاظ اقتصادی نیز مقرون به صرفه است.

بررسی کارایی کربن فعال پودری مغناطيسی شده با نانو ذرات اکسيد آهن در 
حذف کاتکول از محلول های آبی با استفاده از روش سطح پاسخ
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powder activated carbon magnetized with Fe3O4 nanoparticles in the removal of catechol from aqueous solutions by response surface methodology. 
Iranian Journal of Health and Environment. 2019;12(2):289-306.
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مقدمه
 فاضلاب��ی ک��ه در نتیج��ه فعالی��ت صنایع و کش��اورزی تولید 
می شود اغلب حاوی طیف وسیعی از آلاینده ها و ترکیبات سمی 
است ک��ه در صورت تخلیه در محیط زیس��ت، اثرات نامطلوبی 
ب��ر سلامت و زندگی انس��ان می گذارد. از جمل��ه این ترکیبات 
می توان به ترکیبات فنلی و مشتقات آن اشاره کرد که ترکیبات 
آل��ی حلقوی با سمیت بالا هستن��د. کاتکول یک ترکیب آلی از 
گروه ترکیبات فنلی بوده و از طریق صنایع مختلف وارد محیط 
زیست می شود. در طبیعت کاتکول به عنوان محصولات واسطه 
تجزی��ه ترکیب��ات آروماتی��ک توس��ط میکروارگانیسم ها تولید 
می ش��ود. در انسان و پستانداران کاتکول به عنوان متابولیت در 
تخریب استروژن ها و ترکیبات اندوژن از قبیل انتقال دهنده های 

عصبی و پیش سازهای آنها نقش دارد )1(.
کاتکول به طور گسترده ای در تولید افزودنی ها و طعم دهنده های 
غذای��ی، تولید سم و آفت کش، رنگ مو و آنتی اکسیدان ها مورد 
استف��اده ق��رار می گیرد )2(. ب��ا توجه به خصوصی��ات ترکیب 
کاتکول از جمله قابلیت انحلال با غلظت های بالا در آب، سمیت 
ب��الا و مقاومت در برابر تجزیه در محی��ط، این ترکیب می تواند 
در آل��وده ساخت��ن محیط زیست و به خط��ر انداختن سلامتی 
انسان ها و حیوانات و گیاهان نقش زیادی را ایفا نماید. بنابراین 
تصفی��ه فاض��لاب حاوی کاتکول و منابع آب آل��وده شده با آن، 
به منظ��ور جلوگیری از مخاطرات بهداشت��ی و زیست محیطی، 
قب��ل از تخلیه به محیط از اولوی��ت و ضرورت خاصی برخوردار 
اس��ت. برای تصفیه مواد آل��ی موجود در آب و فاضلاب از جمله 
کاتکول معمولا از روش ه��ای فیزیکی، شیمیایی و بیولوژیکی و 
یا ترکیبی از آنها استف��اده می شود )3، 4(. روش های متعددی 
برای حذف کاتکول از محیط های آبی پیشنهاد شده است که از 
آن دست��ه می توان به استفاده از فرایندهای بیولوژیکی SCR و 
RBBR )5، 6( فتواکسیداسی��ون پیشرفته )7(، اکسیداسیون 
فتوکاتالیستی و ازن زنی )8(، فرایندهای فتوکاتالیستی و فنتون 
و فتوفنت��ون )9(، ازن زن��ی با راکتور القاء گ��از )10(، ازن زنی 
کاتالیزوری )11( و فرایندهای الکتروشیمیایی اشاره نمود )12(. 
در تصفیه فاضلاب های دارای مواد آلی فرایندهای بیولوژیکی به 

دلیل کارایی بالا، ارزان قیمت بودن و بهره برداری آسان، معمولا 
اولین و قابل  قبول ترین گزینه مطرح است )7، 13، 14(. 

تجزی��ه بیولوژیک��ی و ح��ذف ترکیب��ات شیمیایی آل��ی از آب 
و فاض��لاب، به ط��ور عم��ده توس��ط فعالیت ه��ای متابولیک��ی 
ارگانیسم ه��ای زن��ده از جمله باکتری ها ص��ورت می گیرد و به 
همی��ن خاطر فراینده��ای بیولوژیکی در تصفی��ه فاضلاب های 
ح��اوی کاتک��ول ب��ه عل��ت ترکیبات سم��ی و مق��اوم در برابر 
تجزیه پذیری و زم��ان ماندهای طولانی معم��ولا نتایج رضایت 
بخشی ارائ��ه نمی دهند و تصفیه فاضلاب را از لحاظ هزینه های 
سرمایه ای و بهره ب��رداری غیراقتصادی می نمایند )17-15(. در 
روش ه��ای شیمیایی از قبیل  ترسی��ب،  تعویض یون تنها انتقال 
آلاینده از محیطی ب��ه محیط دیگر اتفاق می افتد )13، 18(. از 
روش ه��ای فیزیکی می توان به فراین��د جذب اشاره کرد. فرایند 
ج��ذب به دلیل سهولت جداس��ازي جاذب از محیط آبي پس از 
تصفیه به عنوان یک روش امیدبخش در نظر گرفته شده و براي 

حذف ترکیبات آلی مورد مطالعه واقع شده است.
ج��ذب، یک فراین��د انتقال جرم بوده که یک م��اده از فاز مایع 
به سطح ی��ک جامد منتقل شده و از طری��ق نیروهاي فیزیکي 
ی��ا شیمیایي اتص��ال مي یابد )19(. جذب ی��ک فرایند ساده، با 
کارایي بالا و اقتصادي جهت حذف آلاینده هایي از قبیل رنگ و 
ترکیبات آلی از محیط ه��اي آبي است )20(. طي فرایند جذب 
آلاینده ها از فاز مایع جدا شده و بر روي یک جسم جامد جذب 
و از محی��ط آبي جداسازي مي شون��د. بسیاري از انواع جاذب ها 
از قبی��ل کربن فع��ال )21، 22(، زئولیت ها و انواع رس ها )23(، 
زائ��دات کشاورزي )24(، پ��ر مرغ، خاکستر کف ک��وره و مواد 
پلیم��ري )25( به صورت خام و یا اصلاح شده جهت حذف مواد 
آلی از محیط هاي آبي مورد استفاده قرار گرفته اند. روش جذب 
و تب��ادل یون به وسیله م��واد ارزان قیمت به عنوان یک فرایند 
موث��ر و اقتص��ادي در حذف ترکیبات آل��ی شناخته شده است 
)26(. ب��ا این وجود محققی��ن هنوز به دنبال م��وادي جدید با 
ظرفی��ت حذف بالاتر و مشکلات دفع کمت��ر جهت حذف مواد 
آلاینده هستند. نانوذرات و نانو لوله هاي کربني از اعضاي جدید 
خانواده بزرگ مواد کربن��ي هستند که به عنوان ماده اي که هم 
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ت��وان جذب و هم توانایي تبادل کاتیون��ي بالایي دارد، شناخته 
شده اند )Yegane .)27 و همکاران در سال 2018 کربن فعال 
پودری را به عنوان جاذب برای جذب سفتریاکسون به کار بردند 
و بیان کردند سفتریاکسون به خوبی جذب کربن فعال می شود 
)28(. در مطالع��ه ای ک��ه Zazouli و همک��اران روی ح��ذف 
کاتکول با استفاده از آزولا فیلیکوئیدس انجام دادند، کاتکول را 
جزء ترکیبات سمی، خطرناک و مقاوم آلوده کننده آب و محیط 
زیس��ت برشمردند میزان ح��ذف کاتک��ول 90-60 درصد بود. 
راندمان حذف با کاهش غلظت کاتکول و افزایش میزان بیومس 
افزای��ش یافت و بالعکس. راندمان ح��ذف در غلظت ppm 5 و 
مقدار بیومس g 0/9 بیش از 90 درصد  بود )29(. در مطالعه ای 
ک��ه توسط Bijari و همکاران بر روی ح��ذف رنگ زای راکتیو 
بل��ک 5 انج��ام دادند، نشان دادند که کرب��ن فعال تهیه  شده از 
چ��وب انگور از پتانسیل بالایی در حذف رنگ زای راکتیو بلک 5 

از محلول آبی برخوردار است )30(.
در می��ان جاذب های مورد استفاده در ح��ذف آلاینده ها، کربن 
فع��ال به دلیل سطح و حجم بالای منافذ و ظرفیت بالای جذب 
متداول ت��ر اس��ت )31، 32(. اما این جاذب  ب��ه دلیل کوچکی 
ان��دازه، به سخت��ی از محلول های آب��ی جدا می ش��ود. تاکنون 
روش های مختلفی مانند سانتریفی��وژ و استفاده از فیلتراسیون 
به منظ��ور جداسازی این ج��اذب مورد استفاده ق��رار گرفته اند 
که این روش ه��ا نیاز به صرف هزینه و نی��روی بالایی دارند. در 
سال های اخیر استف��اده از مغناطیسی کردن این گونه جاذب ها 
توانسته بر این مشکل غلبه کند و به نظر می رسد در نمونه های 
محیطی امیدوارکننده است. در این روش پس از القای خاصیت 
مغناطیس��ی به جاذب مورد مطالع��ه، از یک میدان مغناطیسی 
به منظ��ور جداسازی آن استفاده می ش��ود. از مزایای این روش 
می توان به سهولت، سرع��ت مناسب جداسازی و بازیابی جذب 

اشاره کرد )33، 34(.
جه��ت ارزیابی اثر متغیرهای مستقل بر عملکرد پاسخ )راندمان 
ح��ذف کاتکول( و نیز تعیین بهترین مقدار پاسخ از روش سطح 
پاسخ )RSM( بر مبن��ای Box-Behnken استفاده گردید. 
روش سط��ح پاسخ به دلیل بهینه نمودن پاسخ با کمترین تعداد 

نمون��ه و هزینه و ارائه مدلی آم��اری برای توصیف فرایند بسیار 
م��ورد توجه قرار گرفته است )35(. ه��دف از این مطالعه تولید 
کرب��ن فعال پودری مغناطیسی ش��ده با نانوذرات اکسید آهن و 
استف��اده از این نانو ذرات در فرایند جذب سطحی جهت حذف 

کاتکول از فاضلاب سنتتیک است.

مواد و روش ها
ای��ن مطالعه از نوع بنی��ادی - کاربردی است که در آن عملکرد 
کرب��ن فعال پ��ودری مغناطیسی شده با نان��وذرات اکسید آهن  
ب��ه عنوان یک ج��اذب در ح��ذف کاتکول در مقی��اس پایلوت 

آزمایشگاهی مورد بررسی قرار گرفت. 
- مواد و تجهيزات

 در ای��ن مطالع��ه از کریست��ال کاتک��ول )خل��وص 99 درصد، 
CAS N0.: 120-80-9( ساخ��ت شرک��ت م��رک، ب��رای 
تهی��ه محل��ول است��وک کاتک��ول استف��اده ش��د. سای��ر مواد 
شیمیای��ی از شرکت م��رک آلمان تهیه شد. ب��ه منظور تعیین 
غلظت هاي باقیمان��ده کاتکول از دستگ��اه کروماتوگرافی مایع 
با عملک��رد بالا )HPLC(، مجهز به ست��ون HICHROM با 
مشخص��ات )mm ×4/6 mm i.d.; 5 µm 200( در ط��ول 
م��وج nm 275 و برای تعیی��ن pH محلول ه��ا از pH مت��ر 
استفاده شد. براي جداس��ازي مغناطیسي جاذب از محلول نیز از 

یک آهنربا با شدت مغناطیسي T 1/3 استفاده شد.
- سنتز کربن فعال مغناطيسـی شده با نانو ذرات اکسيد 

آهن و تعيين مشخصات آن
ابتدا mL 100 اسید نیتریک 20 درصد را به g 10 کربن فعال 
پودری اضافه شد و مخلوط حاصل به مدت min 30 با دمای بالا 
و همزن با دور rpm 200  همزده شد تا نمونه ها کاملا هموژن 
شود. این کار سبب افزایش تخلخل و فعال شدن جاذب خواهد 
شد. سپس ج��اذب چندین بار با آب مقطر شستشو داده شد تا 
حال��ت اسیدی آن به خنثی تبدی��ل شود. سپس رسوب حاصل 
داخ��ل آون در دمایºC 80  خشک گردید. در نهایت به منظور 
 8 g ،نشان��دن نانو ذرات اکسید آهن بر روی کربن فعال پودری
FeCl3 و FeCl2 2/5 g ب��ه کربن فع��ال پودری خشک شده 
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 mL اضاف��ه گردید و مخلوط حاصل روی هیتر قرار داده شد و
50 آمونی��اک 25 درصد را به آرام��ی به آنها اضافه گردید. لازم 
ب��ه ذکر است تمام مراحل در حضور گ��از ازت انجام گردید. در 
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مقابل ln Ce تعیین مي شوند.
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 HPLCهـاي باقيمانـده آلاينـده بـا اسـتفاده از دسـتگاه        ان مشخصي، جـاذب بوسـيله آهنربـاي خـارجي از محلـول جـدا و غلظـت       زم

  سنجش شد.   nm  275در طول موج

  جذب كاتكولسينتيك و ترموديناميكايزوترم، -

 ايزوترم جذب كاتكول استفاده شد. مدليند اسازي رياضي فرير و فروندليچ براي مدلوهاي ايزوترم جذب لانگمدر اين پژوهش از مدل

 رابطه كه است، روي جاذب سطوح تمام بر يكسان انرژي با شونده جذب ماده يكنواخت (همگن) و اي لايه يك جذب مبناي بر يرولانگم

 .)36( )1(معادله  است زير صورت به آن خطي

)1( 

                          

Ce برحسب كاتكول تعادلي غلظتmg/L  ،qe حسب بر تعادل زمان در شده مقدار كاتكول جذبmg/g ، KL است.  يروثابت لانگم
 مدل برخلاف فروندليچ ايزوترم .)37( هستند Ceمقابل  در نمودار خطي  شيب و مبداء از عرض ترتيب به  kLو qmaxپارامترهاي 

  :)2(معادله  است زير صورت به آن رابطه خطي و بوده جاذب روي شونده جذب ماده ناهمگن و ايلايه جذب چند مبناي بر ير،ولانگم
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Ce حسب بر فلورايد تعادلي غلظتmg/L ،qe حسب بر تعادل زمان در شده فلورايد جذب مقدارmg/g، Kf  وn فروندليچ هاي نيز ثابت 

  .شوند مي تعيين ln Ce مقابل در ln qeخطي  نمودار از مبداء عرض و شيب طريق از ترتيب به Kfو  nپارامترهاي  مقادير. )28( هستند

 معادلات ترتيب به شدند كه استفاده هاي آزمايش داده آناليز دوم براي درجه شبه و اول درجه شبه سينتيك معادلات از مطالعه اين در

  شود: بيان مي 3 معادله صورت به اول درجه شبه خطي . معادله)39, 38(زير است  صورت به آن

)3(  
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بيان  4 معادله صورت به دوم درجه شبه خطي شوند. معادله حاصل مي tدر مقابل  ln(qe-qt) حالت تعادل هستند كه از رسم تغييرات

  شود : مي

)4(  
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  استفاده گرديد: 5 معادلهيند جذب از اجهت بررسي ترموديناميك فر است. tمقابل  در خطي  نمودار از مبداء تعادل هستند كه عرض

 

  

 HPLCهـاي باقيمانـده آلاينـده بـا اسـتفاده از دسـتگاه        ان مشخصي، جـاذب بوسـيله آهنربـاي خـارجي از محلـول جـدا و غلظـت       زم

  سنجش شد.   nm  275در طول موج

  جذب كاتكولسينتيك و ترموديناميكايزوترم، -

 ايزوترم جذب كاتكول استفاده شد. مدليند اسازي رياضي فرير و فروندليچ براي مدلوهاي ايزوترم جذب لانگمدر اين پژوهش از مدل

 رابطه كه است، روي جاذب سطوح تمام بر يكسان انرژي با شونده جذب ماده يكنواخت (همگن) و اي لايه يك جذب مبناي بر يرولانگم

 .)36( )1(معادله  است زير صورت به آن خطي

)1( 

                          

Ce برحسب كاتكول تعادلي غلظتmg/L  ،qe حسب بر تعادل زمان در شده مقدار كاتكول جذبmg/g ، KL است.  يروثابت لانگم
 مدل برخلاف فروندليچ ايزوترم .)37( هستند Ceمقابل  در نمودار خطي  شيب و مبداء از عرض ترتيب به  kLو qmaxپارامترهاي 

  :)2(معادله  است زير صورت به آن رابطه خطي و بوده جاذب روي شونده جذب ماده ناهمگن و ايلايه جذب چند مبناي بر ير،ولانگم

)2(  

                                  
Ce حسب بر فلورايد تعادلي غلظتmg/L ،qe حسب بر تعادل زمان در شده فلورايد جذب مقدارmg/g، Kf  وn فروندليچ هاي نيز ثابت 

  .شوند مي تعيين ln Ce مقابل در ln qeخطي  نمودار از مبداء عرض و شيب طريق از ترتيب به Kfو  nپارامترهاي  مقادير. )28( هستند

 معادلات ترتيب به شدند كه استفاده هاي آزمايش داده آناليز دوم براي درجه شبه و اول درجه شبه سينتيك معادلات از مطالعه اين در

  شود: بيان مي 3 معادله صورت به اول درجه شبه خطي . معادله)39, 38(زير است  صورت به آن

)3(  

                         

ظرفيت جذب در   qe ) وg mg-1 min-1ثابت سرعت واكنش درجه اول ( k1 ) ظرفيت جذب در هر زمان،qt )mg/g در اين معادله

بيان  4 معادله صورت به دوم درجه شبه خطي شوند. معادله حاصل مي tدر مقابل  ln(qe-qt) حالت تعادل هستند كه از رسم تغييرات

  شود : مي

)4(  

                                           

ظرفيت جذب در حالت  qe) و g mg-1 min-1ثابت سرعت شبه درجه دوم ( k2) ظرفيت جذب در هر زمان، qt )mg/gدر اين معادله 

  استفاده گرديد: 5 معادلهيند جذب از اجهت بررسي ترموديناميك فر است. tمقابل  در خطي  نمودار از مبداء تعادل هستند كه عرض

 

  

 HPLCهـاي باقيمانـده آلاينـده بـا اسـتفاده از دسـتگاه        ان مشخصي، جـاذب بوسـيله آهنربـاي خـارجي از محلـول جـدا و غلظـت       زم

  سنجش شد.   nm  275در طول موج

  جذب كاتكولسينتيك و ترموديناميكايزوترم، -

 ايزوترم جذب كاتكول استفاده شد. مدليند اسازي رياضي فرير و فروندليچ براي مدلوهاي ايزوترم جذب لانگمدر اين پژوهش از مدل

 رابطه كه است، روي جاذب سطوح تمام بر يكسان انرژي با شونده جذب ماده يكنواخت (همگن) و اي لايه يك جذب مبناي بر يرولانگم

 .)36( )1(معادله  است زير صورت به آن خطي

)1( 

                          

Ce برحسب كاتكول تعادلي غلظتmg/L  ،qe حسب بر تعادل زمان در شده مقدار كاتكول جذبmg/g ، KL است.  يروثابت لانگم
 مدل برخلاف فروندليچ ايزوترم .)37( هستند Ceمقابل  در نمودار خطي  شيب و مبداء از عرض ترتيب به  kLو qmaxپارامترهاي 

  :)2(معادله  است زير صورت به آن رابطه خطي و بوده جاذب روي شونده جذب ماده ناهمگن و ايلايه جذب چند مبناي بر ير،ولانگم

)2(  

                                  
Ce حسب بر فلورايد تعادلي غلظتmg/L ،qe حسب بر تعادل زمان در شده فلورايد جذب مقدارmg/g، Kf  وn فروندليچ هاي نيز ثابت 

  .شوند مي تعيين ln Ce مقابل در ln qeخطي  نمودار از مبداء عرض و شيب طريق از ترتيب به Kfو  nپارامترهاي  مقادير. )28( هستند

 معادلات ترتيب به شدند كه استفاده هاي آزمايش داده آناليز دوم براي درجه شبه و اول درجه شبه سينتيك معادلات از مطالعه اين در

  شود: بيان مي 3 معادله صورت به اول درجه شبه خطي . معادله)39, 38(زير است  صورت به آن

)3(  

                         

ظرفيت جذب در   qe ) وg mg-1 min-1ثابت سرعت واكنش درجه اول ( k1 ) ظرفيت جذب در هر زمان،qt )mg/g در اين معادله

بيان  4 معادله صورت به دوم درجه شبه خطي شوند. معادله حاصل مي tدر مقابل  ln(qe-qt) حالت تعادل هستند كه از رسم تغييرات

  شود : مي

)4(  

                                           

ظرفيت جذب در حالت  qe) و g mg-1 min-1ثابت سرعت شبه درجه دوم ( k2) ظرفيت جذب در هر زمان، qt )mg/gدر اين معادله 

  استفاده گرديد: 5 معادلهيند جذب از اجهت بررسي ترموديناميك فر است. tمقابل  در خطي  نمودار از مبداء تعادل هستند كه عرض

 

  

 HPLCهـاي باقيمانـده آلاينـده بـا اسـتفاده از دسـتگاه        ان مشخصي، جـاذب بوسـيله آهنربـاي خـارجي از محلـول جـدا و غلظـت       زم

  سنجش شد.   nm  275در طول موج

  جذب كاتكولسينتيك و ترموديناميكايزوترم، -

 ايزوترم جذب كاتكول استفاده شد. مدليند اسازي رياضي فرير و فروندليچ براي مدلوهاي ايزوترم جذب لانگمدر اين پژوهش از مدل

 رابطه كه است، روي جاذب سطوح تمام بر يكسان انرژي با شونده جذب ماده يكنواخت (همگن) و اي لايه يك جذب مبناي بر يرولانگم

 .)36( )1(معادله  است زير صورت به آن خطي

)1( 

                          

Ce برحسب كاتكول تعادلي غلظتmg/L  ،qe حسب بر تعادل زمان در شده مقدار كاتكول جذبmg/g ، KL است.  يروثابت لانگم
 مدل برخلاف فروندليچ ايزوترم .)37( هستند Ceمقابل  در نمودار خطي  شيب و مبداء از عرض ترتيب به  kLو qmaxپارامترهاي 

  :)2(معادله  است زير صورت به آن رابطه خطي و بوده جاذب روي شونده جذب ماده ناهمگن و ايلايه جذب چند مبناي بر ير،ولانگم

)2(  

                                  
Ce حسب بر فلورايد تعادلي غلظتmg/L ،qe حسب بر تعادل زمان در شده فلورايد جذب مقدارmg/g، Kf  وn فروندليچ هاي نيز ثابت 

  .شوند مي تعيين ln Ce مقابل در ln qeخطي  نمودار از مبداء عرض و شيب طريق از ترتيب به Kfو  nپارامترهاي  مقادير. )28( هستند

 معادلات ترتيب به شدند كه استفاده هاي آزمايش داده آناليز دوم براي درجه شبه و اول درجه شبه سينتيك معادلات از مطالعه اين در

  شود: بيان مي 3 معادله صورت به اول درجه شبه خطي . معادله)39, 38(زير است  صورت به آن

)3(  

                         

ظرفيت جذب در   qe ) وg mg-1 min-1ثابت سرعت واكنش درجه اول ( k1 ) ظرفيت جذب در هر زمان،qt )mg/g در اين معادله

بيان  4 معادله صورت به دوم درجه شبه خطي شوند. معادله حاصل مي tدر مقابل  ln(qe-qt) حالت تعادل هستند كه از رسم تغييرات

  شود : مي

)4(  

                                           

ظرفيت جذب در حالت  qe) و g mg-1 min-1ثابت سرعت شبه درجه دوم ( k2) ظرفيت جذب در هر زمان، qt )mg/gدر اين معادله 

  استفاده گرديد: 5 معادلهيند جذب از اجهت بررسي ترموديناميك فر است. tمقابل  در خطي  نمودار از مبداء تعادل هستند كه عرض

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-1
1-

10
 ]

 

                             4 / 18

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-6174-en.html


293
دوره دوازدهم/ شماره دوم/ تابستان 1398

سودا فلاح جوکندان و همکاران

ijhe.tums.ac.ir

معادله 5 استفاده گردید:

)5(

در معادل��ه فوق Go∆ بیان کنن��ده انرژي آزاد گیبس بر حسب 
 T 8.314( وJ/mol.K( ثاب��ت جهان��ی گازه��ا R ،kj/mol
نش��ان دهنده دمای مطلق بر حسب کلوین است. برای محاسبه 
 )∆So( آنتروپي استاندارد ،)∆Ho( پارامترهاي آنتالپي استاندارد

در فرایند جذب از معادله 6 استفاده می گردد.

 )6(

 )mg/g( نسب��ت مقدار ماده جذب شده روي جاذب )L/g( kc

به مقدار باقیمانده  آن در محلول )mg/L( هستند. جهت تعیین 
  1/Tدر مقابل lnkd پارامترهای ترمودینامیک��ی فرایند، مقادیر
 ∆Ho رسم می گردد. شیب خط حاصل شده نشان دهنده مقدار
بر حسب kj/mol و عرض از مبدا نشان دهنده پارامتر So∆ بر 

حسب kj/mol است.
)RSM( بهينه سازی فرایند جذب با روش سطح پاسخ -

به منظ��ور بررسی اثرات پنج متغی��ر pH، غلظت آلاینده، دوز 
ج��اذب، دم��ا و زمان، آزمایشات براس��اس روش سطح پاسخ بر 
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بررسی کارایی کربن فعال پودری ...
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می دهد. نتایج آنالیز فوق نشان داد که بیشترین مقدار مغناطیس 
اشب��اع برای جاذب سنتز شده برابر emu/g 73/8 است، بنابراین 
مي ت��وان گفت که جاذب سنتز شده از خاصیت مغناطیسي بسیار 
خوبي به منظور جداسازي توسط آهنربا برخوردار است. در شکل 1 
 )SEM( ب تصاویر مربوط به آنالیز میکروسکوپ الکتروني روبشي
ب��راي کربن فعال پودری مغناطیسي شده با آهن نشان داده شده 
اس��ت. در این شکل خلل و فرج های موجود در سطح کربن فعال 

پودری مغناطیسي را با اندازه های مختلف نشان می دهد.
در شکل 1 ج پراش اشعه ایکس براي جاذب کربن فعال پودری 
مغناطیس��ی شده در مح��دوده زاوی��ه 2θ=10-80o ارائه شده 
اس��ت. در الگوي پ��راش اشعه ایکس پیک ه��ای ایجاد شده در 
زاوی��ه 35o حضور ذرات اکسید آه��ن را در ساختار کربن فعال 
پودری نشان می دهند و ل��ذا نتایج این آنالیز نشان می دهد که 
به ط��ور موفقیت آمیزی ذرات آهن سنتز و ب��ر روي کربن فعال 

پودری نشانده شده اند. 

- تجزیه و تحليل آماری
Box-( BBD در مجم��وع 46 آزمای��ش براس��اس طراح��ی

Behnken Design( انج��ام گرف��ت. آنالی��ز ANOVA به 
منظ��ور بررسی اثر انف��رادی و متقابل هر متغیر بر فرایند حذف 
کاتک��ول به کار رفت و درج��ه اهمیت اثر هر متغیر از طریق این 
آزم��ون به دست آمد. ب��ا بکارگیری روش آم��اری سطح پاسخ، 
معادله 9 ک��ه نشان دهنده ارتباط تجرب��ی متغیرهای آزمایش 

و درصد راندمان به صورت کدگذاری شده است به دست آمد:

)9(

همانگون��ه که در معادله 1 مشخص است تع��دادی از فاکتورها 
دارای علام��ت مثب��ت و تعدادی دارای علام��ت منفی هستند. 
علام��ت منفی در معادل��ه حاصل به معنی افزای��ش راندمان با 
کاه��ش آن پارامتر بوده و علامت مثبت در معادله بیانگر رابطه 
مستقیم بین راندم��ان و پارامتر مورد مطالعه است. پارامترهای 
آماری ذکر شده در جدول 2 بیانگر این است که مدل رگرسیونی 
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  تجزيه و تحليل آماري-

بـه منظـور بررسـي اثـر     ANOVA  انجـام گرفـت. آنـاليز   ) BBD )Box-Behnken Design اساس طراحيبر آزمايش 46در مجموع 

 ـ كار رفت و درجه اهميت اثر هر متغيـر از طريـق ايـن آز    به كاتكول يند حذفاانفرادي و متقابل هر متغير بر فر دسـت آمـد. بـا     همـون ب

كه نشان دهنده ارتباط تجربي متغيرهاي آزمايش و درصد راندمان بـه صـورت كدگـذاري     9بكارگيري روش آماري سطح پاسخ، معادله 

  :دست آمد شده است به

)9( 

catechol removal  = +58.27 -6.40*A +6.94*B -6.72*C +4.44*D -4.51*E +0.075*A*B -0.88*A*C -.70*A*D -
0.022*A*E +0.38*B*C -0.15*B*D -0.35*B*E +0.53*C*D +0.20*C*E -0.12*D*E -0.45*A2 +2.86*B2 
+2.38*C2 +0.48*D2 +1.76*E2                      

  

. علامت منفي در هستندها داراي علامت مثبت و تعدادي داراي علامت منفي مشخص است تعدادي از فاكتور 1همانگونه كه در معادله 

اصل به معني افزايش راندمان با كاهش آن پارامتر بوده و علامت مثبت در معادله بيانگر رابطه مستقيم بين راندمان و پـارامتر  معادله ح

از نظر  =75/14386F و =0001/0p بيانگر اين است كه مدل رگرسيوني با 2ذكر شده در جدول  آماري مورد مطالعه است. پارامترهاي

 چنين لازم به ذكر است تاثير تمامي پارامترهاي مورد مطالعه بـا در هم جهت طراحي فضايي مناسب است.دار است و مدل  آماري معني

، ضريب همبستگي 2دار شده است. با توجه به جدول  ) بر روي راندمان حذف كاتكول معني05/0تر از (داري كم نظر گرفتن سطح معني

دست آمـد.   هدرصد ب 97/99برابر  Predicted R-Squaredدرصد و  98/99بر برا R2 adjustedدرصد،  37/95برابر  R2چند متغيره يا 

 Adequateانطبـاق دارد. شـاخص دقـت كـافي (     Adjusted R2طـور معقـول و منطقـي بـا      بـه  Pred R2درصد بـراي   97/99مقدار 

precision كه اندازه گيري كننده نسبت (Signal  بهNoise  دست آمد؛ نسبت بزرگتر  هب 957/448در مدل است، براي مدل به ميزان

  مطلوب و قابل قبول است. 4از 
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precision كه اندازه گيري كننده نسبت (Signal  بهNoise  دست آمد؛ نسبت بزرگتر  هب 957/448در مدل است، براي مدل به ميزان

  مطلوب و قابل قبول است. 4از 

 

  

  

  

  )جبراي جاذب سنتز شده (  SEMتصوير) (ب) و XRD(الف)، الگوي پراش اشعه ايكس( VSMآناليز  - 1شكل 

  

  

  

  

  تجزيه و تحليل آماري-

بـه منظـور بررسـي اثـر     ANOVA  انجـام گرفـت. آنـاليز   ) BBD )Box-Behnken Design اساس طراحيبر آزمايش 46در مجموع 

 ـ كار رفت و درجه اهميت اثر هر متغيـر از طريـق ايـن آز    به كاتكول يند حذفاانفرادي و متقابل هر متغير بر فر دسـت آمـد. بـا     همـون ب

كه نشان دهنده ارتباط تجربي متغيرهاي آزمايش و درصد راندمان بـه صـورت كدگـذاري     9بكارگيري روش آماري سطح پاسخ، معادله 

  :دست آمد شده است به

)9( 

catechol removal  = +58.27 -6.40*A +6.94*B -6.72*C +4.44*D -4.51*E +0.075*A*B -0.88*A*C -.70*A*D -
0.022*A*E +0.38*B*C -0.15*B*D -0.35*B*E +0.53*C*D +0.20*C*E -0.12*D*E -0.45*A2 +2.86*B2 
+2.38*C2 +0.48*D2 +1.76*E2                      

  

. علامت منفي در هستندها داراي علامت مثبت و تعدادي داراي علامت منفي مشخص است تعدادي از فاكتور 1همانگونه كه در معادله 

اصل به معني افزايش راندمان با كاهش آن پارامتر بوده و علامت مثبت در معادله بيانگر رابطه مستقيم بين راندمان و پـارامتر  معادله ح

از نظر  =75/14386F و =0001/0p بيانگر اين است كه مدل رگرسيوني با 2ذكر شده در جدول  آماري مورد مطالعه است. پارامترهاي

 چنين لازم به ذكر است تاثير تمامي پارامترهاي مورد مطالعه بـا در هم جهت طراحي فضايي مناسب است.دار است و مدل  آماري معني

، ضريب همبستگي 2دار شده است. با توجه به جدول  ) بر روي راندمان حذف كاتكول معني05/0تر از (داري كم نظر گرفتن سطح معني
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- تاثير pH بر ميزان حذف کاتکول
تاثیر pHه��ای مختل��ف )11-3( بر ظرفی��ت و کارایی حذف 
کاتک��ول توسط کربن فع��ال پودری با نان��و ذرات اکسید آهن، 
در ب��ازه زمانی 5 تا min 90 در شکل 2 نشان داده شده است. 
این نمودار نشان می دهد که با افزایش pH از 3 به 11، کارایی 
حذف کاهش می یابد. بیشتری��ن راندمان حذف کاتکول توسط 
 pH ج��اذب کربن فعال پودری ب��ا نانو ذرات اکسی��د آهن در

معادل 3 بوده است.

جدول 2- آناليز واریانس برای مدل درجه دو حذف کاتکول مورد مطالعه

- تاثير غلظت های اوليه کاتکول بر ميزان حذف
به منظور بررسی تاثیر غلظت های مختلف کاتکول بر روی درصد 
جذب این آلاینده، محدود mg/L 300-20، مطالعه شد. تاثیر 
ای��ن عام��ل روی بازدهی ح��ذف و ظرفیت ج��ذب در شکل 3 
نمایش داده شده است. نتایج به دست آمده نشان داد که وقتی 
غلظ��ت اولی��ه کاتکول از mg/L 20 ب��ه mg/L 300 افزایش 

می یابد، بازدهی حذف کاهش می یابد.

 

  

آناليز واريانس براي مدل درجه دو حذف كاتكول مورد مطالعه - 2جدول 

 

 

 

 

 

 

 

 F  P  نمره ميانگين  درجه آزادي  مجموع مربعات درون گروهي  منبع
  >0001/0  75/14386  45/146*  20  00/2929 مدل

A-pH 13/656 1 *13/656  84/64455 0001/0<  
B-Time 06/770 1 *06/770  36/75648  0001/0<  

C-C 80/722 1 *80/722  77/71005 0001/0<  
D-Dose 15/315 1 *15/315  40/30959 0001/0<  

E-T 89/325  1 *89/325  61/32014  0001/0<  
AB  023/0 1 023/0 21/2  1469/0  
AC 10/3 1 *10/3 30/304  0001/0< 
AD 97/1 1 *97/1 92/193  0001/0< 
AE 003-E025/2 1 *003-E025/2  20/0  0001/0< 
BC 56/0 1 *56/0 26/55  0001/0< 
BD 090/0 1 *090/0 84/8  0064/0 
BE 49/0 1 *49/0 14/48  0001/0< 
CD 10/1 1 *10/1 31/108  0001/0< 
CE 16/0 1 *16/0 72/15  0005/0 
DE 063/0 1 *063/0 14/6  0203/0 
A2 80/1 1 *80/1 52/176  0001/0< 
B2 53/71 1 *53/71 99/7029  0001/0< 
C2 35/49 1 *35/49 81/4748  0001/0< 
D2 01/2 1 *01/2 87/197  0001/0< 
E2 15/27 1 *15/27 02/2667  0001/0<  

     010/0  25  25/0  باقيمانده

E514/7  36/0  9535/0-003  20  15/0 كمبود (نبود) تناسب  

      021/0  5  10/0  خطاي خالص

COR TOTAL  2929.25 45      
R2 =0.9537, adjusted-R2 =0.9998,   R2- Predicted=0.9997,   Adeq precision=448.957 

P>005/0معني دار در سطح *

45 2929/25

p>0/05 معنی دار در سطح *
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  بر ميزان حذف كاتكول pHثير ات-

 تـا  5د آهن، در بازه زماني ) بر ظرفيت و كارايي حذف كاتكول توسط كربن فعال پودري با نانو ذرات اكسي3-11هاي مختلف (pHثير ات

min 90  دهد كه با افـزايش   نشان داده شده است. اين نمودار نشان مي 2در شكلpH  يابـد.   ، كـارايي حـذف كـاهش مـي    11بـه   3از

  بوده است. 3معادل  pHبيشترين راندمان حذف كاتكول توسط جاذب كربن فعال پودري با نانو ذرات اكسيد آهن در 

  

هاي مختلف ها و زمان pHكاتكول در بازده حذف  -2شكل 

  هاي اوليه كاتكول بر ميزان حذف ثير غلظتات-

ثير اين ا، مطالعه شد. تmg/L 300 -20هاي مختلف كاتكول بر روي درصد جذب اين آلاينده، محدود  ثير غلظتامنظور بررسي ت به

دست آمده نشان داد كه وقتي غلظت اوليه نمايش داده شده است. نتايج به  3عامل روي بازدهي حذف و ظرفيت جذب در شكل 

 يابد. ييابد، بازدهي حذف كاهش م افزايش مي mg/L 300به  mg/L 20كاتكول از 

  
  ثير غلظت اوليه كاتكول و دوز كاتاليست بر كارايي حذفات -3 شكل

value
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شکل 2- بازده حذف کاتکول در pH ها و زمان های مختلف

- تاثير دوز جاذب بر ميزان جذب
اث��ر مص��رف م��اده ج��اذب )g/L 1/5-0/3( ب��رروي ح��ذف 
کاتک��ول مورد بررسی ق��رار گرفت. همان گون��ه که در شکل 3 
مشاه��ده می شود، افزای��ش در دوز ماده ج��اذب درصد حذف 
کاتکول را افزای��ش داد و بیشتری��ن راندمان ح��ذف کاتکول در 

مقدار g/L 1/5 ماده جاذب بدست آمد.
- تاثير دما در جذب کاتکول

در ای��ن مرحل��ه از مطالعه تاثیر دما در ج��ذب نمونه های مورد 

شکل 3- تاثير غلظت اوليه کاتکول و دوز کاتاليست بر کارایی حذف

مطالع��ه توس��ط ج��اذب سنتز ش��ده بررسی ش��د. تنظیم دما 
به وسیله شیک��ر انکوباتور انجام گرفت. ای��ن مرحله در دماهای 
مختلف )25، 35 و C◦ 45( بررسی شد. در شکل 4 تاثیر دما بر 
روی ح��ذف کاتکول توسط جاذب مورد مطالعه نشان داده شده 
اس��ت. براساس این نمودار مشاهده می شود که بیشترین میزان 
ح��ذف کاتکول در دمای C° 25 و کمترین مقدار حذف آن در 

دمای C° 45 حاصل شده است.
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- تاثير زمان تماس بر ميزان جذب کاتکول
مطالعه  زمان تماس براي به دست آوردن زمان بهینه با بالاترین 
مق��دار کاتکول حذف شده انجام ش��د. جذب کاتکول بر جاذب 
به م��دت min 90 مورد بررسی قرار گرفت. کاتکول به سرعت 
ب��روي جاذب، جذب ش��ده و در min 90 به بالاترین حد خود 

رسید )شکل 4(.

- سـينتيک حذف کاتکول توسـط کربن فعـال پودری با 
نانوذرات اکسيد آهن

مقادیر به دست  آمده و محاسب��ه شده برای معادلات سینتیکی 
شب��ه درج��ه اول و دوم مربوط به فرایند ج��ذب کاتکول روی 
کرب��ن فعال پودری با نانو ذرات اکسی��د آهن در نمودار 1 ارائه 

شده است. همان گونه ک��ه مشاهده می گردد، ضریب رگرسیون 
در مدل سینتیکی شبه درجه دوم بیشتر از مدل شبه درجه اول 

و برابر با 0/9929 است.

- ایزوتـرم جـذب کاتکول توسـط کربن فعال پـودری با 
نانوذرات اکسيد آهن

مقادی��ر پارامترهای ایزوترم های تعادل��ی مربوط به فرایند جذب 
کاتکول روی جاذب سنتز شده در نمودار 2 ارائه شده است. نتایج 
به دست  آمده نشان داد که ضریب همبستگی برای مدل لانگمویر 
بیشت��ر از مدل فروندلیچ است، به طوری که ضریب همبستگی در 
مدل لانگمویر R2= 0/9385 بوده، در حالی که مقادیر این ضریب 

برای مدل ایزوترم فروندلیچ R2=0/8009 است.

 

  

  ثير دوز جاذب بر ميزان جذبات-

شود، افزايش  مشاهده مي 3گونه كه در شكل  سي قرار گرفت. همانوي حذف كاتكول مورد بررر) برg/L5/1 -3/0 اثر مصرف ماده جاذب (

  ماده جاذب بدست آمد. g/L 5/1در دوز ماده جاذب درصد حذف كاتكول را افزايش داد و بيشترين راندمان حذف كاتكول در مقدار 

  ثير دما در جذب كاتكولات-

وسيله شيكر  توسط جاذب سنتز شده بررسي شد. تنظيم دما به هاي مورد مطالعه ثير دما در جذب نمونهادر اين مرحله از مطالعه ت

ثير دما بر روي حذف كاتكول توسط ات 4) بررسي شد. در شكل C 45◦ و 35، 25انكوباتور انجام گرفت. اين مرحله در دماهاي مختلف (

و  C 25° حذف كاتكول در دمايشود كه بيشترين ميزان  جاذب مورد مطالعه نشان داده شده است. براساس اين نمودار مشاهده مي
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ثير دما بر كارايي حذف كاتكولات -4شكل 

  

  ثير زمان تماس بر ميزان جذب كاتكولات-

جاذب به مدت دست آوردن زمان بهينه با بالاترين مقدار كاتكول حذف شده انجام شد. جذب كاتكول بر  زمان تماس براي به  مطالعه

min 90 مورد بررسي قرار گرفت. كاتكول به سرعت بروي جاذب، جذب شده و در min 90  4به بالاترين حد خود رسيد (شكل.(  
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شکل 4- تاثير دما بر کارایی حذف کاتکول

نمودار 1- مدل های سينتيکي براي جذب کاتکول روي کربن فعال پودری با نانو ذرات اکسيد آهن
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گردد، ضريب رگرسيون در مدل سينتيكي شبه  گونه كه مشاهده مي ارائه شده است. همان 1پودري با نانو ذرات اكسيد آهن در نمودار 
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  روي كربن فعال پودري با نانو ذرات اكسيد آهنكاتكولجذببرايسينتيكيهاي مدل -1نمودار 
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 دست ارائه شده است. نتايج به 2هاي تعادلي مربوط به فرايند جذب كاتكول روي جاذب سنتز شده در نمودار  مقادير پارامترهاي ايزوترم

ير وكه ضريب همبستگي در مدل لانگم طوري ير بيشتر از مدل فروندليچ است، بهويب همبستگي براي مدل لانگمآمده نشان داد كه ضر 
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حاصـل شـد.    منفـي   ∆Hoهر دو منفي بوده است. همچنين در ايـن آنـاليز مقـادير بـراي      ∆Soو ∆Goشود كه مقادير  زير مشاهده مي
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بررسی کارایی کربن فعال پودری ...

ijhe.tums.ac.ir

- ترمودیناميک جذب کاتکول با استفاده از کربن فعال 
پودری با نانوذرات اکسيد آهن

مقادیر پارامتره��ای ترمودینامیکی ج��ذب کاتکول روی کربن 
فع��ال پودری با نان��وذرات اکسید آهن در ج��دول 2 ارائه شده 
 ∆Soو ∆Go اس��ت. در جدول زیر مشاهده می ش��ود که مقادیر
ه��ر دو منفی بوده اس��ت. همچنین در این آنالی��ز مقادیر برای 
Ho∆  منفی حاصل شد. براساس اطلاعات به دست  آمده جذب 

کاتکول توسط کربن فعال پودری با نانو ذرات اکسید آهن خود 
به خودی و اگزوترمیک بوده و با افزایش دما راندمان آن کاهش 

می یابد.

بحث
- بررسی تاثير pH اوليه محلول بر روی راندمان جذب 

کاتکول
pH یکی از مهمتری��ن پارامترهای کنترل کننده فرایند حذف 

اس��ت )41(، بررسي ها نشان مي ده��د که حذف کاتکول توسط 
جاذب ه��ای سنتز شده، در pH برابر ب��ا 3 بیشترین راندمان را 
داشت��ه و در pHهای قلیایی راندم��ان کاهش می یابد. بنابراین 
pH بهین��ه در این حالت براب��ر 3 است. در pHهای اسیدی به 
دلیل افزایش تولید پروتون های قابل دسترس که توانایی اضافه 
ش��دن به سطح جاذب را دارند، سطح کربن فعال پودری دارای 
ب��ار مثبت خواهد ش��د. بنابراین از طریق ایج��اد نیروی جاذبه 
الکترواستاتیک��ی بین جاذب و ج��ذب شونده )کاتکول( بازدهی 
ج��ذب افزایش می یابد. اما در pH ه��ای قلیایی به علت وجود 
ب��ار منفی و یون های اضافی -OH سطح جاذب دارای بار منفی 
ش��ده و متعاقب آن نیروی دافعه ای بی��ن جاذب و مولکول های 
کاتکول که خود دارای بار منفی هستند، ایجاد می شود و نهایتا 
راندمان ح��ذف کاهش خواهد یاف��ت )42، 43(. در مطالعه ای 
ک��ه Suresh و همکاران بر روی ج��ذب کاتکول و رسوکینول 
با استف��اده از کربن فعال گرانوله انج��ام دادند، بیان کردند که 
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نمودار 2- مدل های ایزوترم لانگمویر و فروندليچ براي جذب کاتکول روي کربن فعال پودری با نانوذرات اکسيد آهن

 

  

آمده جذب كاتكول توسط كربن فعال پودري با نانو ذرات اكسيد آهن خود به خودي و اگزوترميك بـوده و بـا     دست اساس اطلاعات بهبر

  يابد. افزايش دما راندمان آن كاهش مي

 

  رهاي ترموديناميكي جذب كاتكول در شرايط بهينهمقادير پارامت - 2جدول 

(oK) دما lnkc ∆G0(kJ/mol) ∆H0(kJ/mol) ∆S0(kJ/mol.K) 

293 
308 
323 

16/2  
06/2  
01/2  

040/5 -  

46/53 -  0062/0 -  105/5 -  

15/5-  

  

  بحث

  اوليه محلول بر روي راندمان جذب كاتكول pHثير تابررسي -

pH هاي دهد كه حذف كاتكول توسط جاذبها نشان مي، بررسي)41( فرايند حذف است اي كنترل كنندهيكي از مهمترين پارامتره

بهينه در اين حالت  pHيابد. بنابراين هاي قليايي راندمان كاهش ميpHبيشترين راندمان را داشته و در  3برابر با  pHسنتز شده، در 

هاي قابل دسترس كه توانايي اضافه شدن به سطح جاذب را دارند، سطح  سيدي به دليل افزايش توليد پروتونهاي اpH. در است 3برابر 

كربن فعال پودري داراي بار مثبت خواهد شد. بنابراين از طريق ايجاد نيروي جاذبه الكترواستاتيكي بين جاذب و جذب شونده 

سطح جاذب داراي بار  -OHهاي اضافي قليايي به علت وجود بار منفي و يون هاي pHدر  يابد. اماكول) بازدهي جذب افزايش مي(كات

 شود و نهايتاهاي كاتكول كه خود داراي بار منفي هستند، ايجاد مياي بين جاذب و مولكولمنفي شده و متعاقب آن نيروي دافعه

بر روي جذب كاتكول و رسوكينول با استفاده از  و همكاران Sureshاي كه  در مطالعه .)43, 42(راندمان حذف كاهش خواهد يافت 

طبيعي راندمان حذف  pHتا  2از  pHاست و با افزايش  8/5طبيعي كاتكول برابر با  pHكربن فعال گرانوله انجام دادند، بيان كردند كه 

اهش بسيار شديدي در راندمان كارايي جذب كاتكول مشاهده شد. بيشترين ك 5/11تا  pHيابد و سپس با افزايش كاتكول افزايش مي

و همكاران در مطالعه حذف آنتي بيوتيك سفترياكسون از  Yegane. )22(دست آمد  هب درصد 97 ،8/5 برابر با pHراندمان حذف در 

عنوان شرايط بهينه مشاهده گرديد و با  به 3برابر با  pHنوذرات آهن ناهاي آبي با استفاده از كربن فعال مغناطيسي شده با محيط

 .)28(يافت راندمان حذف كاهش مي pHافزايش 

  ثير دوز جاذب بر روي راندمان جذب كاتكول ابررسي ت-

 g/L 5/1 نتايج بررسي تاثير تغييرات مقدار دوز جاذب در جذب كاتكول نشان داد كه بيشـترين ميـزان حـذف كـاتكول در دوز جـاذب     

ر مقـادير بـالاتر   هاي جذب بيشـتر و مسـاحت سـطح بيشـتر د     است. افزايش مقدار جذب با افزايش ميزان جاذب مربوط به ميزان مكان

جدول 2- مقادیر پارامترهاي ترمودیناميکی جذب کاتکول در شرایط بهينه
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pH طبیع��ی کاتکول برابر با 5/8 است و با افزایش pH از 2 تا 
pH طبیع��ی راندمان حذف کاتکول افزایش می یابد و سپس با 
افزای��ش pH تا 11/5 کاهش بسیار شدیدی در راندمان کارایی 
 pH ج��ذب کاتکول مشاهده شد. بیشتری��ن راندمان حذف در
برابر با 5/8، 97 درصد به دست آمد )Yegane .)22 و همکاران 
در مطالعه حذف آنتی بیوتیک سفتریاکسون از محیط های آبی 
 pH ب��ا استفاده از کربن فعال مغناطیسی شده با نانوذرات آهن
 pH برابر با 3 به عنوان شرایط بهینه مشاهده گردید و با افزایش

راندمان حذف کاهش می یافت )28(.
- بررسی تاثير دوز جاذب بر روی راندمان جذب کاتکول 
نتای��ج بررس��ی تاثیر تغیی��رات مق��دار دوز ج��اذب در جذب 
کاتکول نش��ان داد ک��ه بیشترین میزان ح��ذف کاتکول در دوز 
ج��اذب g/L 1/5 است. افزایش مقدار ج��ذب با افزایش میزان 
جاذب مربوط به میزان مکان های جذب بیشتر و مساحت سطح 
بیشت��ر در مقادیر بالاتر جاذب اس��ت. در دوز کم جاذب، سطح 
ج��اذب به سرعت با یون ها و مولکول ه��ای کاتکول اشباع شده 
و می��زان کاتک��ول باقیمانده در محلول افزای��ش می یابد )44(. 
با افزای��ش میزان جاذب، کاتکول باقیمان��ده در محلول کاهش 
یافت��ه و در واقع میزان آلاینده جذب شده در واحد جرم جاذب 
کاه��ش می یابد. علت این پدیده را می توان به غیر اشباع ماندن 
برخ��ی از نقاط فع��ال موجود در سطح ج��اذب و عدم استفاده 
کام��ل از ظرفیت جذب نسبت داد )45(. در مطالعه ای با عنوان 
“مطالع��ه مکانیسم جذب کاتک��ول و رسوکینول از طریق کربن 
فع��ال گرانوله، مشخص��ات، pH و مطالعه سینتیک” که توسط 
Suresh و همک��اران انجام شد بی��ان کردند که کارایی حذف 
کاتکول در غلظت mmol/L 4/54 و زمان تماس h 24 در دوز 
g/L 1 کربن فعال از 22 درصد به 74 درصد افزایش یافت و با 
افزای��ش دوزاژ جاذب به بیش از g/L 10 کارایی حذف کاتکول 

به 98 درصد رسید )22(.
- بررسـی تاثيـر زمـان واکنش بـر روی راندمـان جذب 

کاتکول
زمان واکن��ش به عنوان زمان موردنیاز ب��رای رسیدن به اهداف 
موردنظر در یک فرایند تصفیه، یکی از متغیرهای مهم به منظور 

طراحی و راهبری یک فرایند محسوب می شود )46(. در مطالعه 
حاض��ر ج��ذب کاتکول در بازه زمانی بی��ن 0 تا min 90 مورد 
بررسی ق��رار گرف��ت. همانطورکه مشاهده می ش��ود با افزایش 
زم��ان تماس راندمان حذف به می��زان قابل ملاحظه ای افزایش 
 min می یاب��د. در این مطالعه بیشترین راندمان حذف در زمان
90 مشاه��ده گردید. علت افزایش میزان جذب با افزایش زمان 
وجود سایت های خالی در دسترس برای جذب است که افزایش 
زمان سبب می شود که سایت ه��ای خالی بیشتری توسط ماده 
کاتکول اشغال شود ولی با گذشت زمان بیشتر تمام سایت های 
خال��ی باقیمانده پر ش��ده و اشغال این سایت ه��ا بدلیل نیروی 
دافعه بین مولکول های ماده حل شونده بین فاز جامد و محلول 
مشکل می ش��ود )47(. همچنی��ن در مطالعه سنت��ز و ارزیابی 
کارایی نانوکامپوزیت مغناطیسی PAC-Fe/Ag در حذف فنل 
 min از محیط های آبی بیشترین بازدهی جذب در زمان برابر با
90 حاص��ل شد )48(. مطالعه ای که Sari و همکاران در حذف 
آنتیم��وان توسط جذب در پودر اص��لاح شده کیتوزان در زمان 
تم��اس 5 تا min 150 انجام دادند به این نتیجه رسیدند که با 
افزایش زمان تماس تا min 90 راندمان حذف افزایش می یابد 
و بع��د از آن min 90 میزان ح��ذف تقریبا ثابت می ماند. زمان 

min 90 را زمان تعادل در نظر گرفتند )30(.
- بررسی تاثير غلظت اوليه کاتکول بر روی راندمان جذب

غلظت اولیه آلاینده از دیگر پارامترهای مهم تاثیرگذار در فرایند 
جذب است. بررسي تغییرات غلظت اولیه کاتکول مشخص نمود 
که با افزایش غلظت آلاینده، میزان جذب آن نیز کاهش خواهد 
یافت. علت این پدی��ده را می توان سطح بالای جاذب نسبت به 
غلظت آلاین��ده و دسترسی آسان آلاینده ب��ه سایت های فعال 
موجود ب��ر روی جاذب کربن فعال پ��ودری مغناطیسی شده با 
نانوذرات اکسی��د آهن بیان کرد )49(. کاه��ش راندمان حذف 
ب��ا افزایش غلظت کاتک��ول می تواند به علت ثاب��ت بودن تعداد 
جایگاه ه��ای فعال بر روی سطح جاذب در برابر افزایش غلظت و 
تع��داد مولکول های کاتکول باشد. به طوری که با افزایش غلظت 
کاتک��ول، سطح قابل دسترس ج��اذب کاهش یافته و در نتیجه 
راندمان حذف نیز کاه��ش می یابد )50، 51(. در مطالعه ای که 
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Zazouli و همکاران بر روی جذب کاتکول با استفاده از آزولا 
فیلوکوئی��دس انجام دادند غلظت ه��ای ppm 5، 10، 25و 50 
کاتک��ول جهت انجام مطالع��ه انتخاب شد ک��ه در این مطالعه 
کارایی حذف با افزایش غلظت کاتکول کاهش پیدا کرد. کارایی 
ح��ذف کاتکول در غلظ��ت ppm 5 و مقدار جاذب g 1/2 برابر 
با 85 درصد بود که با نتایج این مطالعه همخوانی داشت )29(. 
در مطالع��ه ای که Kakavandi و همکاران انجام دادند به این 
نتیجه رسیدند که، افزای��ش غلظت اولیه آلاینده تاثیر منفی بر 
روی ج��ذب دارد یعنی با افزایش غلظ��ت اولیه آلاینده راندمان 

حذف کاهش می یابد )52(.
- بررسی تاثير دما بر روی راندمان جذب کاتکول

 ،45 ◦C نتایج به دست آمده نشان داد که با افزایش دما از 25 به
بازدهی ج��ذب کاتکول و ظرفیت جذب کاهش می یابد. کاهش 
راندم��ان حذف با افزایش دما نشان می ده��د جذب کاتکول بر 
روی کربن فعال پودری مغناطیسی شده با نانوذرات اکسید آهن 
یک فرایند گرم��ازا بوده است. همچنین این کاهش در راندمان 
ممکن اس��ت در نتیجه افزایش در حرک��ت و جنبش یون های 
آلاینده و سطوح فعال سطحی باشد. این بدین معنی است که با 
افزای��ش دما احتمال شکسته شدن برخی باندهای فعال و موثر 
ک��ه در سطح یا درون جاذب هستند بالا م��ی رود. بنابراین این 
موضوع می تواند گواه بر این باشد که فرایند جذب با کربن فعال 
پ��ودری مغناطیسی شده با نانوذرات اکسی��د آهن اگزوترمیک 
است )53(. در مطالعه ای که Kakavandi و همکاران بر روی 
ج��ذب فنل ب��ا استفاده از PAC-Fe/Ag انج��ام دادند به این 
نتیجه رسیدند که افزای��ش دما سبب کاهش راندمان حذف به 
می��زان 14/4 درصد شده اس��ت )48(. ولی بسیاری از محققان 
دلایل متفاوتی برای گرماگیر بودن فرایند جذب ترکیبات فنولی 
بر روی کربن فع��ال دارند. در مطالعه ایزوت��رم، ترمودینامیک، 
واج��ذب و دفع کاتکول و رسوکینول با کربن فعال گرانوله تاثیر 
دم��ای 15، 30 و C◦ 45 را م��ورد بررس��ی ق��رار دادند و بیان 
کردند که با افزایش دم��ا کارایی جذب افزایش می یابد. در این 
مطالع��ه ظرفیت تعادل جذب کاتک��ول و رسوکینول با افزایش 
درجه حرارت از 15 به C◦ 45، افزایش می  یابد. افزایش ظرفیت 

جذب با افزایش دما می تواند به دلیل افزایش پتانسیل شیمیایی 
مولکول ه��ای آلی برای نفوذ به سط��ح GAC باشد، در نتیجه 
اتص��ال بین کاتکول و رسوکینول و گروه های عملکردی موجود 

در سایت های جذب GAC افزایش می یابد. )21(.
- بررسـی ایزوتـرم، ترمودیناميـک و سـينتيک جذب 

کاتکول
در مطالع��ات مرب��وط به ج��ذب آلاینده ها ب��ر روي جاذب های 
مختل��ف، تعیی��ن ایزوت��رم و سینتی��ک ج��ذب از مهمتری��ن 
مشخصه های��ي هستند که باید مورد توجه ق��رار گیرد. در واقع 
پارامترهاي ایزوترمي و سینتیکي اطلاعات مهمي جهت طراحي 
و مدلس��ازي فرایند ج��ذب فراهم می کن��د. ایزوترم هاي جذب 
اغلب برای توضیح جذب مواد روي جاذب بکار مي رود. بر اساس 
مدل های ایزوترم��ی، داده های به دست آم��ده از این مطالعه از 
ایزوترم لانگمویر تبعی��ت می کند که این مدل بیان می کند که 
توزی��ع جایگاه های فع��ال روی سطح ج��اذب یکنواخت و یک 
لای��ه ای بوده و جذب یون های کاتکول به شکل همگن رخ داده 
است )54(. مطالعات سینتیک جذب، میزان جذب در زمان های 
مختلف را مورد بررسی قرار می دهد. همچنین داده های تجربی 
حاصل از آزمایش��ات همبستگی و همخوان��ی بیشتری با مدل 
سینتیکی شبه درجه دوم داشته است. ضریب همبستگی مربوط 
ب��ه سینتیک جذب شبه درج��ه دوم )R2=0/9929( بیشتر از 
 )R2= 0/9265( مقدار به دست آمده برای مدل شبه درجه اول
ب��وده است. سایر محققان داده های حاصل از بررسی جذب فنل 
ب��ر روی کربن فعال ناشی از خاکستر باگاس و کربن تهیه شده 
از بیومس را متناسب با مدل سینتیکی شبه درجه دوم گزارش 
کرده اند )55، 56(. همچنین در مطالعه بررسی مکانیسم جذب 
کاتک��ول و رسوکینول با استفاده از کرب��ن فعال گرانوله به این 
نتیج��ه رسیدند که داده ه��ای مطالعه از م��دل سینتیکی شبه 
درجه دوم پی��روی می کند که در این مطالع��ه مقادیر حداکثر 
ظرفی��ت جذب کربن فع��ال گرانوله (qm) ب��ا جاذب های دیگر 
مقایسه ش��ده است که نتایج نشان می ده��د که GAC دارای 
ظرفیتی مناسب برای جذب کاتکول و رسوکینول از محلول های 
آبی است. با توجه به داده ه��ای ترمودینامیکی، مقادیر Go∆ و
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So∆ ه��ر دو منف��ی بوده است. همچنین در ای��ن آنالیز مقادیر 

ب��رای Ho∆  منفی حاصل شد. براساس اطلاعات به دست  آمده 
جذب کاتکول توسط کربن فعال پودری با نانو ذرات اکسید آهن 
خود به خ��ودی و اگزوترمیک بوده و با افزایش دما راندمان آن 
کاه��ش می یابد )21(. در مطالعه ای که Huang و همکار ان بر 
روی کاربرد جاذب پلیمری بسیار سازگار با آب برای حذف موثر 
کاتک��ول و رسوکینول از محلول آبی انج��ام دادند، نتایج نشان 
داد ک��ه فرایند جذب از معادل��ه شبه درجه دوم پیروی می کند 
و ایزوترم های ج��ذب بررسی گردید و م��دل ایزوترم فروندلیچ 
انتخاب شد. پارامترهای ترمودینامیکی جذب نیز محاسبه شده 

و فرایند گرماده و مطلوب بود )57(.

نتيجه گيری
در این مطالعه تاثیر پارامتره��ای بهره برداری بر راندمان جذب 
کاتکول مورد بررسی قرار گرف��ت. نتایج حاصل از بررسی تاثیر 
pH نشان داد با افزایش pH در راندمان حذف کاتکول کاهش 
می یاب��د. pH بهینه برای فرایند جذب برابر با 3 انتخاب شد. با 
افزایش زمان تماس راندمان ح��ذف افزایش می یابد و در زمان 
min 90 به تعادل رسیده است. با افزایش غلظت اولیه کاتکول 
راندمان ح��ذف کاهش می یابد. دوز بهینه ج��اذب برای فرایند 
g/L 1/5 انتخ��اب شد. براساس یافته های این مطالعه مشخص 
شد که ج��ذب کاتکول توسط کربن فعال پ��ودری مغناطیسی 
ش��ده با نانوذرات اکسید آهن از مدل ایزوترمی لانگمویر و مدل 
سینتیک��ی شبه درج��ه دوم پیروی می کن��د. درنهایت می توان 
نتیج��ه گرفت که فراین��د جذب جهت ح��ذف کاتکول کارآمد 

است. این فرایند به طور مؤثر، غلظت های بالای کاتکول را حذف 
ک��رده و قادر اس��ت کاتکول را به ح��د استانداردهای تخلیه در 
محیط زیس��ت کاهش دهد و با توجه به زم��ان اندک واکنش، 
از لح��اظ اقتصادی نیز مق��رون به صرفه است. لازم به ذکر است 
ک��ه به طور حتم پارامترهای دیگری نی��ز وجود دارند که بر این 
مطالعه تاثیرگذار هستن��د که بنابر دلایلی خاص امکان مطالعه 
آنها مقدور نشد، لذا در صورتی که ستون جذب طراحی و پساب 
یک صنعت خاص به طور پیوسته مورد تصفیه و اثر پارامترهایی 
مانند مداخله گرها مورد بررسی قرار گیرد، در این صورت کارایی 

جاذب به خوبی مشخص می گردد. 

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

کرده اند.

تشکر و قدردانی
این مقال��ه حاصل طرح تحقیقاتی با عن��وان "حذف کاتکول از 
محیط های آبی ب��ا استفاده از جذب بر روی کربن فعال پودری 
مغناطیسی شده ب��ا نانوذرات اکسید آهن به روش سطح پاسخ: 
مطالعه تعادل��ی و سینتیکی" مصوب دانشگ��اه علوم پزشکی و 
خدم��ات بهداشت��ی، درمانی ایران در س��ال 95 با کد 27520 
است که با حمای��ت دانشگاه علوم پزشکی و خدمات بهداشتی، 
درمان��ی ای��ران اجرا شده است. از این دانشگ��اه به دلیل فراهم 
نمودن تسهیلات لازم جهت انجام این پژوهش تشکر می گردد.
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Background and Objective: The activities of various industries produce 
a wide range of pollutants and toxic compounds. One of these compounds is 
the catechol, a cyclic organic compound with high toxicity and resistant to 
degradation. Therefore, the purpose of this study was to investigate efficiency of 
powder activated carbon magnetized with Fe3O4 nanoparticles in the removal of 
catechol from aqueous solutions by response surface methodology.
Materials and Methods: The co-precipitation method was used to synthesize 
magnetic powder activated carbon and its properties were analyzed by SEM 
and XRD analysis. Then, the effect of the parameters such as pH, contact time, 
absorbent dose, initial concentration of catechol and temperature on the efficiency 
of adsorption process were investigated using a response surface methodology 
(Box–Behnken). The residual concentration of catechol was measured by HPLC 
at 275 nm.
Results: The results showed that the maximum efficiency of the adsorption 
process was obtained at concentration of 20 mg/L, pH=3, contact time 90 minutes, 
at 25 °C and absorbent dose of 1.5 g/L. The study of isotherm and kinetics showed 
that the experimental data of the catechol adsorption process correlated with the 
Langmuir and pseudo-second order models, respectively. Thermodynamic study 
of the reaction also expresses the Exothermic and Spontaneous process.
Conclusion: The results showed that the adsorption process using powder 
activated carbon magnetized with Fe3O4 nanoparticles at acidic pH had better 
efficiency. As a result, the studied process as an effective, rapid and inexpensive 
method for removal of catechol from aqueous solutions is proposed. Due to its 
short reaction time, it is economically affordable process. 

Please cite this article as: Fallah Jokandan S, Yegane Badi M, Esrafili A, Azari A, Ahmadi E, Tarhandeh H, et al. Investigation of the efficiency of 
powder activated carbon magnetized with Fe3O4 nanoparticles in the removal of catechol from aqueous solutions by response surface methodology. 
Iranian Journal of Health and Environment. 2019;12(2):289-306.
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