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زمینـه و هـد ف: مـواد هیومیـك بـه گروهـی از ماکرومولکول هـای آلـی ناهمگـن بـا وزن مولکولـی بـالا 
اطلاق می شـود کـه حاصـل واکنش هـای بیولوژیکـی و ژئوشـیمیایی بـوده و به عنـوان محصـولات جانبـی 
گندزدایـی شـناخته شـده انـد. نانـوذرات مغناطیسـی بدلیل انـدازه کوچک و قـدرت تفکیـک آلاینده های 
محیـط زیسـتی از جملـه آلاینده هـای آب و فـاضلاب در تصفیـه آلاینده هـای سـمی و خطرنـاک کاربـرد 
دارنـد. هـدف از انجـام ایـن مطالعه بررسـی کارایـی حذف با اسـتفاده از نانوجاذب سـه بعدی مغناطیسـی 

و تعییـن شـرایط بهینه در حذف اسـت.
روش بررسـی: ابتدا اکسـید گرافن سـه بعدی مغناطیسـی سـنتز و سـپس اصلاح سـطح با آلیل آمین/

آلیل گلیسـیدیل اتر انجام شـد. خصوصیات نانوجاذب مغناطیسـی سـنتز شـده با اسـتفاده از میکروسکوپ 
 ،pH نقطـه صفر بار سـطحی تعیین شـد. در ایـن پژوهش پارامترهـای مختلف pH ،الکترونیکـی روبشـی
مقـدار نانـو جـاذب، زمـان تمـاس و دما مورد مطالعـه قرار گرفت و بهینه شـرایط حذف بدسـت آمد. نتایج 
بهینـه از روش هـای تـک متغیـره و تاگوچـی بدسـت آمـد. ایزوتر م هـا، سـینتیک ها و ترمودینامیک جذب  
HA بـر روی نانوجـاذب مغناطیسـی تعیین شـد و بـرای تحلیل داده ها و مقایسـه ایزوترم ها از رگرسـیون 
خطـی و ضریـب تعییـن اسـتفاده گردیـد. همچنیـن قابلیـت اسـتفاده مجدد نانوجـاذب در طی مکانیسـم 
جـذب HA مـورد مطالعـه قـرار گرفـت. مطالعـه تجربـی بـر روی نمونه هـای آب چـاه درکـه )تهـران( و 

منجیـل آبـاد )کرج( انجـام گرفت. 
یافته هـا: آنالیزهـای تعییـن، مشـخصات سـاختار و ویژگی های جاذب سـاخته شـده را تائید کـرد. بهینه 
میـزان حـذف HA در pH=6، مقـدار جـاذب g 0/02، زمـان تمـاس min 120 و دمـا ºC 25 بـه 98 
درصد رسـید. نتایج نشـان داد، جذب HA از ایزوترم لانگمویر و سـرعت آن از سـینتیک شـبه درجه دوم 
بـه ترتیـب با ضریـب همبسـتگی 0/9969 و 0/9968 پیروی می کنـد. داده های ترمودینامیکی نشـان داد 

کـه جـذب HA بـا نانوجـاذب، فرآیندی گرمـازا، مطلوب و خودبه خود اسـت.
نتیجه گیـری: اسـتفاده از ایـن نانوجـاذب در حـذف HA از محلول هـای آبـی می توانـد به عنوان روشـی 
کارآمـد مـورد اسـتفاده قـرار گیـرد. یکـی از مزایـای اسـتفاده از نانوجاذب مغناطیسـی توانایی جداسـازی 
آن هـا از سوسپانسـیون ها بـا اسـتفاده از یـک میـدان مغناطیسـی و احیـای آن ها بـا اسـتفاده از روش های 

مختلـف و کاربـرد مجدد آن ها اسـت.

طراحی نانوذرات سه بعدی گرافن اکسید اصلاح شده مغناطیسی برای حذف هیومیک اسید از
 محیط های آبی
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مقدمه
در سالیان اخیر با رشد جمعیت و افزایش مصرف آب و به تبع 

آن افزایش آلودگی منابع آبی، مشکلات فراوانی برای مسئولین 

تأمین آب شهری و روستایی به وجود آمده است. آب های سطحی 

یکی از مهمترین منابع تأمین آب شهری هستند )1(. ترکیبات 

زیان آوری  ترکیبات  از  یکی  طبیعی  یا  مصنوعی  منشأ  با  آلی 

است که در آب های سطحی یافت می شود. این ترکیبات علاوه 

بافت های  بر  تجمعی  اثرات  است  ممکن  بو  و  طعم  ایجاد  بر 

انسانی داشته و برای سلامتی مضر باشد. از جمله این ترکیبات 

می توان به انواع آفت کش و ترکیبات هیدروکربنی اشاره نمود 

تصفیه خانه های  تمام  در  گندزدایی  روش های  رایج ترین   .)2(

که  آب هایی  روی  بر  شده  انجام  مطالعات  است.  کلرزنی  دنیا، 

بوسیله ترکیبات کلر گندزدایی می شوند، نشان داد که در اثر 

واکنش کلر با ترکیبات آلی طبیعی موجود در آب، گروهی از 

عنوان محصولات  تحت  که  بوجود می آیند  کلره  آلی  ترکیبات 

جانبی ناشی از گندزدایی معروف گردیده اند )3(. 

اسید  هیومیک  حذف  مطالعه  این  از  هدف  کلی  طور  به 

ماده درشت مولکول  یک    HA زیرا است   )Humic Acid(

است که در ساختار پیچیده خود حاوی ترکیباتی نظیر گروه های 

تنهایی  به   HA  )4( است  فنولیک  گروه های  و  کربوکسیلیک 

تصفیه  فرآیندهای  در  اما  می شود  آب  در  رنگ  مشکل  باعث 

در حضور کلر، باعث ایجاد ترکیبات سرطان زا مثل هالومتان ها 

می شود )5(. تری هالومتان ها )کلروفرم، برمودی کلرومتان، دی 

هالوژن داری  کربنی  تک  ترکیبات  برموفرم(  و  کلرومتان  برمو 

این  می شوند.  شناخته   CHX3 کلی  فرمول  با  که  هستند 

ترکیبات، آلاینده های متداول آب های کلرزنی شده هستند که 

با HA ها و فولیک اسیدهای موجود در آب می توانند واکنش 

روش  چندین  با  آب  در  موجود  های   HA حذف   .)6( دهند 

مانند جذب )7(، انعقاد )8(، اکسیداسیون فوتوکاتالیستی )9(، 

فیلتراسیون غشائی )10( و اکسیداسیون پیشرفته مورد توجه 

قرار گرفته است. یکی از مهمترین روش های حذف آلاینده های 

سال  در   .)11( است  سطحی  جذب  پایین،  غلظت  با  آلی 

مغناطیسی  نانوکامپوزیت  یک  همکاران  و   Santosa  2021

 HA حذف  برای  جاذب  یک  عنوان  به  را   Zn/Al لایه  دو 

 2022 سال  در  همکاران  و   Moussavi  .)12( کردند  سنتز 

نانوجاذب  یک  از  آبی  محیط های  از   HA حذف  منظور  به 

همکاران  و   Zhang  .)13( کردند  استفاده  زغال چوب  برپایه 

اتیلن  پلی  با  شده  اصلاح  مغناطیسی  گرافیت   2020 سال  در 

از   HA حذف  جهت  در  را   )Polyethylenimine( ایمین 

محلول های آبی سنتز کردند )14(.  

تنوع خواص،  و  راحت  انحلال  آسان، سهولت سنتز،  دسترسی 

است.  کرده  تبدیل  تحقیقاتی  بستر  یک  به  را  اکسید  گرافن 

زیستی  محیط  آلودگی های  از  مانع  اکسید  گرافن  از  استفاده 

حالات،  بیشتر  در  که  است  بدان جهت  مسئله  این  و  می شود 

محلول  طی  در  می توانند   )GO( اکسید  گرافن  حاوی  مواد 

با   GO اصلاح  در   .)15( شوند  جداسازی  و  ته نشین  سازی 

ایجاد گروه های عاملی اکسیژن دار همچون کربوکسیلیک اسید، 

کربونیل و هیدروکسیل بر روی سطح GO، ساختار شیمیایی 

می آورد.  فراهم  آبی  محیط های  از   HA جذب  برای  مناسبی 

در سال های اخیر تحقیقات زیادی بر اساس GO مغناطیسی 

گزارش شده است. به عنوان مثال، Yang و همکاران )16( در 

مغناطیسی  اکسید  گرافن  یک   HA برای حذف  سال 2017، 

احیا شده با دی اکسید تیوریا )Thiourea dioxide( تهیه 

کردند. علاوه بر این، Wang و همکاران )17( در سال  2014، 

و  آمین  اتیلن  پلی  با  شده  اصلاح  مغناطیسی  مزوپور  سیلیس 

GO را توسعه دادند.

طریق  از   3D/GO که است  گونه  بدین  مطالعه  این  نوآوری 

اتر  گلیسیدیل  آلیل  و   )AA( آمین  آلیل  توسط   GO اصلاح 

)AGE(، بوسیله خشک کن انجمادی به یک نانوجاذب تبدیل 

شد که دارای قابلیت استفاده مجدد و غیر سمی است و برای 

حذف HA از محلول آبی ساخته شد. تأثیر بهینه پارامترهای 

بر فرآیند  میزان جاذب، دما و زمان تماس   ،pHنظیر مختلف 

نیز  ایزوترم جذب و سینتیکی  فرآیند  جذب سطحی و تطابق 

بررسی شد.
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مواد و روش ها
 ،Sigma-Aldrich Steinheim( از HA محلول استاندارد

 HA آلمان( خریداری شد. یک محلول استاندارد اولیه با حل کردن

 AA )C3H7N(، ،چند لایه GO .در آب فوق خالص تهیه شد

 AIBN;(ایزوبوتیرونیتریل آزوبیس   ،)AGE )C6H10O2

 ،)PG;C6H6O3( بنزن هیدروکسی  ��5،3،1تری   ،)C8H12N4

آهن )III( کلرید شش آبه )FeCl3.6H2O(، آهن )II( کلرید 

 ،)DMSO( دی متیل سولفوکسید ،)FeCl2.4H2O( چهارآبه

اسید سولفوریک )H2SO4(، اسید نیتریک )HNO3( و اتانول 

تهیه  برای  شدند.  خریداری  آلمان  مرک  از   )C2H5OH(

برای  شد.  استفاده  شده  تصفیه  دوبار  مقطر  آب  از  محلول ها 

فسفریک  اسید   ،)1/438  mL( استیک  اسید  از   pH تنظیم 

)mL 1/657( و اسید بوریک )g 1/236( استفاده شد.

مطالعه حاضر به صورت تجربی در بازه زمانی شهریور تا آذر سال 

1400 در آزمایشگاه آب و فاضلاب دانشکده محیط زیست و منابع 

طبیعی دانشگاه علوم و تحقیقات بر روی نمونه های آب چاه درکه 

)تهران( و آب چاه منجیل آباد )کرج( انجام شد. برای مشخص 

کردن نتایج بهینه )مقدار جاذب، زمان تماس، دما  و pH( روش 

تاگوچی با نرم افزار Qualitek-4 و روش آزمایشگاهی در 9 مرحله 

آزمایش با استفاده از اسپکتروفتومتر )HACH DR6000( در 

محدوده طول موج nm 254 بررسی شد. برای نمونه های آب چاه 

 BioSuit جــداســازی کــرومــاتــوگــرافــی بر روی ســتـون

)mm 7/8 × 300( انجام شد. مخلوطی از بافر فسفات سدیـم 

mol 0/1، سولفات سدیم و آزاید سدیم 0/5 درصد به عنوان فاز 

متحرک با سرعت جریان mm/min  0/1 استفاده شد. حجم 

تزریق و طول مـوج به ترتیب µL 20 و nm 480 بود.

_ سنتز GO مغناطیسی   

ابتدا GO )mg 2( را با H2SO4 )mL 3( و HNO3 )mL 2( در 

یک بشر شیشه ای به مدت min 20 هم زده و سپس به مدت 

min 15 با سرعت rpm 3000 سانتریفیوژ شد. محصول به 

  24 h منظور حذف ترکیبات آلی شسته و در آون خلاء به مدت

 AGE 40( و mL( اتانول خشک شد. سپس رسوب فوق به 

گاز  تحت   5  min مدت  به  مخلوط  و  شد  اضافه   )10  )mL

 ،AIBN  0/1  g  افـزودن از  )N2( هم زده شد. پس  نیتروژن 

مخلوط به مدت h 7 در دمای ºC 65 هم زده شد. نمونه تهیه 

شده چندین بار توسط آب دیونیزه و اتانول شسته و خشک شد. 

 DMSO 10( و mL( بافر اسـتات ،)0/3 PG )g در نهایت

mL( 20( با هم ترکیب شدند و به رسوب قبلی اضافه گردید. 

دمـای  در   )GO@AA-AGE/PG( حاصل  مخلوط  سپس 

h 24 هم زده شد. جاذب سنتز شده شست  ºC 40 به مدت 

وشو و برای آزمایشات بعدی خشک شد )18(.  

)Fe3O4( تهیه نانوذرات مغناطیسی _

نانوذرات مغناطیسی بر اساس روش هم رسوبی سنتز شد )18(. 

برای این منظور در یک بالن سه دهانه که در یک حمام آب 

 FeCl2.4H2O 5/4( و FeCl3.6H2O )g قرار داشت مقداری

همزن  روی  و  شد  اضافه   )200  mL( دیونیزه  آب  به   )2  )g

هم زده   500  rpm سرعت  با   30  min مدت  به  مغناطیسی 

شد. در دمای ºC 80 مخلوط تحت اتمسفر نیتروژن به مدت

درصـد   25 آمونیاک  مقداری  سپس  شد.  هم زده   30  min

)mL 40( به صورت قطره قطره تا رسیدن به pH=11 شکل 

اضافه شد. عمل هم زدن مخلوط در همین  رسوب سیاه رنگ 

شرایط تا رسیدن به دمای محیط ادامه یافت. سپس مخلوط به 

مدت min 7 در دستگاه التراسونیک قرار گرفت و مغناطیسی 

شد و رسوب تشکیل شده با استفاده از یک آهنربا با قدرت یک 

Tesla از مخلوط جدا و توسط آب مقطر و اتانول شستشو داده 

شد و سپس در آون با دمای ºC 70  به مدت h 12 قرار گرفت 

تا خشک شود. 

_ آمـــاده ســـــازی GO ســنـتــز شــــده ســه بـعــدی

  )3D/GO@AA-AGE/PG(
ابتدا مقداری از GO@AA-AGE/PG )g 2( به آب مقطر 

آمونیوم،  هیدروکسید  افزودن  با  و  شد  اضافه   )100  mL(

نانوذرات  از  مقداری  سپس  شد.  تنظیم   11 به  محلول   pH

مغناطیسی )g( )Fe3O4 0/965( به محلول فوق اضافه شد. 

شد.  هم زده   6  h مدت  به   90  ºC دمای  در  حاصل  محلول 
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محصول به دست آمده سه بار با آب مقطر شست و شو داده 

 24 h 70- و در خشک کن انجمادی پس از ºC شد و در دمای

 pH ،بر فرآیند pH خشک شد. به منظور بررسی تغییرات اثر

 )2 M( محلول های حاوی آلاینده با افزودن هیدروکسید سدیم

در محدوده 3 تا 9 تنظیم گردید. در هر مرحله از آزمایش پس 

اثر سایر متغیرهای  یافتن مقدار بهینه متغیر مورد بررسی،  از 

شد.  بررسی  نانوجاذب  توسط  آلاینده  حذف  بر  مطالعه  مورد 

موج  با طول  اسپکتروفتومتر  از  آلاینده ها  غلظت  تعیین  جهت 

اندازه  شد.  استفاده  مایع  کروماتوگرافی  دستگاه  و   254  nm

ذرات و مورفولوژی سطح نانوجاذب با استفــاده از تــصاویــر 

FE-SEM مورد مطالعه قرار گرفت.

_ طراحی تاگوچی

شد.  استفاده  تاگوچی  متعامد  آرایه  روش  از  مطالعه  این  در 

سهولت کاربرد، کم کردن تعداد آزمایش ها، تعیین برهمکنش ها 

و بهینه سازی نسبی از مهمترین قابلیت های روش تاگوچی در 

برحسب  نتایج  تاگوچی  طراحی  در  است.  آزمایش ها  طراحی 

ارائه   )S/N( نویز به  یا نسبت سیگنال  و  استانداردها  متوسط 

البته برای اینکه نتایج بر حسب سیگنال به نویز  می شوند که 

ارائه شوند باید حداقل آزمایش ها سه بار تکرار شده باشد. هرچه 

بر  عامل  آن  اثر  باشد،  بزرگتر  عامل  یک  برای   )S/N(  نسبت

پاسخ موثرتر است. نرم افزار مذکور نسخه 4/75 بوده )محصول 

1991( و تنها قادر به طراحی و آنالیز آزمایش های بهینه سازی 

به روش تاگوچی است. برای کاهش تعداد آزمایش ها و شناسایی 

 )L9( تاگوچی  متعامد  آرایه  طراحی  از  عوامل،  اصلی  تأثیرات 

استفاده شد. برای این منظور چهار عامل مستقل در سه سطح 

پائین )سطح 1(، سطح متوسط )سطح 2( و سطح بالا )سطح 

3( مورد ارزیابی قرار گرفت. فاکتورها شامل pH )3، 6 و 9(، 

 ،5( تماس  زمان   ،)0/035  g و   0/02  ،0/002( جاذب  مقدار 

35 و min 150( و دما )25، 38 و ºC 50( بودند. جدول 1 

نشان  را  آزمون  این  در  استفاده  مورد  و سطوح  عوامل  تمامی 

آزمایش ها   2 جدول  در  موجود  آرایه های  طبق  باید  می دهد. 

از محلول ها توسط  تعیین طول موج طیف جذبی  انجام شود. 

دستگاه اسپکتروفتومتر در طول موج nm 254 انجام شد. طول 

بهینه  مرحله  تا  شد  قرارداده  افزار  نرم  در  شده  خوانده  موج 

تعیین گردد. با توجه به نرم افزار و روش تاگوچی، تعداد مراحل 

آزمایش 9 مرحله مشخص شد که در جدول 2 آورد شد )18(

جدول 1-  پارامترهای قابل کنترل و سطوح آنها )18(

 )بالا( 3سطح  )متوسط(  2سطح  )پائین(  1سطح  عامل 

 002/0 02/0 035/0 (g)مقدار جاذب 

 C)O( 25 38 50دما 

 120 35 5   زمان تماس

pH 3 5 9 
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_ آزمایشات تعیین pH بهینه جذب

در ابتدا mL 25 محلول با غلظت mg/L 20 از HA که حاوی 

pH هایی در محدوده 3، 4، 5، 6، 7، 7/5،  با  بافر   2/5 mL

8، 8/5 و9 بود تهیه شد. از هر محلول مقدار mL 5 به عنوان 

  g 20 به عـنوان محلول اصلی با اضـافه کردن mL استاندارد و

0/02 نانوجاذب به هرکدام از محلول ها برداشته شد. نمونه ها به 

مدت min 60 در دمای ºC 25 هم زده شد. پس از پایان فرآیند 

مغناطیسی جدا شد، سپس  آهنربای  توسط  نانوجاذب  هم زدن 

طول موج پیشینه طیف جذبی از محلول ها )استاندارد و اصلی( 

توسط دستگاه اسپکتروفتومتر در طول موج nm 254 خوانده 

شد. سپس pH بهینه تعیین شد. ظرفیت جذب و درصد جذب 

نانوجاذب )3D/GO@AA-AGE/PG( توسط  HA توسط 

معادلات 1 و 2 محاسبه شد:   

 

        )1(

                                                                                                                

   )2(

جدول 2- آرایه های متعامد در روش تاگوچی )18(

شماره   عوامل 
 pH دما  زمان تماس  مقدار جاذب  آزمایش 

1 1 1 1 1 

1 2 2 2 2 

1 3 3 3 3 

2 1 2 3 4 

2 2 3 1 5 

2 3 1 2 6 

3 1 3 2 7 

3 2 1 3 8 

3 3 2 1 9 

 

                                                                                                                    

در اینجا، Ct ،C0 و Ce به ترتیب غلظت اولیه، زمان t و تعادل 

HA )mg/L( را نشان می دهند؛ V نشان دهنده حجم محلول 

)L( و W نشان دهنده وزن نانوجاذب )g( است. 

از طریق رسم منحنی کالیبراسیون نقطه استاندارد را مشخص 

 )A( میزان جذب  و  اولیه  غلظت  مقدار  به  توجه  با  که  کرده 

طبق   Ce مقدار  اسپکتروفتومتر  دستگاه  توسط  شده  خوانده 

معادله 3 به دست آمد و با توجه به معادله Ct ،4 محاسبه شد. 

        )3(

                                                                                                                  

  )4(

                                                                                                                                      

_ آزمایشات تعیین مقدار بهینه جاذب  

در ابتدا mL 25 محلول با غلظت mg/L 20 از HA حاوی 

شدن  اضافه  از  قبل  شد.  تهیه  بهینه   pH با  بافر   2/5  mL

 ،0/01  ،0/007  ،0/004  ،0/002 محدوده های  در  نانوجاذب 

qe= (C0-Ce) V/W                                                                                  
              
 

              
R% = C0 - Ct /Ct × 100                                                                                    
                          
 

𝐶𝐶𝑒𝑒  =  𝐴𝐴 × 𝐶𝐶0/𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠           

Ct = C0 – Ce       
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از   5  mL ابتدا   0/035  g و   0/03  ،0/025  ،0/02  ،0/015

محلول را به عنوان استاندارد و mL 20 باقی مانده را با اضافه 

محلول  عنوان  به  محلول  هر  به  نانوجاذب ها   0/02  g کردن 

اصلی تهیه نموده، در دمای ºC  25 به مدت min 60 هم زده 

شد. پس از اتمام فرآیند هم زدن و جدا کردن نانوجاذب توسط 

دستگاه  توسط  محلول  هر  جذبی  طیف  مغناطیسی،  آهنربای 

سپس  شد.  خوانده   254  nm موج  طول  در  اسپکتروفتومتر 

مقدار نانوجاذب بهینه تعیین شد.   

_ آزمایشات تعیین زمان تماس بهینه جذب 

در ابتدا mL 25 محلول با غلظت mg/L 20 از HA حاوی 

mL 2/5 بافر با pH بهینه تهیه شد. ابتدا mL 5 از محلول 

به عنوان استاندارد و mL 20 باقی مانده در دمای ºC  25 در 

 120 min ،90 ،60 ،45 ،35 ،20 ،15 ،10 ،5 مدت زمان های

با اضافه کردن g 0/02 نانوجاذب بهینه به هر محلول هم زده 

شد. پس از اتمام فرآیند هم زدن و جدا کردن نانوجاذب توسط 

آهنربای مغناطیسی، طیف جذبی از هر محلول توسط دستگاه 

سپس  شد.  خوانده   254  nm موج  طول  در  اسپکتروفتومتر 

مقدار زمان تماس بهینه تعیین شد.

_ آزمایشات تعیین دمای بهینه جذب 

در ابتدا mL 25 محلول با غلظت mg/L 20 از HA حاوی 

mL 2/5 بافر با pH بهینه تهیه شد. ابتدا mL 5 از هر محلول 

به عنوان استاندارد و mL 20 باقی مانده آنها در دماهای 25، 

ºC ،46 ،43 ،41 ،38 ،35 ،32 ،28 50 بــا اضــافــه کـردن 

g 0/02 نانوجاذب بهینه به هر محلول به مدت min 60 هم زده 

شد. پس از اتمام فرآیند همزدن و جدا کردن نانوجاذب توسط 

آهنربای مغناطیسی، طیف جذبی از هر محلول توسط دستگاه 

سپس  شد.  خوانده   254  nm موج  طول  در  اسپکتروفتومتر 

مقدار دمای بهینه تعیین شد . 

 )pHpzc(آزمایشات تعیین نقطه بار صفر _

پارامتر pHpzc یکی از مشخصات  مهم جاذب در جذب است 

سطح  در  الکتریکی  بار  پراکندگی  وضعیت  دهنده  نشان  زیرا 

نانوجاذب  از   0/02 pHpzc(، g( است. برای تعیین HA ماده

به mL 25 از محلول نمک طعام )M 0/1( اضافه شد. سپس 

pH  توسط سود )M 0/1( و اسید کلریدریک )M 0/1( در 

 pH 2، 2.5، 3، 4، 5، 6، 7، 8، 9 تنظیم شد و pH محدوده

اولیه محلول )pHi( اندازه گیری شد و سپس در دمای محیط 

 )pHf( نهایی pH 24 هم زده شد. بعد از همزدن h به مدت

با  )pHi( اولیه   pH تفاضل از   )pHpzc( نمودار خوانده شد. 

pH  نهایی )pHf( بر )pHi( رسم گردید. 

_ آزمایشات ایزوترم جذب  

برای بررسی ایزوترم جذب HA توسط نانوجاذب، محلول هایی 

به حـجم mL 25 از محلول ppm 20 از HA  که حـاوی 

با pH  بهینه تهیه شد. mL 5 از هر محلول  بافر   2/5 mL

به عنوان استاندارد کنارگذاشته شد. به mL 20 باقی مانده از 

 )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب   0/02  g محلول 

موج  طول  در  اسپکتروفتومتر  توسط  جذبی  طیف  شد.  اضافه 

nm 254 خوانده شد و سپس نمودار ایزوترم های جذبی رسم 

شد. 

_ آزمایشات سینتیک

بـرای مـطالعه مــدل های سینـتیک، محلــول هایی به حـجم 

mL 25 از محلول ppm 20 از HA  که حاوی mL 2/5 بافر 

با pH  بهینه تـهیه شــد. به mL 20 از محـلول هـا مـقـدار 

g 0/02 نانوجاذب اضافه و در زمان های 5، 10، 15، 30، 45، 

توسط  جذبی  طیف  شد.  هم زده   150  min  ،120  ،90  ،60

nm 254 خوانده شد و سپس  اسپکتروفتومتر در طول موج 

نمودار سینتیک های جذبی رسم شد. 

_  آزمایشات ترمودینامیک   

 25 mL برای مطالعه رفتار ترمودینامیک، محلول هایی به حجم

 )100 ppm ،80 ،60 ،40 ،30 ،20 ،10 ،5 ،2( از   محلول های

 5 mL بهینه تهیه شد. ابتدا pH 2/5 بافر با mL حاوی HA

از هر محلول به عنوان استاندارد و mL 20 باقی مانده با اضافه 

کردن g 0/02 نانوجاذب )3D/GO@AA-AGE/PG( در 

دماهای )298، 308 و K 323( در زمان بهینه اضافه شد. طیف 

جذبی توسط اسپکتروفتومتر در طول موج nm 254 خوانده 
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شد و سپس نمودار ترمودینامیکی رسم شد.   

_ قابلیت استفاده مجدد

نانــوجــاذب  از  به منظور بررسی قابــلیت استـفاده مــجدد 

با  جذب-واجذب  چرخه  ده   ،)3D/GO@AA-AGE/PG(

انجام   )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب  از  استفاده 

 )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب  0/02 g ابتدا شد. 

به mL 20 محلول HA با غلظت ppm 20 اضافه شد و در 

دمای محیط به مدت min 120 هم زده شد. سپس نانوجاذب 

و  جمع آوری  آهنربا  توسط    )3D/GO@AA-AGE/PG(

  UV-Vis طیف�سنجی  با  شفاف  رویی  مایع  در   HA غلظت 

  )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب گــردیــد.  تعیین 

جذب شده توسط متانول به مدت min 30 برای حذف مجدد 

HA  شسته شد.  

_ نمونه های واقعی

برای بررسی کاربرد روش پیشنهادی برای جذب HA، دو نوع 

نمونه آب چاه جمع آوری و مورد تجزیه و تحلیل قرار گرفت. 

نمونه های آب چاه از درکه )تهران( و منجیل آباد )کرج( برداشته 

شد. تمام نمونه ها در دمای ºC 4 در شیشه های قهوه ای تیره 

به آزمایشگاه منتقل شدند و قبل از استفاده با فیلتر غـشایی 

)µm 0/45( فیلتر شدند. برای تعیین HA در نمونه های آب، 

نمونه ها در غلظت ppm 0/05 تهیه شد و pH نمونه های آب با 

محلول بافر در 6 تنظیم شدند .برای تعیین HA در نمونه های 

به   )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب   0/02  g آب، 

محلول ها اضافه شد و به مدت min 90 در دمای محیط هم زده 

شد، سپس با افزودن mL 1 مخلوط استونیتریل/ آب همراه با 

 10 min 90 شسته شد، سپس به مدت min هم زدن به مدت

در معرض تابش التراسونیک قرار گرفت. پس از آن، مایع رویی 

بوسیله   HPLC-UV سیـستم توسط  تحلیل  و  تجزیه  برای 

آهنربای مغناطیسی خارج شد. مشخصات فیزیکی و شیمیایی 

آب چاه های درکه و منجیل�آباد در جدول 3 آورده شده است. 

جدول 3- مشخصات فیزیکی و شیمیایی نمونه آب چاه های درکه و منجیل آباد

 واحد پارامتر 
 منجیل آباد  درکه 

 محدوده قابل قبول 
 مقدار 

pH - 8/7 3/7 9-  5/6 

EC μs/cm 583 710  2300> 

Cl− mg/L 14/21 61 250> 

Ca2+ mg/L 86/47 48 300> 

Mg2+ mg/L 30/10   25 30> 

Na+ mg/L 9/3 65 200> 

SO4
2− mg/L 25/29 150 250> 
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یافته ها 
)S/N(تجزیه و تحلیل نسبت سیگنال به نویز _

نمودار سیگنال به نویز )اثرات اصلی( نشان می دهد که چگونه 

هر پارامتر بر پاسخ تاثیر می گذارد. اثرات اصلی راندمان جذب 

برای هر عامل در هر سطح ترسیم شده است. نمودار 1 نسبت 

به  را نشان می دهد. نسبت سیگنال   )S/N( نویز به  سیگنال 

نویز )S/N( با استفاده از نتایج به دست آمده از آزمایش به 

صورت دستی به نرم افزار w64b(4-Qualitek( داده شد، 

نمودار توسط نرم افزار ترسیم شد. نمودارهای نسبت سیگنال 

به نویز )S/N( مربوط به pH محلول، مقدار نانو جاذب، زمان 

تماس و دما در نمودار 1 نشان داده شده است. سطح بهینه 

 )S/N( نویز  به  سیگنال  نسبت  مقدار  بالاترین  از  پارامتر  هر 

می شود،  مشاهده   1 نمودار  در  که  همانطور  اندازه گیری شد. 

 HA راندمان جذب حداکثر  به  دستیابی  برای  بهینه  شرایط 

در pH=6، مقدار جاذب g 0/02، زمان تماس min 120 و 

دمای ºC 25 است.

نمودار 1- نسبت سیگنال به نویز با بالاترین بهینه به روش تاگوچی )الف( pH، )ب( زمان تماس، )ج( دما و )د( مقدار 

جاذب

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
25

-0
3-

15
 ]

 

                             8 / 22

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-6809-en.html


ساناز جعفری و همکاران

ijhe.tums.ac.ir

دوره هفدهم/ شماره چهارم/ زمستان 1403

659

 HA مطالعات بهینه سازی پارامترهای مهم در فرآیند حذف _

 pH ،HA یکی از پارامترهای موثر و مهم در فرآیند حذف

 pH محیط در هنگام جذب است. در این مرحله هدف تعیین

جذب  میزان  بیشترین  و  بهترین  انجام  جهت  محلول  بهینه 

نانوجاذب  پروژه  این  در  است.  شده  سنتز  نانوجاذب  توسط 

سنتز شده با محلول HA در pH های مختلف مورد بررسی 

 3-9 محدوده   در   HA جذب  روی  بر   pH اثر  گرفت.  قرار 

2-الف  نمودار  در  که  همان گونه  گرفت.  قرار  مطالعه  مورد 

نشان داده شده است، فرآیند جذب به شدت به pH وابسته 

می یابد،  افزایش   6 تا   3 از  محلول   pH که  هنگامی  است. 

 4/5  mg/g به    pH=6 در  و  یافته  افزایش  ظرفیت جذب 

الکتروستاتیکی  جاذبه   برهم کنش  افزایش  آن  دلیل  می رسد. 

گونه   حذف  برای  مثبت  جاذب  دارای  که  است  سطح  میان 

محلول   pH افزایش  با  مقابل ظرفیت جذب  در  است.   HA

صفر،  نقطه   pH می یابد.  کاهش  تندی  شیب  با   ،9 به   6 از 

pH ای است در آن بار سطح جاذب برابر با صفر است، در 

 pH .سطح جاذب خنثی و فاقد بار الکتریکی است pH این

بار سطحی جاذب در  پارامتر مهمی برای تعیین  نقطه صفر، 

 pH در  که  طوری  به  می شود  محسوب  متفاوت  های   pH

در  و  منفی  جاذب  سطح  بار  صفر  نقطه   pH از  کمتر  های 

pH های بالاتر بار سطح جاذب مثبت است و جذب سطحی 

می گیرد.  صورت  الکتروستاتیکی  برهمکنش های  طریق  از 

یکدیگر  با  بهینه   pH و  صفر  نقطه   pH که  حالتی  در  اما 

نقش  هیدروژنی  پیوندهای  تشکیل  باشد  داشته  همپوشانی 

با  نقطه صفر،   pH ایفا می کند.  آلاینده  را در جذب  اساسی 

توجه به نتایج به دست آمده از نمودار 2-ب برای نانو جاذب 

مغناطیسی برابر با 6/4 است )18(. 

جذب  ظرفیت  بر  عمده ای  تأثیر  معمولا  نانوجاذب  وزن 

تا   0/025( نانوجاذب  مختلف  مقادیر  مطالعه  این  در  دارد. 

کاهش  2-ج(.  )نمودار  قرارگرفت  بررسی  مورد   )0/035  g

ناشی  است  ممکن  جاذب  مقدار  افزایش  با  جذب  ظرفیت 

طول  در  جاذب  سطح  روی  فعال  مکان های  شدن  اشباع  از 

فرایند جذب یا وقوع واکنش�های ذره�ای نظیر تراکم و تجمع 

ظرفیت  که  آنجا  از  باشد.  جاذب  بالای  غلظت های  در  ذرات 

جذب تعداد میلی گرم های HA جذب شده به ازای یك گرم 

ظرفیت  جاذب،  مقدار  افزایش  با  رو،  این  از  است،  جاذب  از 

جذب کم می شود. این گونه واکنش ها منجر به کاهش سطح 

فعال جاذب می شوند. لذا در این مطالعه مقدار بهینه جاذب  

0/02 گرم است.

زمان   ،HA حذف  راندمان  بر  جذب  زمان  اثر  مطالعه  برای 

min 120 تغییر یافت. با توجه به  جذب در محدوده )5 تا 

  min تماس  زمان  در  جذب  درصد  بالاترین  2-د،   نمودار 

نانوجاذب نمی تواند  با   HA 120 نشان داده شده است زیرا 

مولکول های  آن  در  که  باشد،  داشته  تعامل  تماس  زمان  در 

فعال  جایگاه های  به  جاذب  نانو  شدن  اشباع  دلیل  به   HA

از  بخشی  و  شوند  متصل  نمی تواند  جاذب  نانو  سطح  بر 

نشان  نتایج  است.  کرده  آزاد  را   HA ملکول های  نانوجاذب 

افزایش   HA و  جاذب  بین  تماس  زمان  هرچه  که  می دهد 

یابد شرایط رسیدن به تعادل بهتر شده و بعد از آن تغییری 

در غلظت آلاینده در محلول ایجاد نمی گردد. در نتیجه مدت 

زمان تماس بهینه برای جذب موثر HA برروی نانوجاذب در 

حدود min 120 است.  

است.  سطحی  جذب  بر  دیگر  موثر  فاکتورهای  جمله  از  دما 

توسط   HA جذب  ظرفیت  بر  زمان  اثرات  نمودار2-ه، 

3D/GO@AA-AGE/( مغناطیسی  بعدی  سه  نانوجاذب 

از  C° 25 گزارش شد.  PG( را نشان می دهد. دمای بهینه 

 HA مولکول های  تحرک  افزایش  دلیل  به  بالا  دمای  طرفی 

در سطح جاذب، اثر منفی بر جذب دارد. همین طور به دلیل 

سطوح  روی  فعال  مکان های  بین  جذبی  نیروهای  تضعیف 

یافته  کاهش  جذب  ظرفیت   HA ملکول های  و  نانوجاذب 

است.  
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نمودار 2- )الف( اثر pH محلول، )ب( pHPZC، )ج( مقدار گرم جاذب، )د( زمان تماس و )ه( دما بر جذب HA توسط 

 )3D/GO@AA-AGE/PG( نانوجاذب سه بعدی مغناطیسی

 3D/GO@AA-AGE/PG بررسی مورفولوژی نانوجاذب _
FE-SEM با

ویـــژگــی هـــای ســطـحــی، انـــدازه و مــورفـــولــوژی

 3D/GO@AA-AGE/PG در شــکل 1 با اســتـفــاده از

 FE-SE بررسی شد. همانطور که در شکل 1 مشاهده می�شود، 

نـــانـــوجـــاذب ســـه بـــعـــدی مــغــنــاطـــیــســی

مورفولوژی  با  کروی  شکل   )3D/GO@AA-AGE/PG(

سطح یکنواخت و صاف اندازه متوسطی حدود nm  29 دارد. 

همچنین نانوجاذب سنتز شده دارای خلل و فرج است که به 

جذب آلاینده و افزایش ظرفیت جذب HA کمک می کند.
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شکل 1- آنالیز FE-SEM نانو جاذب 3D/GO@AA-AGE/PG )تصویر سمت چپ: بزرگ نمایی µm 1 و تصویر سمت 

)500 nm راست: بزرگ نمایی

_ مطالعات ایزوترم جذب

مدل های ایزوترم جذب اطلاعات ارزشمندی را برای طراحی و 

بررسی  برای  نشان می دهد.  تحلیل یک روش جذب  و  تجزیه 

مـغـناطــیسی  بـعـدی  نانوجاذب سه  توسط  ایزوترم جــذب 

)3D/GO@AA-AGE/PG(، چندین مدل ریاضی توصیف 

شده است.

میلی گرم جذب  تعداد  تعادلی،  مدل همدماى جذب سطحی 

تعادلی  را در مقابل غلظت   )qe( ازاى هر گرم جاذب به  شده 

 ،Ce بر حسب   qe تغییرات  بیان می کند.   )Ce( جذب شونده

برای توصیف و تشریح چگونگی برهمکنش بین جاذب و جذب 

 ،18( لانگمویر  های  ایزوترم  است.  اهمیت  حائز  بسیار  شونده 

ـ  دوبینین  و   )21  ،18( تمکین   ،)20  ،18( فروندلیچ    ،)19

رادوشکویچ )18، 22( به کار رفته در این پژوهش عموماً مورد 

استفاده برای ارزیابی مکانیسم جذب توسط نانوجاذب سه بعدی 

برای  هستند.   )3D/GO@AA-AGE/PG( مغناطیسی 

 

تعیین بهترین مدل مناسب، از رگرسیون خطی استفاده شد و 

قابلیت کاربرد معادلات ایزوترمی با توجه به ضرایب همبستگی 

)R2( مورد ارزیابی قرار گرفت. این معادلات )5 تا 8( عبارتند از:

                                                                                        )5(

 )6(

                                                                                       )7(

    )8(

    

                                                         

 mg/g(،( حداکثر ظرفیت جذب شونده qmax ،طبق معادلات بالا

غلظت جذب   mg/g(، Ce( تعادلی جاذب  ظرفیت جذب   qe

لانگـمویـر  تعادل )mg/L(، kl ثابت ایزوترم  شونده در حالت 

Langmuir isotherm:  𝐶𝐶𝑒𝑒𝑞𝑞𝑒𝑒 =
1

𝑘𝑘𝑙𝑙𝑞𝑞𝑚𝑚
+ 𝐶𝐶𝑒𝑒

𝑞𝑞𝑚𝑚
      

 
Freundlich isotherm: 𝑙𝑙𝑙𝑙𝑞𝑞𝑒𝑒 = 1

𝑛𝑛 𝑙𝑙𝑙𝑙𝐶𝐶𝑒𝑒 + 𝑙𝑙𝑙𝑙𝑘𝑘𝑓𝑓   

Temkin isotherm: 𝑞𝑞𝑒𝑒 = 𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵𝐶𝐶𝑒𝑒 + 𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵𝐵     

Dubinin-Radushkevich isotherm:  𝑙𝑙𝑙𝑙𝑞𝑞𝑒𝑒 = 𝑙𝑙𝑙𝑙𝑞𝑞𝑠𝑠 − (𝛽𝛽𝜀𝜀2)                                                            

 
Dubinin-Radushkevich isotherm:  𝑙𝑙𝑙𝑙𝑞𝑞𝑒𝑒 = 𝑙𝑙𝑙𝑙𝑞𝑞𝑠𝑠 − (𝛽𝛽𝜀𝜀2)                                                            
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 mg/L( )mg/g(، β(1/n ثابت ایزوترم فروندلیچ L/mg(، kf(

پیوندی  ثابت   mol2/KJ2(، A( رادوشکویچ  ـ  دوبینین  ثابت 

که نشان دهنده حداکثر انرژی پیوندی )L/g(، B ثابت ایزوترم 

تمکین و ε پتانسیل پولانی است. 

    )9(

                                                                                                                                  

             )10(

                                                                                                                      

باتوجــه به معادلات )9( و )R ،)10 ثــابــت جـهــانی گازهـا 

)T ،)8/314 J/mol K دما، b ثابت مربوط به گرمای جذب ماده 

جذب شونده می باشد. پارامترهای محاسبه شده مدل های ایزوترم 

در جدول 4 آمده است. داده های تعادلی با مدل جذب لانگمویر 

نانوجاذب  )R2=0/9966( برازش شد و حداکثر ظرفیت جذب 

  3D/GO@AA-AGE/PG( ppm( مغناطیسی بعدی  سه 

 HA 25/97 بود. بنابراین، مدلسازی ایزوترم نشان داد که جذب

بـــر روی نــانــوجـــاذب ســه بــعـــدی مــغـنـاطــیسی

)3D/GO@AA-AGE/PG( به صورت تک لایه رخ می دهد. 

در ایزوترم فروندلیچ مقدار    بین 0 و 1 است. اثرات مدل های 

مغناطیسی  بعدی  سه  نانوجاذب  روی  بر   HA جذب  ایزوترم 

)3D/GO@AA-AGE/PG( در نمودار 3 نشان داده شده است

1
𝑛𝑛   

𝐵𝐵 = 𝑅𝑅𝑅𝑅
𝑏𝑏                                                                                                                                 

 

ε = 𝑅𝑅𝑅𝑅 ln (1 + 1
𝐶𝐶𝑒𝑒

)                                                                                                                              

 

نمودار 3- اثرات مدل های ایزوترم جذب HA بر روی نانوجاذب)3D/GO@AA-AGE/PG(، )الف( ایزوترم لانگمویر، )ب( 

ایزوترم فروندلیچ، )ج( ایزوترم تمکین و )د( ایزوترم دوبینین ـ رادوشکویچ
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_ مطالعات سینتیک جذب 

مدل های  جذب،  مکانیسم  تعادل  زمان  بررسی  منظور  به 

سینتیک شبه مرتبه اول )23(، شبه مرتبه دوم )24( و انتشار 

سینتیك جذب  گرفتند.  قرار  ارزیابی  مورد   )25( ذره ای  درون 

در یك تصفیه خانه فاضلاب قابل توجه است، چرا که اطلاعات 

ارزشمندی را درخصوص مسیرهای واکنشی و مکانیسم واکنش 

از  مناسب،  مدل  بهترین  تعیین  برای  می کند.  فراهم  جذب 

رگرسیون خطی استفاده شد و قابلیت کاربرد معادلات سینتیک 

ارزیابی قرار گرفت.  با توجه به ضرایب همبستگی )R2( مورد 

این معادلات عبارتند از: 

     )11(

                                                       

  )12(

                                                                                      

     )13(

                                                                         

جدول 4- پارامترهای محاسبه شده ایزوترم های جذب 

 مقدار  پارامتر  مدل ایزوترم

 لانگمویر 
(mg/g)m q 
(L/mg)L K 

2R 

97/25 
693/0 
9969/0 

 فروندلیچ 
n 

1/n(mg/g) (mg/L) fK 
2R 

697/1 
163/2 
9598/0 

 تمکین
A (L/mg) 

B 
2R 

1970/1 
163/2 
9768/0 

 دوبینین ـ رادوشکویچ
DRK 
sq 
2R 

000001 /0 
2503/11 
9127/0 

 

جذب  ظرفیت   qe  ،)13( و   )12(  ،)11( معادلات  به  توجه  با 

 mg/g(،( ظرفیت جذب جاذب در زمان mg/g(، qt( جاذب

جذب  سرعت  ثابت   mg/g(،k1( ذره ای  نفوذ  غلظت   Ci

جذب  سرعت  ثابت   min-1( k2( اول،  مرتبه  شبه  سینتیک 

سرعت  ثابت    g/mg.mim(، Ki( دوم  مرتبه  شبه  سینتیک 

است.   )min( زمان  t و   )mg/g.min1/2( ذره ای  درون  نفوذ 

پارامترهای محاسبه شده مدل های سینتیک در جدول 5 آمده 

است. مقایسه ضریب همبستگی از مدل های بررسی شده نشان 

از مدل شبه  بهتر  می دهد که مدل سینتیک شبه مرتبه دوم 

متکی  فرض  این  بر  و  است  ای  ذره  درون  نفوذ  و  اول  مرتبه 

است که جذب یك واکنش شیمیایی است. در مدل شبه مرتبه 

تعداد سایت های  با  این است که ظرفیت جذب  بر  دوم فرض 

فعال در جاذب متناسب است. اثرات مـدل هـای HA بر روی 

نانو جـاذب )3D/GO@AA-AGE/PG( در نمودار 4 نشان 

داده شده است. 

 
 

Pseudo-first-order kinetic: log(qe − qt) = logqe −
k1t
2.30  

 

 
 

Pseudo-second-order kinetic:  tqt =
1

k2qe2
+ t

qe
  

 
 
 

Intraparticle diffusion kinetic:  qt = Kit1/2 + Ci  
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نمودار 4- اثرات مدل های سینتیک HA بر روی نانو جاذب )3D/GO@AA-AGE/PG(، )الف( شبه مرتبه اول، )ب( شبه 

مرتبه دوم، )ج( درون ذره ای

جدول 5- پارامترهای محاسبه شده سینتیک های جذب 

 مقدار  پارامتر  مدل سینتیک 
 (mg/g) eq 6463/10 

0255/0 
9668/0 

 min 1K)-1( شبه مرتبه اول 
 2R 

 (mg/g)e q 6637/14 
0023/0 
9968/0 

 2K (g mg/min) شبه مرتبه دوم 
 2R 

 )1/2(g/mg min iK 0586/1 
5339/1 
9761/0 

 i C(mg/g) ایدرون ذره 
 2R 
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)3D/GO@AA-AGE/PG( بر روی نانوجاذب HA جدول 6- پارامترهای ترمودینامیکی جذب

_ مطالعات ترمودینامیکی

برای ارزیابی مکانیسم جذب HA بر روی نانوجاذب سه بعدی 

پارامـتـرهای   ،)3D/GO@AA-AGE/PG( مغـنـاطـیسی

ترمودینامـیکی، تـغییرات آنتــالپی )H°, J/mol∆(، تغییرات 

انــرژی آزاد گــیـبس )G°, J/mol∆( و تـغـیـیرات آنتروپی 

رفتار  اثرات  بیان  برای  شدند.  محاسبه   )∆S°, J/mol.k(

بـعـدی  سـه  نانوجاذب  روی  بر   HA جذب  ترمودینامیکی 

مـغـناطیسی )3D/GO@AA-AGE/PG(، از معادلات 14 

و 15 استفاده شد:

          )14(

                                                                                                                    

                   )15(

                                                                                                          

 mg/L(،( ترمودینامیکی  تعادل  ثابت   KL بالا،  معادلات  طبق 

S°∆ و °H∆ را می توان با ترسیم LnKl و T/1 بدست آورد. 

سه  جاذب  نانو  روی  بر   HA جذب ترمودینامیکی  پارامترهای 

بعدی مغناطیسی )3D/GO@AA-AGE/PG(، در جدول 

 ∆G° 6 نشان داده شده  است. مقادیر منفی به دست آمده برای

توسط   HA جذب  فرآیند  بودن  خودبخودی  و  گرماده  بیانگر 

3D/GO@AA-AGE/PG است. با افزایش دما، انرژی آزاد 

افزایش  واکنش  خودی  به  خود  درجه  نتیجه  در  و  شده  کمتر 

فرآیند  بودن  گرماده  نشان دهنده   ∆H° منفی  مقدار  می یابد. 

به ماده  تمایل جاذب  نمایانگر   ∆S° مثبت مقدار  است.  جذب 

جذب شونده در محلول و برخی تغییرات ساختاری در جاذب 

و جذ ب شونده است.

_ مقایسه ظرفیت جذب 3D/GO@AA-AGE/PG با سایر 

نانوجاذب ها

ظرفیت جذب نانوجاذب )3D/GO@AA-AGE/PG( مورد 

استفاده در مطالعه حاضر با برخی دیگر از نانوجاذب های گزارش 

شده در جدول 7-الف قابل مقایسه است )26، 27(. نانو جاذب 

دیگر  جاذب های  نانو  به  نسبت  مطالعه  این  در  استفاده  مورد 

مطالعات بهترین نانو جاذب است زیرا، در دسترس، مقرون به 

صرفه و از نظر محیط زیستی کمترین میزان آلایندگی را دارد. 

تأثیر   AA-AGE و   GO/Fe3O4 که  گرفت  نتیجه  می توان 

3D/GO@AA-( نانوجاذب  در   HA حذف  بر  افزایی  هم 

AGE/PG( داشتند. همه این ها نشان می دهند که نانوجاذب 

∆𝐺𝐺° = 𝑅𝑅𝑅𝑅 𝐿𝐿n𝐾𝐾𝑙𝑙  
 

𝐾𝐾𝐿𝐿 =  ∆𝑆𝑆°
𝑅𝑅 − ∆𝐻𝐻°

𝑅𝑅𝑅𝑅                                                                                                                      
 

 °T (J/mol) ∆𝐇𝐇° (J/mol.K) ∆𝐒𝐒° (J/mol) ∆𝐆𝐆(K) جاذب 

3D/GO@AA-AGE/PG 

298 

308 

323 

58/6379 - 99/11 
04/9954 - 

9/10073 - 

8/10253 - 
 

و  منــاسب تر  نـانوجـاذبــی   )3D/GO@AA-AGE/PG(

امیدوارکننده تر برای تصفیه نمونه های آب آلوده به HA است. 

 ،HA در جدول 7-ب روش های ذکر شده از نظر غلظت اولیه

pH اولیه، زمان واکنش و راندمان حذف HA ارزیابی و مقایسه 

ارائه شده در جدول 7-ب نشان می دهد  شده است. داده های 

که در pH اسیدی به ویژه مقادیر pH بین 3 تا 7 مقدار بهینه 

در حذف HA است. علاوه بر این، عملکرد فرآیندهای مختلف 

مختلفی  ویژگی های  تأثیر  تحت  است  ممکن   HA حذف  در 

مورد  جاذب  مقدار  نانوجاذب،  نوع  مثال،  عنوان  به  گیرد،  قرار 

سرعت  واکنش،  زمانی  محدوده   ،HA اولیه  غلظت  استفاده، 

pH، نوع فرآیند و غیره. GO به عنوان ماده پایه این مطالعه 
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مانع از آلودگی های محیط زیستی می شود و این مسئله بدان 

می توانند   GO حاوی مواد  حالات،  بیشتر  در  که  است  جهت 

اصلاح  در  شوند.  جداسازی  و  ته نشین  سازی  محلول  طی  در 

همچون  اکسیژن دار  عاملی  گروه های  ایجاد  با  اکسید  گرافن 

 GO کربوکسیلیک اسید، کربونیل و هیدروکسیل بر روی سطح

محیط های  از   HA جذب  برای  را  مناسبی  شیمیایی  ساختار 

آبی فراهم می آورد. به همین خاطر نسبت به بقیه جاذب ها در 

جدول 7-الف بهترین و کاراترین جاذب است. 

جدول 7- )الف( مقایسه حداکثر ظرفیت جذب چندین نانوجاذب برای حذف HA )ب( مقایسه درصد جذب چندین 

HA نانوجاذب برای حذف

 )الف(

 )ب(

 نانوجاذب    qm (mg/g) منابع 
 3D/GO@AA-AGE/PG    97/25 مطالعه حاضر 

(26) 82/0  ZnO 
(28) 6/7  Base-treated PAC 
(29) 1 Natural maifan stone 

 

 پارامترها    HA درصد حذف منابع 

(30) 8 /68  

 mg/L 20غلظت = 
 min =  80زمان 

 pH   =2-9 

(31) >90 

 mg/L10-40غلظت =  
 min = 50-750 زمان

 pH  =5/3 -5/9 

(28) >90 

   mg/L 28غلظت =  
   min 0-750 =زمان

 pH  =2-10 

(32) 88 

   mg/L 25غلظت = 
   min =  10-60 زمان

pH =3-11 

29/81  – 54/86 مطالعه حاضر   

   mg/L 20=  غلظت
   min =  5 -120 زمان

 pH  =3-9 
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_ حذف HA از نمونه های واقعی

بـــه مــنــظــور ارزیـــابــی جـــاذب ســنــتــز شــــده

آب  نمونه  دو  در   HA حذف   ،3D/GO@AA-AGE/PG

چاه درکه و منجیل آباد مورد بررسی قرار گرفت. میزان حذف 

HA در نمونه های آب توسط 3D/GO@AA-AGE/PG به 

تعداد 3 بار تکرار گردید. میانگین درصد حذف برای HA توسط 

نـانو جــاذب  3D/GO@AA-AGE/PG در نمونه های آب 

چاه منـجیل آبـاد و آب چــاه درکه به تـرتـیـب در مـحـدوده

نسبی  استاندارد  انحراف  مقدار  بود.  درصد   81/54-86/29

 1/02-5/69 محدوده  در   HA برای  تکرار  بار   3 با   )RSD(

درصد بود.

نتیجه گیری
این مطالعه به منظور بررسی حذف آلاینده HA توسط جاذب 

بعدی  سه  مغناطیسی  نانوجاذب  شد.  انجام  شده  مغناطیسی 

گلیسیدیل  آلیل  و  آمین  آلیل  با   GO سطح  اصلاح  با  جدید 

مکانیسم های  و  شد  تهیه  اصلاح کننده  عنوان  به   )AGE( اتر 

جذب آن ها برای HA مورد مطالعه قرار گرفت.  با بررسی تاثیر 

متغیرهای دوز جاذب، دما، pH  و زمان تماس با استفاده از نرم 

افزار تاگوچی مشخص گردید که استفاده از جاذب مغناطیسی 

تحت  داد  نشان  نتایج  همچنین  است.  مناسب   HA حذف در 

 120 min C° 25، زمان  pH=6، دما   شامل  بهینه  شرایط 

و دوز جاذب g 0/02، 98 درصد از HA حذف گردید. نتایج 

آزمایش های جذب HA بر روی جاذب مغناطیسی سنتزشده 

نشان داد که حداکثر جذب mg/g ،HA 2/19 جاذب است. 

داده های تعادلی فرایند جذب HA بر روی جاذب مغناطیسی 

از مدل لانگمویر پیروی می کند. مدل ایزوترمی لانگمویر برای 

سطح  روی  بر  شونده  جذب  ماده  لایه ای  تک  جذب  تشریح 

جاذب به کار گرفته می شود. همچنین سینتیک جذب از مدل 

سینتیکی شبه درجه دوم پیروی می کند. از نظر ترمودینامیک، 

به  خود  صورت  به  مغناطیسی  جاذب  روی  بر   HA جذب 

خودی و گرمازا است. همچنین، نانوجاذب به دست  آمده قابلیت 

نشان  واجذب   - جذب  چرخه های  در  را  عالی  مجدد  استفاده 

سایر  جذب  برای  ترکیبات  این  از  می گردد  پیشنهاد  می دهد. 

ترکیبات آلی استفاده گردد. همچنین پیشنهاد می گردد میزان 

و  بهداشتی  اثرات  به محیط و همچنین  ترکیبات  این  رهایش 

سمیت آن ها نیز مورد مطالعه قرار گیرد. با وجود مزایای زیاد 

قبیل  از  مشکلاتی  به  آهن،  ذرات  نانو  خصوص  به  ذرات،  نانو 

هزینه عملیاتی تولید انبوه این ذرات برای تصفیه، حجم زیادی 

از آب و نیز اثرات مضر احتمالی آن بر محیط زیست و انسان 

می توان اشاره کرد.

ملاحظات اخلاقی
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Background and Objective: Humic substances are a group of high molecular weight, 
heterogeneous organic macromolecules formed through biological and geochemical 
reactions. They are recognized as one of the main precursors of by-products in water 
treatment processes. Humic acid compounds create various issues in water and soil 
treatment industries, necessitating their effective removal from water sources. Due to their 
small size and their ability to separate environmental pollutants, magnetic nanoparticles are 
used in the treatment of toxic and hazardous pollutants and in remediating contaminated 
environments. This study aimed to investigate the removal efficiency of humic acid using 
a three-dimensional magnetic nanoadsorbent and to identify the optimal conditions for 
removal.
Materials and Methods: First, three-dimensional magnetic graphene oxide was 
synthesized, and then surface modification was carried out with allyl amine/allyl glycidyl 
ether. The characteristics of the synthesized magnetic nanoadsorbent were determined 
using field emission scanning electron microscopy and the surface charge zero point. 
The removal of humic acid from aqueous solutions on magnetic nanoadsorbent was 
assessed based on pH, nanoadsorbent dosage, contact time, and temperature, with optimal 
conditions identified using the Taguchi method. Additionally, the adsorption isotherms, 
kinetics, and thermodynamics of humic acid adsorption on the magnetic nanoabsorbent 
were determined, with data analyzed through linear regression and determination 
coefficients for isotherm comparisons. The reusability of the nanoadsorbent in the humic 
acid adsorption mechanism was also examined. Experimental studies was conducted on 
well water samples from Tehran and Manjilabad (Karaj).
Results: The analyses confirmed the structural characteristics and properties of the 
synthesized adsorbent. Optimal removal of humic acid was achieved at pH 6, an adsorbent 
dosage of 0.02 g, a contact time of 120 minutes, and a temperature of 25°C, resulting 
in a 98% removal efficiency. Results indicated that humic acid adsorption followed the 
Langmuir isotherm, with kinetics corresponding to a pseudo-second-order model, yielding 
correlation coefficients of 0.9969 and 0.9968, respectively. Thermodynamic data showed 
that humic acid adsorption by the nanoadsorbent is an endothermic and favorable process. 
Conclusion: The use of this nanoadsorbent in removing humic acid from aqueous 
solutions can be considered as an efficient method. Magnetic nanoabsorbents offer the 
advantages of easy separation from suspensions using a magnetic field, potential recovery 
through various methods, and reusability.
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