
Please cite this article as: Baratpour P, Moussavi G, Alahabadi A, Fathi E, Shekoohiyan S. Investigating the performance of carbon chemically acti-
vated with ammonium chloride for adsorption of metolachlor in the contaminated water. Iranian Journal of Health and Environment. 2017;10(2):225-36.

مجله سلامت و محيط زیست، فصلنامه ي علمي پژوهشي
انجمن علمي بهداشت محيط ايران 

 دوره دهم، شماره دوم، تابستان 1396، صفحات 225 تا 236

مطالعه کارایی کربن فعال اصلاح شده با محلول کلریدآمونیوم )NAC( در 
حذف سم متولاکلر از آب آلوده

پریسا برات پور1، سید غلامرضا موسوی1،*، احمد اله آبادی2، عشرت فتحی1، سکینه شکوهیان1
1- گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده علوم پزشکی، دانشگاه تربیت مدرس، تهران، ایران

2- گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی سبزوار، سبزوار، ایران

واژگان کلیدی: بقایای س��موم، متولاکلر، آب 
آلوده، جذب، کربن فعال اصلاح شده

پست الکترونیکی نویسنده مسئول:
moussavi@modares.ac.ir

Available online: http://ijhe.tums.ac.ir

 مقاله پژوهشی

زیست

چکـــيدهاطــــــلاعـــــــات مقــــــــاله:

تاریخ دریافت:                96/03/10 
تاریخ ویرایش:                 96/06/01 

تاریخ پذیرش:                96/06/06   
تاریخ انتشار:                  96/06/29 

زمینه و هدف: با پیش��رفت صنایع و افزایش جمعیت، آلاینده‌های شیمیایی نوپدیدی وارد منابع 
آب‌های طبیعی ش��ده‌اند. لذا در این مطالعه پتانس��یل جذب کربن فعال اصلاح ش��ده با محلول 
کلریدآمونیوم )NAC( برای حذف آفت‌کش متولا‌کلر از آب‌های آلوده مورد بررسی قرار گرفت.
روش بررس��ی: تاثیر متغیرهای اساس��ی از جمله pH محلول، غلظت کربن فعال، غلظت اولیه 
متولاکلر و زمان واکنش بر حذف متولاکلر توس��ط کربن احیا ش��ده با کلریدآمونیوم (NAC) و 

کربن فعال استاندارد )SAC( سنجیده شد.
یافته‌ها: مش��خص ش��د که pH محلول نقش مهم و کلیدی را بر ظرفی��ت جذب این ماده دارد. 
حذف بیش از 92/4 درصد از متولاکلر با غلظت mg/L 50 در زمان تماس min 5 و دوز جاذب 
g/L 0/3 از کربن NAC بدس��ت آمد، که با افزای��ش زمان واکنش به min 60 کارایی حذف به 

100 درصد رسید. در شرایط یکسان برای کربن SAC در زمان واکنش min 5 کارایی حذف 20 
 60 min 40 به 48 درصد رسید که با افزایش زمان واکنش به min درصد بوده است و در زمان
تغییر چش��مگیری در کارایی حذف متولاکلر حاصل نشد. سینتیک جذب غلظت‌های دو جاذب
 NAC و SAC از معادلات شبه درجه دوم پیروی می‌کند. حداکثر ظرفیت جذب متولاکلر روی 
 238/1 mg/g 344/8 و mg/g براساس ایزوترم جذب لانگمویر به ترتیب SAC و NAC کربن

بدست آمد.
نتیجه‌گی��ری: به‌ط��ور کلی، این نتایج نش��ان می‌دهند که جاذب کربن NAC توس��عه یافته‌، یک 

جاذب موثر با کارایی بالا در حذف آفت‌کش‌ها از جریان‌های آب آلوده است.
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مقدمه
امروزه نگرانی اصلی حاصل از فعالیت‌های کش��اورزی، ورود 
آفت‌کش‌ها به محیط زیست است. آلودگی‌ ناشی از این مواد از 
رواناب حاصل از زمین‌های کشاورزی، دفع نامناسب فاضلاب 
حاصل از شستش��وی ظروف خالی آفت‌کش‌ها و تخلیه‌ کنترل 
نش��ده‌ فاضلاب حاصل از صنای��ع تولیدکننده‌ این مواد حاصل 
می‌ش��وند )3-1(. از انواع کلرواس��تامید‌ها می‌توان به استوکلر، 
آلاکل��ر و متولاکلر اش��اره کرد )4، 5(. ای��ن علف‌کش‌ به طور 
گسترده برای از بین بردن علف‌های ‌هرز چمن‌ها و محصولات 
کش��اورزی از جمله ذرت، س��ویا و بادام زمینی به کار می‌رود 
)WHO .)7 ،6 حد اس��تاندارد متولاکلر در آب آش��امیدنی را 
µg/L 10 اع�الم کرده اس��ت )8(. غلظت این ماده در آب‌های 
س��طحی و زیرزمینی از µg/L 0/1 تا mg/L 100 هم گزارش 
ش��ده اس��ت )9، 10( این ماده در صورت ایجاد ترکیب واسطه 

آنیلین، مشکوک به سرطان‌زایی در انسان است )11(.
روش‌های تصفیه متداول قادر نیستند که آفت‌کش‌ها را به طور 
کامل معدنی‌سازی کنند. روش‌های مختلف حذف آفت‌کش‌ها 
ش��امل اکسیداس��یون با ازن )12، 13(، روش‌‌ه��ای بیولوژیکی 
)14(، تب��ادل ‌یون��ی )15(، روش‌های‌ الکتروش��یمیایی )16(، 
اس��مز‌معکوس )17(، فتوکاتالیست و جذب )18، 19( هستند. 
می‌ت��وان گفت که جذب بهترین روش برای حذف آفت‌کش‌ها 
اس��ت. مزیت اصلی روش جذب نس��بت ب��ه روش‌های دیگر 

قیمت پایین، راهبری آسان و کارایی حذف بالا است )20(. 
مواد مختلفی تا‌کنون ب��ه عنوان جاذب برای حذف آفت‌کش‌ها 
مورد اس��تفاده قرار گرفته‌اند که از جمله می‌توان به کربن فعال، 
خاک، سیلیکاژل اشاره کرد )20(. کربن‌فعال به علت تخلخل و 
س��طح تماس بالا، به‌طور گسترده برای حذف انواع مختلفی از 
ترکیبات از جریان‌های آلوده اس��تفاده می‌شود. از سوی دیگر، 
به‌منظور کاهش هزینه‌ها و بهینه‌سازی ظرفیت جذب در جهت 
بهبود عملکرد کربن فع��ال از روش‌های مختلف اصلاح مانند 
تصفیه شیمیایی با هیدروکسید پتاسیم، کلرید روی، سولفوریک 
اس��ید، هیدروکسید سدیم و... اس��تفاده شده‌ است. با این حال، 
کربن‌های فعال س��نتز شده معمولا دارای منافذ بسیار نامنظم و 

س��اختار بسته هستند که می‌تواند ظرفیت جذب را کاهش دهد 
)21(. در ای��ن مطالعه به منظور ح��ذف متولاکلر از کربن‌فعال 
اصلاح شده با محلول کلرید آمونیوم (NAC( استفاده شد )22(. 
این کربن از چوب ‌انار، به عنوان یکی از زائدات کشاورزی تهیه 
می‌شود. نتایج حاصل از مطالعات قبلی نشان می‌دهند که مزیت 
استفاده از ترکیب کلرید آمونیوم به‌منظور اصلاح شیمیایی کربن 
فعال، خواص انفجاری آمونیاک در درجه حرارت بالا است که 
منجر به تولی��د کانال‌های موازی و طولانی در س��اختار کربن 
فعال ش��ده که می‌تواند در دس��ترس بودن سطح کربن را بهبود 
بخش��د. از سوی دیگر، چنین حفرات منظمی در NAC همراه 
ب��ا محتوای کربن بالای آن می‌تواند ورقه‌های گرافیتی بزرگ را 
ایج��اد کند که توانایی بالایی در تعام�الت قوی با آلاینده‌های 
آروماتیک��ی دارن��د )21(. از آنجایی‌ک��ه از این ن��وع کربن در 
مطالع��ات اخیر گروه تحقیقاتی م��ا در حذف ترکیبات مختلف 
دارویی از جمله کلرتتراس��ایکلین )21( و آموکسی‌سیلین )22( 
و ترکیبات آفت‌کش مانند آترازین )23( اس��تفاده شده‌ و نتایج 
مطلوبی نیز بدس��ت آمده ‌است، لذا در این مطالعه کارایی کربن 
NAC در مقایسه با کربن فعال استاندارد )SAC( برای حذف 
علف‌کش متولاکلر مورد ارزیابی ق��رار گرفت. تاثیر متغیرهای 
اساس��ی از جمله pH محلول، غلظت کربن‌فعال، غلظت اولیه 

متولاکلر و زمان واکنش بر حذف متولاکلر سنجیده شد.

مواد و روش‌‌ها
روش تهیه و مش��خصات NAC مورد نیاز براساس مطالعات 
گذش��ته س��نتز و تعیی��ن مش��خصات گردی��د )22(. متولاکلر 
آزمایش��گاهی با فرم��ول ش��یمیایی C15H22ClNO2 با وزن 
مولکولی g/mol 283/79 خریداری ش��ده از ش��رکت سیگما 
 1 g/L مورد اس��تفاده قرار گرفت، استوک متولاکلر در غلظت
در آب مقطر حل شده و آب آلوده مورد استفاده از رقیق‌سازی 
محلول اس��توک متولاکلر در غلظت‌ه��ای مورد نظر در اهداف 

آزمایش تهیه گردید.
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- ط��رح سیس��تم آزمایش��گاهی مطالعه ج��ذب در مقیاس 
ناپیوسته

آزمایش��ات پارامتریک در یک بش��ر شیش��ه‌ای انجام شد در هر 
تس��ت mL 50 از آب آل��وده ح��اوی غلظت‌ه��ای مختلف از 
متولاکلر داخل بش��ر ریخته شد، pH محلول نیز با سود یا اسید 
کلریدریک N 0/1 در سطح مورد نظر تنظیم شد. مقادیر از پیش 
تعیین ‌ش��ده از کربن فعال NAC یا SAC به بشر اضافه شده 
و مخلوط با سرعت rpm 100 مخلوط گردید. غلظت باقیمانده 
 ،0/45 µm نمونه‌ها بعد از صاف س��ازی با فیلتر اس��تات سلولز

توسط دستگاه اسپکتروفتومتر قرائت شد.
 (C0) برای محاس��به کارایی ح��ذف از تفاوت غلظ��ت اولیه
و غلظ��ت ثانویه متولاکلر در پایان هر واکنش (Ct) برحس��ب 
(mg/L) اس��تفاده ش��د. کارایی ج��ذب از معادله 1 و ظرفیت 
جذب از معادله 2 محاسبه شد. M و V به ترتیب مقدار جاذب 

(g) و حجم محلول (L) است.

)1(                                          
      )2(

                                       
- اثر pH محلول و مکانیسم جذب

ب��رای پیدا ک��ردن pH بهینه ب��رای حداکثر ج��ذب متولاکلر، 
تعدادی ارلن مایر انتخاب و با حجم نمونه‌های mL 50 و دوز 
جاذب g 0/1  به مدت اختلاط min 10 اثر این پارامتر در رنج  

pH بین 2 تا 10 سنجیده شد.
- اثر غلظت آلاینده و زمان تماس

غلظت‌ه��ای mg/L 50-5 محلول متولاکلر، pH برابر 7، دوز 
جاذب g 0/5 و در زمان‌های تماس min 10 اختلاط در ارلن 

مایر انجام گرفت.
- تعادل جذب و مدل ایزوترم آنها

 5-50 mg/L آزمایش ایزوترم جذب در دمای اتاق با غلظت‌های
از متولاکل��ر و دوز ج��اذب g/L 0/5 به مدت h 3 انجام خواهد 

شد.

- سینتیک جذب
داده‌ه��ای آزمایش��ی جذب متولاکلر روی دو ن��وع کربن فعال 
انتخابی NAC و SAC، با اس��تفاده از معادلات درجه اول و 

درجه دوم جذب مدلسازی شد.
- روش آنالیز در مطالعه جذب در مقیاس ناپیوسته

غلظت متولاکلر در محلول توس��ط یک دستگاه اسپکتروفتومتر 
)Unico-UV 2100( در ط��ول موج nm 201  اندازه‌گیری 
گردید. pH نمونه‌ها توس��ط PH متر (Jenway) اندازه‌گیری 
 0/0001 g و توزین کربن توسط ترازوی دیجیتالی با حساسیت

انجام گردید.

یافته‌ها 
- مشخصات کربن‌های فعال استفاده شده به عنوان جاذب

 مش��خصات SAC و NAC مورد اس��تفاده در این مطالعه به 
عنوان جاذب، قبلا تعیین و گزارش شده است و خلاصه آن در 

جدول 1 آورده شده است )22(.
- بررسی تاثیر pH محلول بر میزان جذب متولاکلر

اث��ر pH محل��ول متولاکلر در محدوده 2 تا 10 مورد بررس��ی 
ق��رار گرفت. وقتی pH از 2 به 7 افزایش یافت، درصد حذف 
متولاکل��ر ب��ر روی NAC از 42/5 درصد ب��ه حداکثر 52/5 
درصد رسید. ولی وقتی pH تا 10 افزایش یافت، درصد جذب 
متولاکلر کاهش یافت و به 42/4 درصد رس��ید. همین روند نیز 
برای حذف متولاکلر توس��ط SAC بدست آمد. برای جاذب 
SAC هم در شرایط یکسان وقتی pH از 2 به 7 افزایش یافت 
درصد حذف‌ از 5 درصد به حداکثر 11 درصد و در pH برابر 

با 10 مجددا به 6 درصد کاهش یافت )نمودار 1(.
- بررس��ی تاثیر غلظ��ت متولاکلر بر درصد جذب توس��ط 

 SAC و NAC
همانطور که در نمودار 2 مش��اهده می‌کنی��د با افزایش غلظت 
متولاکل��ر از mg/L 5 به 50mg/L  کارای��ی حذف متولاکلر 
از 87 درص��د به 30/8 درصد کاهش یافته اس��ت ولی ظرفیت 
ج��ذب متولاکل��ر از 87mg/g  ب��ه mg/g 308 افزایش یافته 
اس��ت. همچنی��ن در اس��تفاده از SAC نیز ب��ا افزایش غلظت 

۴ 
 

          
            mL 50           

   pH        N 1/0      .        
 NAC  SAC          rpm100  .         

   µm  45/0.       
         (C0)        (Ct)  (mg/L) 
 .     1      2  . M  V     (g)   

 (L) .  
RE (%)= 

 × 100   )1(                                         

  =  )2(                                             

  pH      
   pH               mL 50    g 

1/0     min 10       pH  2  10 .   

        
 mg/L 50 5   pH  7   g 5/0      min 10     

 .  

        
        mg/L 505      g/L 5/0   h 3   

.  
  

    
           NAC  SAC          

.    

          
        )Unico-UV 2100 (   nm 201   . 

pH    PH  (Jenway)          g 0001/0  . 
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مطالعه کارایی کربن فعال ...

ijhe.tums.ac.ir

SAC و NAC جدول 1- ویژگی‌های ساختاری کربن

نمودار 1- اثر pH محلول بر درصد جذب متولاکلر توسط دو 
SAC و NAC کربن

٥ 
 

 .گرديدگيري اندازه  nm 201 در طول موج) Unico-UV 2100( اسپكتروفتومترغلظت متولاكلر در محلول توسط يك دستگاه 
pH ها توسط  نمونهPH  متر(Jenway) گيري و توزين كربن توسط ترازوي ديجيتالي با حساسيتاندازه g 0001/0  گرديد.انجام 

 

 ها يافته

  هاي فعال استفاده شده به عنوان جاذب مشخصات كربن - 
و خلاصه آن در جدول  مورد استفاده در اين مطالعه به عنوان جاذب، قبلا تعيين و گزارش شده است NACو  SACمشخصات  
  .)22( آورده شده است 1
  

  SACو  NACهاي ساختاري كربن  ويژگي - 1جدول 

  NACكربن   SACكربن   واحد  پارامتر
  BET  m2/g 1024  1029ويژه  سطح

  cm3/g 572/0  633/0  هاحجم روزنه
  cm3/g 5/235  4/236  حجم تك لايه

  nm 23/2  46/2  هامتوسط قطر روزنه
  C   ---  8/691  7/1088 ثابت 

pHpzc  ---  4/7  6/6  

  ---  مرفولوژي سطح
 سطح صاف با منافذ پراكنده در

  هاي مختلف اندازه
داراي شكلي مانند فيبرهاي فشرده با يكسري 

  هاي صاف مشابه، موازي و طولاني كانال

  هيدروكسيل، كربونيل و كربوكسيل  ---   هاي عامل سطح گروه
 هيدروكسيل، كربونيل و كربوكسيل 

  (با دانسيته بيشتر)
  

  محلول بر ميزان جذب متولاكلر pHبررسي تاثير  - 
افزايش يافت، درصد حذف متولاكلر  7به  2از  pHوقتي  مورد بررسي قرار گرفت. 10تا  2محلول متولاكلر در محدوده  pHاثر 

افزايش يافت، درصد جذب متولاكلر كاهش  10تا  pHرسيد. ولي وقتي  درصد 5/52به حداكثر  درصد 5/42از  NACبر روي 
هم در شرايط  SAC براي جاذب .بدست آمد SACرسيد. همين روند نيز براي حذف متولاكلر توسط  درصد 4/42يافت و به 

 درصد 6به مجددا  10برابر با  pHدر و  درصد 11 به حداكثر درصد 5 از  درصد حذفافزايش يافت  7به  2از  pHوقتي يكسان 
 .)1 نمودار(كاهش يافت 

 

۶ 
 

  
 1  pH         NAC  SAC   

  
        NAC  SAC   

    2        mg/L 5  /Lmg 50     87  
 8/30           mg87  mg 308        . 

    SAC       mg/L 5   mg/L50     35   2/16 
       mg/g 35   mg/g162   .  
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(

 



 


 




)



(

   )mg/L(

Adsorption efficiency

Adsorption capacity

()

متولاکل��ر از mg/L 5 به mg/L50  کارایی جذب متولاکلر از 
 35درص��د به 16/2 درصد کاهش می‌یابد اما ظرفیت جذب از 

mg/g 35 به mg/g162  افزایش می‌یابد. 
- بررسی تاثیر دوز جاذب بر درصد جذب متولاکلر از آب 

آلوده
 0/5 g/L در ای��ن مطالع��ه از دوز ج��اذب 0/1، 0/15، 0/2 و
دو ج��اذب NAC و SAC برای حذف 50mg/L  متولاکلر 
از حجم mL 10 از محلول در طی زمان اس��تفاده ش��د. که با 
افزای��ش دوز ج��اذب NAC از g/L 0/1 به g/L 0/3 کارایی 

نمودار 2– تاثیر غلظت اولیه متولاکلر بر میزان جذب آن و 
SAC )ب( و NAC )ظرفیت جذب متولاکلر در جاذب )الف

٧ 
 

  
 2–  ()              NAC  () SAC  

  
            

      1/0 15/0 2/0  g/L 5/0   NAC  SAC    mg/L50    mL 
10      .       NAC  g/L 1/0  g/L 3/0      

     g/L 5/0  .   
  SAC      3        g/L 1/0  g/L 5/0    -

.  
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 )min(

NAC=0.1 g/L

NAC=0.15 g/L

NAC=0.2 g/L

NAC=0.5 g/L

() 
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 1  pH         NAC  SAC   

  
        NAC  SAC   

    2        mg/L 5  /Lmg 50     87  
 8/30           mg87  mg 308        . 

    SAC       mg/L 5   mg/L50     35   2/16 
       mg/g 35   mg/g162   .  
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 1  pH         NAC  SAC   

  
        NAC  SAC   

    2        mg/L 5  /Lmg 50     87  
 8/30           mg87  mg 308        . 

    SAC       mg/L 5   mg/L50     35   2/16 
       mg/g 35   mg/g162   .  
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 0/5 g/L ج��ذب افزایش یاف��ت اما با افزایش دوز ج��اذب به
کارایی کاهش یافت.

در ج��اذب SAC نیز همانطور که در نمودار 3 آمده اس��ت با 
افزای��ش دوز جاذب از g/L 0/1 ب��ه g/L 0/5 کارایی جذب 

افزایش می‌یابد.
SAC و NAC بررسی ایزوترم جذب متولاکلر توسط -

ایزوترم جذب رابطه بین مقدار جزء حل ش��ونده جذب ش��ده 
ب��ر روی جاذب را در یک دم��ای ثابت و غلظت را در محلول 

نمودار 3– تاثیر دوز جاذب )الف( NAC و )ب( SAC بر جذب متولاکلر

٨ 
 

  
 3–    NAC  () SAC  ()    

      NAC  SAC  
                         

       .              
            )24( .  

   
      3   .  

)3(                                                                                                                           =  +   
    qe                      
 )mg/g( Ce      )mg/L( qmax   b         

)mg/g(          )l/mg(    .Ce/qe   Ce  qmax b   
)      . RL  (           )

4(.  
)4(                                                                                                     R =                         

    RL     Ci )     mg/L (.   0< RL < 1  
       1> RL    0= RL    1= RL   .    
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 )min(

SAC=0.1 g/L SAC=0.15 g/L

SAC=0.3 g/L SAC=0.5 g/L

)( 

در حالت تعادل نش��ان می‌دهد. به طور گسترده از ایزوترم‌های 
لانگموی��ر و فرندولیچ برای توصیف رابط��ه بین مقدار جذب 
جزء حل ش��ونده بر روی جاذب و همچنین غلظت تعادلی آن 

در محلول استفاده می‌شود  )24(. 
- ایزوترم لانگمویر

برای محاسبه ایزوترم لانگمویر از معادله 3 استفاده می‌شود.

                                                                                                                          )3(

٧ 
 

  
 2–  ()              NAC  () SAC  

  
            

      1/0 15/0 2/0  g/L 5/0   NAC  SAC    mg/L50    mL 
10      .       NAC  g/L 1/0  g/L 3/0      

     g/L 5/0  .   
  SAC      3        g/L 1/0  g/L 5/0    -

.  
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 )min(
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٨ 
 

  
 3–    NAC  () SAC  ()    

      NAC  SAC  
                         

       .              
            )24( .  

   
      3   .  

)3(                                                                                                                           =  +   
    qe                      
 )mg/g( Ce      )mg/L( qmax   b         

)mg/g(          )l/mg(    .Ce/qe   Ce  qmax b   
)      . RL  (           )

4(.  
)4(                                                                                                     R =                         

    RL     Ci )     mg/L (.   0< RL < 1  
       1> RL    0= RL    1= RL   .    
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ک��ه در این معادله qe  مقدار متولاکلر جذب ش��ده به ازای هر 
گ��رم از کرب��ن فعال اصلاح ش��ده به روش ش��یمیایی و کربن 
فعال تجاری برحس��ب )Ce ،)mg/g  غلظت تعادلی متولاکلر 
برحسب )qmax ،)mg/L  و b  به‌ترتیب بیانگر حداکثر ظرفیت 
جذب برحس��ب )mg/g( و ثابت انرژی که وابسته به گرمای 
 ،Ce در برابر Ce/qe است. با ترسیم )l/mg( جذب برحس��ب
مق��دار qmax و b بدس��ت خواه��د آمد. از فاکت��ور بدون بعد 
جداس��ازی )RL( برای پیش‌بینی گرایش جزء حل ش��ونده بر 

روی جاذب استفاده می‌شود )معادله 4(.

                                                                                                                 				       )4(

که در این معادله، RL فاکتور بدون بعد جداس��ازی، Ci غلظت 
 1 >  RL>0 است. در صورتی )mg/L( اولیه جزء حل شونده

باشد، سیس��تم جذب مطلوب، و در صورتی که RL<1  باشد، 
نامطلوب و RL=0  جذب خطی و RL=1  جذب برگشت‌ناپذیر 

خواهد بود. 
- ایزوترم فروندلیچ

برای محاسبه ایزوترم فروندلیچ از معادله 5 استفاده می‌شود.

                    )5(
                                                                                                     

ک��ه در ای��ن معادل��ه Kf پارامت��ر خصوصی��ت ظرفیت جذب 
)mg/g( و n به ش��دت جذب اشاره دارد. با ترسیم ln qe در 
براب��ر ln Ce این دو ثابت بدس��ت می‌آید. برای تعیین ایزوترم 
تعادل ج��ذب متولاکل��ر، g 0/5 از ج��اذب را ب��ا متولاکلر در 
غلظت‌های mg/L 50-5  به مدت  3h  وارد واکنش نموده تا 

ضرایب و پارامترهای مورد نیاز بدست خواهد آمد.

SAC و NAC جدول 2- اطلاعات حاصل از ایزوترم لانگمویر و فروندلیچ استفاده شده در جذب متولاکلر بر روی

٩ 
 

  ايزوترم فروندليچ
  شود. استفاده مي 5براي محاسبه ايزوترم فروندليچ از معادله 

)5(                                                                                                                         ln q� � ln �� � 1
� ln C�  

 ln Ceدر برابر  ln qeبه شدت جذب اشاره دارد. با ترسيم  n) و mg/gپارامتر خصوصيت ظرفيت جذب ( Kfه معادلكه در اين 
  mg/L 50 -5 هاياز جاذب را با متولاكلر در غلظت g 5/0ل جذب متولاكلر، ايزوترم تعادآيد. براي تعيين اين دو ثابت بدست مي

 وارد واكنش نموده تا ضرايب و پارامترهاي مورد نياز بدست خواهد آمد. h3   به مدت

ه ئ، خلاصه شده است براساس اطلاعات ارا2در جدول  SACو NACاطلاعات حاصل از آناليز ايزوترم جذب متولاكلر روي 
كه پارامتر  RL(ضريب تعيين) در ايزوترم لانگموير نسبت به ايزوتروم فروندليچ بيشتر است. مقدار  R2، مقدار 2شده در جدول 

 است. 1و  0د بين شو بدون بعد بوده و از معادله لانگموير استخراج مي

  
 SACو  NACوير و فروندليچ استفاده شده در جذب متولاكلر بر روي ماطلاعات حاصل از ايزوترم لانگ - 2جدول 

جاذب واحد پارامتر ايزوترم
NAC  SAC

976/0 98/0 ---- R2 

 L/mg b 06/0 2/0 لانگموير
8/344 1/238 mg/g qmax 

897/0 958/0 ---- R2 

 Kf  9/18 5/94 فروندليچ
1/3 6/1  N 

  
  

  SACو  NACينتيك جذب متولاكلر توسط جاذب سبررسي 
ها  هاي آزمايش توسط داده mg/L 50 در جذب متولاكلر با غلظت SACو  NACهاي مختلف دو جاذب  ينتيك جذب غلظتس

 Pseudo-second-orderدوم درجه شبه و ) 6(معادله  Pseudo first order (PFO)درجه اول شبه اين مرحله با معادلات 

(PSO)  آناليز گرديد.) 7(معادله  

 )6                           (     ����� � ��� � ���� � ���   
  )7(                                                       �

�� �
�

����� �
�
��                   

. استظرفيت جذب در حالت تعادل  qeو  tظرفيت جذب در زمان  qtهاي واكنش، ثابت سرعت k2و  k1، معادلهكه در اين 
در برابر زمان، ثابت سرعت واكنش درجه اول و درجه دوم بدست خواهد   t/qtو  ln (qe-qt)ترتيب با رگرسيون خطي و ترسيم  هب

  آمد.
هاي آزمايشي استفاده شدند.  ها با داده ) بعنوان معيار مطلوب بودن برازش مدلΔqو خطاي نسبي انحراف معيار ( R2ضريب تعيين 

Δq محاسبه شد. 8 بر طبق معادله  

 NAC اطلاعات حاصل از آنالیز ایزوترم جذب متولاکلر روی
و SAC در جدول 2، خلاصه ش��ده اس��ت براساس اطلاعات 
ارائه ش��ده در جدول 2، مقدار R2 )ضریب تعیین( در ایزوترم 
لانگمویر نس��بت به ایزوتروم فروندلیچ بیش��تر اس��ت. مقدار 
RL ک��ه پارامتر بدون بعد بوده و از معادله لانگمویر اس��تخراج 

می‌شود بین 0 و 1 است.

SAC و NAC بررسی سینتیک جذب متولاکلر توسط جاذب -
 SAC و NAC سینتیک جذب غلظت‌های مختلف دو جاذب
در ج��ذب متولاکل��ر با غلظ��ت mg/L 50 توس��ط داده‌های 
 Pseudo آزمایش‌ها ای��ن مرحله با معادلات ش��به درجه اول
Pseudo- معادله 6( و شبه درجه دوم( first order (PFO)

second-order (PSO) )معادله 7( آنالیز گردید.

٨ 
 

  
 3–    NAC  () SAC  ()    

      NAC  SAC  
                         

       .              
            )24( .  

   
      3   .  

)3(                                                                                                                           =  +   
    qe                      
 )mg/g( Ce      )mg/L( qmax   b         

)mg/g(          )l/mg(    .Ce/qe   Ce  qmax b   
)      . RL  (           )

4(.  
)4(                                                                                                     R =                         

    RL     Ci )     mg/L (.   0< RL < 1  
       1> RL    0= RL    1= RL   .    

0

20

40

60

80

100

0 10 20 30 40 50 60 70

 



 


)




(

 )min(

SAC=0.1 g/L SAC=0.15 g/L

SAC=0.3 g/L SAC=0.5 g/L

)( 

٩ 
 

   
      5   .  

)5(                                                                                                                         ln q = ln k +  ln C  
    Kf )    mg/g  (n    .    ln qe   ln Ce 

       .    g 5/0        mg/L 505  
    h3 .            

        NAC SAC   2       
   2  R2    ( )       . RL   

           0  1 . 

  
 2               NAC  SAC 

    
NAC  SAC 

976/0 98/0 ---- R2 

 2/0 06/0 L/mg b 

8/344 1/238 mg/g qmax 

897/0 958/0 ---- R2 

 5/94 9/18  Kf 

1/3 6/1  N 

  
  

      NAC  SAC  
       NAC  SAC      mg/L 50      

       Pseudo first order (PFO)  )6 (    Pseudo-second-order 

(PSO)  )7 (.   

 )6                           (     ln q − q = ln q − kt     
)7(                                                        =  +                                   

    k1  k2    qt     t  qe       .
       ln (qe-qt)  t/qt               

.  
  R2 )     Δq      (       . 

Δq    8 .   
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   
      5   .  

)5(                                                                                                                         ln q = ln k +  ln C  
    Kf )    mg/g  (n    .    ln qe   ln Ce 

       .    g 5/0        mg/L 505  
    h3 .            

        NAC SAC   2       
   2  R2    ( )       . RL   

           0  1 . 

  
 2               NAC  SAC 

    
NAC  SAC 

976/0 98/0 ---- R2 

 2/0 06/0 L/mg b 

8/344 1/238 mg/g qmax 

897/0 958/0 ---- R2 

 5/94 9/18  Kf 

1/3 6/1  N 

  
  

      NAC  SAC  
       NAC  SAC      mg/L 50      

       Pseudo first order (PFO)  )6 (    Pseudo-second-order 

(PSO)  )7 (.   

 )6                           (     ln q − q = ln q − kt     
)7(                                                        =  +                                   

    k1  k2    qt     t  qe       .
       ln (qe-qt)  t/qt               

.  
  R2 )     Δq      (       . 

Δq    8 .   

١٠ 
 

)8(  

 = ∑ − /
 − 1   

   qexp  qmodel         .n       . 
     NAC  SAC   3   .  

  

 3             NAC  SAC 

     )  g/L(   
H= k2*qe qe k2 R

2 

8/153 3/8 249/2 99/0 1/0 

SAC 
3/149 1/9 803/1 989/0 15/0 

6/92 7/12 578/0 997/0 3/0 

9/70 9/30 075/0 999/0 5/0 

3/333 2/104 031/0 999/0 1/0 

NAC 
8/277 7/43 146/0 997/0 15/0 

7/158 6/26 227/0 999/0 3/0 

100 7/14 462/0 999/0 5/0 

  
 

 

   pH     pHzpc  NAC  SAC   6/6  4/7    pH   pHzpc 
       pH   pHzpc        .     pKa 

  pH 2 12   .     pH     122      .
 pH         .    pH ) pH> pHzpc (  

                       
.      Moussavi                

    SAC  NAC  pH  6    pH   9      .
 . )   62pH= ( )  COOH     ()   

COO   (          .   COO      
      pH  6/6  NAC   4/7  SAC    .     

      pH   6              
    COO               )25(.  

                      
                    )26( .

١٠ 
 

)8(  

� � �∑����� � ������������2
� � 1 	

ها است. اطلاعات  هم معرف تعداد آزمايش nند. هستظرفيت جذب محاسبه شده آزمايش و مدل  qmodelو  qexpدر اين معادله، 
  آورده شده است. 3در جدول  SAC و NACينتيكي جذب متولاكلر بر روي س

  

 SACو  NACينتيك شبه درجه دوم مربوط به جذب متولاكلر بروي سپارامترهاي حاصل از  - 3جدول 

ينتيك شبه درجه دومسپارامترهاي 
)g/Lغلظت جاذب ( نوع جاذب

H= k2*qe qe k2 R2

8/153 3/8 249/2 99/0 1/0 

SAC 
3/149 1/9 803/1 989/0 15/0 

6/92 7/12 578/0 997/0 3/0 

9/70 9/30 075/0 999/0 5/0 

3/333 2/104 031/0 999/0 1/0 

NAC 
8/277 7/43 146/0 997/0 15/0 

7/158 6/26 227/0 999/0 3/0 

100 7/14 462/0 999/0 5/0 

  

بحث

 pHzpcكمتر از  pHاست، لذا در  4/7و  6/6به ترتيب  SAC و NACهاي جاذب pHzpcبا توجه به اينكه  pHدر توضيح اثر 
 pKaروي سطح جاذب منفي خواهد بود. از طرفي براي متولاكلر هيچ  ربا pHzpcبيشتر از  pHروي سطح جاذب مثبت و در  ربا

. به همين دليل استغيريونيزه  2- 12نبوده و در محدوده  pHمتولاكلر متاثر از تعريف نشده است. بنابراين  pH 2 -12در محدوده 
تواند  ) ميpH> pHzpcقليايي ( pHخنثي بالاترين ميزان جذب متولاكلر را خواهيم داشت. كاهش جذب متولاكلر در  pHدر 

هاي جذب جاذب كربن  مربوط به ايجاد بار منفي در سطح كربن نيز باشد و لذا فعاليت الكترواستاتيك سبب دفع متولاكلر در محل
سيلين از اين دو جاذب استفاده شد و نتايج نشان داد كه و همكاران براي حذف آموكسيMoussavi در مطالعه  خواهد شد.فعال 

. جذب كاهش پيدا كردكارايي  9به   pHو با افزايشاست  6حدود  pH در NACو  SACسيلين روي حداكثر جذب آموكسي
- سيلين به كربوكسيلات () موجود در مولكول آموكسي- COOHكربوكسيل (هاي  ) گروه=2pH- 6است. در يك محلول اسيدي (

COO -سيلين داراي يون شوند. لذا به دليل وجود نيروي الكترواستاتيك بين مولكول آموكسي ) تبديل مي-COO -  و كربن فعال
وجود داشته است. با وجود  بيشترين تمايل جذب SACبراي  4/7و زير  NACبراي  6/6زير  pHبا بار مثبت در سطح كربن، در 

افزايش يون هيدروكسيل تشكيل شده در محلول و توان به دليل  را مي 6به بالاي  pHسيلين با افزايش اين كاهش حذف آموكسي
  .)25( نمودهاي جذب روي جاذب، توجيه  سيلين براي جذب در محلروي مولكول آموكسي - COO-سپس رقابت با آنيون 

SAC و NAC جدول 3- پارامترهای حاصل از سینتیک شبه درجه دوم مربوط به جذب متولاکلر بروی

	                           )6(
	                           )7(

                                                            
که در این معادله، k1 و k2 ثابت سرعت‌های واکنش، qt ظرفیت 
ج��ذب در زمان t و qe ظرفیت جذب در حالت تعادل اس��ت. 
به‌ترتیب با رگرس��یون خطی و ترس��یم ln (qe-qt) و t/qt  در 
برابر زمان، ثابت سرعت واکنش درجه اول و درجه دوم بدست 

خواهد آمد.
ضریب تعیین R2 و خطای نس��بی انحراف معیار )Δq( بعنوان 
معیار مطلوب بودن برازش مدل‌ها با داده‌های آزمایشی استفاده 

شدند. Δq با استفاده از معادله 8 محاسبه شد.

)8(

در ای��ن معادله، qexp و qmodel ظرفیت جذب محاس��به ش��ده 
آزمایش و مدل هس��تند. n هم معرف تعداد آزمایش‌ها اس��ت. 
اطلاعات سینتیکی جذب متولاکلر بر روی NAC و SAC در 

جدول 3 آورده شده است.

بحث
در توضی��ح اث��ر pH با توج��ه به اینک��ه pHzpc جاذب‌های 
NAC و SAC به ترتیب 6/6 و 7/4 اس��ت، لذا در pH کمتر 
از pHzpc بار روی س��طح جاذب مثبت و در pH بیش��تر از 
pHzpc ب��ار روی س��طح جاذب منفی خواه��د بود. از طرفی 
برای متولاکلر هیچ pKa در محدوده pH 12-2 تعریف نشده 
است. بنابراین متولاکلر متاثر از pH نبوده و در محدوده 2-12 
غیریونیزه اس��ت. به همین دلی��ل در pH خنثی بالاترین میزان 
جذب متولاکلر را خواهیم داش��ت. کاهش جذب متولاکلر در 
pH قلیایی )pH> pHzpc( می‌تواند مربوط به ایجاد بار منفی 
در سطح کربن نیز باشد و لذا فعالیت الکترواستاتیک سبب دفع 
متولاکلر در محل‌های جذب جاذب کربن فعال خواهد شد. در 
مطالعه Moussavi و همکاران برای حذف آموکسی‌سیلین از 
این دو جاذب اس��تفاده شد و نتایج نشان داد که حداکثر جذب 
آموکسی‌سیلین روی SAC و NAC در pH حدود 6 است و 
با افزایش pH به 9 کارایی جذب کاهش پیدا کرد. است. در یک 
 )-COOH( گروه‌های کربوکسیل )pH=2-6( محلول اسیدی
 )COO-( موجود در مولکول آموکسی‌سیلین به کربوکسیلات

Δ
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تبدیل می‌ش��وند. لذا به دلیل وجود نیروی الکترواستاتیک بین 
مولکول آموکسی‌س��یلین دارای یون -COO- و کربن فعال با 
بار مثبت در س��طح کربن، در pH زیر 6/6 برای NAC و زیر 
7/4 برای SAC بیش��ترین تمایل جذب وجود داشته است. با 
وجود این کاهش حذف آموکسی‌سیلین با افزایش pH به بالای 
6 را می‌توان به دلیل افزایش یون هیدروکس��یل تش��کیل شده 
در محلول و س��پس رقابت با آنی��ون -COO- روی مولکول 
آموکسی‌س��یلین برای جذب در محل‌های جذب روی جاذب، 

توجیه نمود )25(.
کاهش کارایی ج��ذب با افزایش غلظت متولاکلر را می‌توان به 
ثابت ب��ودن دوز جاذب و در نتیج��ه جایگاه‌های فعال موجود 
بر روی س��طح ج��اذب، با افزای��ش غلظت متولاکل��ر رقابت 
ب��رای پر کردن این جایگاه‌ها افزایش یافته و س��طح س��ریع‌تر 
اش��باع می‌گردد )26(. افزایش ظرفیت جذب با افزایش غلظت 
متولاکل��ر در این ش��رایط آزمایش انتخاب ش��ده و در حضور 
مقدار ثاب��ت ماده ج��اذب در واکنش، می‌توان��د چنین توجیه 
ش��ود که افزایش غلظت متولاکل��ر منجر به افزایش انتقال جرم 
مولکول‌های آلاینده روی مقدار ثابت جاذب ش��ده و در نتیجه 
ظرفیت جذب افزایش داش��ته است. به طور کلی، مشخص شد 
که NAC میزان جذب و ظرفیت بیشتری برای حذف متولاکلر 

از محیط مایع نسبت به SAC دارد )27(.
در بررسی اثر دوز جاذب همانطور که در نمودار 3 مشاهده شد 
ب��ا افزایش غلظت NAC به g/L 0/5، کارایی جذب متولاکلر 
نس��بت ب��ه دوز ج��اذب g/L 0/3 کاهش می‌یاب��د و این امر 
نشان‌دهنده این است که افزایش غلظت جاذب NAC به علت 
وجود گروه‌های فعال س��طحی بر روی آن سبب ایجاد نیروی 
دافعه الکترواس��تاتیک ش��ده و این امر ج��ذب آلاینده بر روی 
جاذب را کاهش می‌دهد. همانطور که از نتایج مش��خص است 
از زم��ان min 30 به بعد جذب متولاکلر با اس��تفاده از جاذب 
SAC و بعد از min 40 برای جاذب NAC به حالت تعادل 
می‌رسد. دلیل ثابت شدن میزان جذب را می‌توان به اشباع شدن 
جایگاه‌های فعال سطحی بر روی جاذب یا کامل شدن ظرفیت 

جاذب نسبت داد.

در بررس��ی ایزوترم جذب متولاکل��ر همانطور که در جدول 2 
نش��ان داده شد مقدار R2 )ضریب تعیین( در ایزوترم لانگمویر 
نس��بت به ایزوتروم فروندلیچ بیشتر است. مقدار RL که پارامتر 
بدون بعد بوده و از معادله لانگمویر اس��تخراج می‌ش��ود بین 0 
و 1 اس��ت که نش��ان می‌دهد جذب متولاکل��ر بر روی جاذب 

مطلوب است.
بیشتر بودن ظرفیت جذب NAC نسبت به SAC برای جذب 
 BET و C متولاکل��ر می‌توان��د با در نظر گرفتن مق��دار ثابت
توضیح داده ش��ود. مقدار C نشان‌دهنده شدت برهم‌کنش بین 
 NAC برای C ماده جاذب و جذب شونده است. مقدار ثابت
بطور قابل ملاحظه‌ای بیش��تر از SAC اس��ت که نش��ان‌دهنده 
برهم‌کنش بیش��تر بین مولکول‌های متولاکلر با محل‌های جذب 
روی NAC نس��بت به محل‌های جذب روی SAC اس��ت. 
برهم‌کنش بیشتر بین مولکول‌های متولاکلر با NAC در مقایسه 
با SAC می‌تواند مربوط به دانسیته بالای بار و گروه‌های عامل 
سطحی در NAC باش��د. Putra و همکاران حداکثر ظرفیت 
ج��ذب ح��دود mg/g 222 را برای جذب آموکسی‌س��یلین با 

استفاده از کربن فعال تجاری گزارش کردند )28(.
همچنین در بررسی س��ینتیک جذب، تبعیت داده‌های آزمایش 
از مدل PSO مبین این نکته اس��ت ک��ه جذب متولاکلر روی 
SAC و NAC بیش��تر متاثر از دردس��ترس ب��ودن محل‌های 
جذب روی جاذب است تا غلظت متولاکلر موجود در محلول 
)30 ،29(. Putra و همکاران )28( نیز مطالعاتی برروی جذب 
آموکسی‌س��یلین روی کربن فعال تجاری و بنتونیت داش��ته‌اند 
ک��ه نتایج ایش��ان نیز با مدل PSO بیش��ترین مطابقت را دارد. 
Shaarani و هم��کاران نیز نتایج مش��ابه‌ای برای جذب 2و4 
دی کلروفنل روی کربن فعال اصلاح ش��ده با آمونیاک گزارش 
نموده‌‌اند )31(. مقدار qe برای جذب تمام غلظت‌های متولاکلر 
روی NAC بیشتر از SAC است و تمایل زیاد NAC نسبت 
به SAC در واکنش با متولاکلر سبب پتانسیل جذب بالای آن 
و درصد حذف بیشتر است و همچنین در استفاده از NAC در 
یک زمان تماس کمتر این نتیجه حاصل می‌شود. افزایش مقدار 
k2 برای جذب متولاکلر روی NAC نش��ان‌دهنده این اس��ت 
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ک��ه هیچ محدودیتی در محل‌های جذب NAC وجود ندارد و 
جذب توس��ط غلظت جاذب محدود نمی‌شود، بنابراین توسط 

میزان انتقال جرم انجام می‌شود )32، 33(.

نتیجه گیری 
 NAC نتایج نش��ان دادند که کارایی ح��ذف متولاکلر با کربن
از کرب��ن SAC بالات��ر بود. بالا ب��ودن کارایی ج��ذب کربن 
NAC نس��بت به کربن SAC را می‌توان به وجود گروه‌های 
فعال بیشتر در س��طح جاذب و همچنین مساحت سطح بالاتر، 
وجود حجم روزنه بیش��تر و ثابت C بالاتر نس��بت داد. جاذب 

NAC از زائدات کش��اورزی تهیه می‌ش��ود علاوه بر اینکه از 
نظ��ر اقتصادی مقرون به صرفه اس��ت، همچنین آثار مخربی بر 

محیط‌زیست ندارد. 
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Background and Objective: With industrial development and population 
growth, the emerging contaminants enter into the natural water resources. 
Therefore, adsorption potential of Ammonium Chloride-induced activated 
carbon (NAC) to remove metolachlor pesticide from contaminated water 
was investigated in this study. 
Materials and Methods: The effects of operational conditions including 
solution pH, NAC concentration, metolachlor initial concentration and 
contact time on the removal of metolachlor by Ammonium Chloride-
induced activated carbon (NAC) and standard activated carbon (SAC) 
were studied.
Results: Over 92.4% of 50 mg/L metolachlor was adsorbed using 0.3 
g NAC/L within 5 min, and by increasing the reaction time to 60 min 
the removal efficiency reached to 100%. Under similar experimental 
conditions, standard activated carbon (SAC) could only adsorb 20% of 
metolachlor within 5 min and increase of contact time to 40 min caused the 
improvement of metolachlor adsorption onto SAC to 48%. The adsorption 
onto SAC was not influenced by the contact time over 40 min. Kinetic 
analysis showed that experimental adsorption data for both NAC and 
SAC were best fitted to the pseudo-second-order model. The maximum 
adsorption capacities of metolachlor onto NAC and SAC calculated by 
the Langmuir model were 344.8 and 238.1 mg/g, respectively.
Conclusion: Generally, these results showed that developed NAC was 
an efficient adsorbent with high removal efficiency for eliminating the 
halogenated pesticides from the contaminated water streams.

Please cite this article as: Baratpour P, Moussavi G, Alahabadi A, Fathi E, Shekoohiyan S. Investigating the performance of carbon chemically acti-
vated with ammonium chloride for adsorption of metolachlor in the contaminated water. Iranian Journal of Health and Environment. 2017;10(2):225-36.
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