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 In this study, the adsorption of methylene blue (MB) from an aqueous 

solution on copper-alginate (Cu(II)-A) granules containing activated 

carbon derived from polyethylene terephthalate (PEtAC) with different 

experimental conditions was investigated. The composition and structure 

of the granules were characterized by SEM and BET methods. The effect 

of various variables including dye concentration, pH, adsorbent amount, 

and contact time was investigated by batch method. Equilibrium data 

were evaluated using Langmuir, Freundlich, and Temkin isotherms. The 

adsorption isotherm fits well with the Langmuir model (0.9973), which 

shows that the MB dye adsorption on the granules is homogeneous. The 

maximum adsorption capacity under optimal conditions for the removal 

of MB was 86.96 mg/g. Kinetic data were analyzed using the first-order 

and second-order Lagergren equations. The quasi-second-order model 

showed the best fit for the synthetic studies (R2 = 0.9997). In addition, no 

obvious decrease was observed after up to five adsorption cycles, 

indicating that the PETAC/Cu (II) -A adsorbent has good stability and 

reusability. Overall, the results show that the prepared granules can be 

used as an efficient adsorbent for the treatment of colored effluents. 
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Introduction 
Various pollutants such as dyes and heavy metal 

ions following the arrival to ecosystems lead to 

serious global environmental pollution. Large 

amounts of dyes are used in the textile, leather, 

paper, rubber, cosmetics, and synthetic 

detergents industries. Dye effluents discharged 

from mentioned industries possess serious 

environmental and health problems. Colored 

substances like dyes usually have a synthetic 

origin and complex aromatic molecular structure 

which makes them highly resistant to 

biodegradation with conventional physical and 

biological oxidation treatment processes. 

Methylene blue (3, 7-Bis (dimethylamino) 

phenothiazin-5-ium chloride, MB) is a water-
soluble organic dye, widely used in textile 

industries and is the most commonly used 

substance for dying cotton, wood, and silk. 

However, MB can cause eye burns which may be 

responsible for permanent injury to the eyes of 

humans and animals. It can result in nausea, 

diarrhea, vomiting, breathlessness, and mental 

confusion. Accordingly, the effective removal of 

MB in the environmental area has attracted 
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considerable attention. Dyes cannot be 

completely removed by means of conventional 

biological treatment processes, such as activated 

sludge and anaerobic digestion: due to their low 

biodegradability, nearly 90% of reactive dyes 

remain unchanged after undergoing an activated 

sludge process. Several physicochemical 

technologies including coagulation/flocculation, 

membrane separation, ion exchange, chemical 

oxidation, electrochemical techniques, and 

photocatalysis protocols have been studied for 

the purpose of removing dye from wastewater. 

Compared with these methods, the adsorption of 

dyes from an aqueous solution has proven to be 

an excellent approach to treating effluents as well 

as a cost-effective technique. Among different 

adsorbents, activated carbons (ACs) have 

received significant attention due to their unique 

properties such as chemical stability, low price, 

high specific surface area, and outstanding 

adsorption capacity.  

Material and Methods 

Sodium alginate (Na-A) and cupric chloride 

dihydrate (CuCl2.2H2O, 99%) were purchased 

from Merck and methylene blue was supplied 

from Sigma Aldrich. 

The adsorption of methylene blue from aqueous 

solution on copper (II)-alginate (Cu(II)-A) 

granules containing activated carbon derived 

from polyethylene terephthalate (PETAC/Cu(II)-

A) with different experimental conditions was 

investigated. The composition and structure of 

the PETAC/Cu(II)-A granules were 

characterized by scanning electron microscopy 

(SEM) and the N2 adsorption-desorption test. To 

study the effect of important parameters like the 

initial dye concentration, pH, adsorbent amount, 

and contact time on the adsorptive removal of 

MB, batch experiments were conducted. For 

each experimental run, 10 mL of MB solution at 

a specified optimum concentration and pH was 

mixed completely with adsorbent over a fixed 

time. The residual concentration of MB in the 

solution was monitored every 5 min intervals 

using the UV–vis spectrophotometer at 655 nm 

(λmax of the dye).  

Results  

SEM analysis was performed to study the 

structure and morphology of the prepared 

granules. SEM images of the PETAC and 

PETAC/Cu(II)-A  sample are shown in Fig. 1. 

As shown in Fig. 1a, it can be seen that the 

carbon particles with a mean dimension of 

several tens of micrometers were prepared. The 

outer surface of PETAC/Cu(II)-A granules 

displays a characteristic rough and porous 

structure. 

 
Fig. 1: a) FE-SEM images of PETAC and b) 

PETAC/Cu-A 

Fig. 2 illustrates the N2 adsorption and 

desorption isotherms of the PETAC/Cu(II)-A. 

The typical type I isotherm of the Brunauer-

Deming-Deming-Teller (BDDT) classification 

system is observed for prepared product. 

 

 
Fig. 2 N2 adsorption/desorption isotherms of the 

prepared products 

Adsorption properties and equilibrium 

parameters of each isotherm model indicate the 

interaction of adsorbent–adsorbate and give 

comprehensive information about the nature of 

the interaction. Equilibrium data were evaluated 

by the well-known Langmuir, Freundlich, and 

Tamkin isotherms. The Langmuir model best 

describes the MB dye adsorption, which shows 

that the MB dye adsorption on the granules is 

homogeneous. The maximum adsorption 

capacity under optimal conditions (adsorbent: 

0.04 g, contact time: 3 h, pH~6, temperature: 25 

°C) for the removal of MB was 86.96 mg/g. The 
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Table 1 Calculated parameters of adsorption isotherm models of MB on PETAC/Cu(II)-A 

Model  Parameters  

Langmuir  
Kl (l/mg) qm (mg/g) R2 

0.1742 86.96 0.9973 

Freundlich  
Kf (mg/g (l/mg)1/n) n R2 

20.011 3.23 0.9542 

Temkin  
Bt Kt R2 

9.453 22.34 0.8618 

 

To explore the potential of using a solid 

adsorbent such as PETAC/Cu(II)-A adsorbent, it 

is very important to investigate the kinetics of the 

adsorption. This involves studying the adsorption 

rate to determine the effects of various factors on 

the process. This usually occurs through careful 

monitoring of the experimental conditions that 

affect the speed of the adsorption process, until it 

reaches equilibrium. The kinetic data obtained is 

then used to develop appropriate mathematical 

models to describe the interactions between the 

adsorbate molecule and the solid adsorbent. Two 

of the most widely used kinetic models, i.e. 

Lagergren pseudo-first-order equation and 

pseudo-second-order equation were used to 

research the adsorption kinetic behavior of MB 

onto PETAC/Cu(II)-A adsorbent. The 

consistency between the experimental and the 

model-predicted data was investigated by 

calculating correlation coefficients (R2 values 

closer to 1 means more applicability of the 

model) and by observing the extent to which the 

experimental adsorption capacity is close to the 

theoretical value. The linear correlation 

coefficient value (R2) for the pseudo-second-

order adsorption model has a high value (>99%) 

for PETAC/Cu(II)-A adsorbent. the best fit of the 

pseudo-second-order kinetic model in the present 

system (R2 = 0.9997), indicates that MB 

adsorption is limited by the chemical adsorption 

process.  

The cycle performance of adsorbent is critical for 

practical application. Reusability of 

PETAC/Cu(II)-A adsorbent was evaluated by 

MB removal under identical experimental 

conditions. At the end of one experiment, the 

adsorbent was separated and subsequently 

washed with ethanol. Then, the adsorbent was 

dried under a vacuum at 60 °C overnight before 

another reaction cycle. As shown in Fig. 3, the 

proposed adsorbent retained 85% MB removal 

efficiency after five adsorption cycles. It means 

that the PETAC/Cu (II) -A adsorbent was able to 

be reused for at least five cycles and exhibited no 

significant loss of activity. 

 
 Fig. 3 Reuse of PETAC/Cu (II) -A adsorbent for the 

removal of MB 

Conclusion 

In summary, microsphere adsorbents based on 

ACs derived from plastic wastes were prepared 

and employed for the removal of MB. The 

maximum monolayer adsorption capacity of MB 

was 86.96 mg/g and the pseudo-second-order 

kinetic model agreed well with the MB 

adsorption Data. The driving force for the 

adsorption is the strong tendency of Lewis acid 

Cu(II) centers to bind with Lewis basic N atoms, 

as well as π-π interaction between basal planes of 

the carbon and MB. The spent PETAC/Cu (II) -A 

can easily be reused by organic solvent washing 

and can be regenerated effectively with some 

loss in adsorption performance. 

 

Data Availability 

The data used in this research are presented in 

the paper. 
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  پژوهشی   لهمقا

 

 آلژینات   -های کربناز گرانول  با استفادههای آبی از محیط متیلن بلو  جذب 

 * 1یمریم فیاض

پژوهشگاه علوم و تکنولوژی پیشرفته و علوم محیطی، دانشگاه تحصیلات تکمیلی صنعتی و   ،زیستمحیطگروه   ،ستادیارا1

 ، کرمان، ایرانفناوری پیشرفته

 چکیده   اطلاعات مقاله 

  [09/09/1400]  تاریخ دریافت:

 [ 25/10/1400]تاریخ بازنگری:   

 [26/10/1400]تاریخ پذیرش:   

 

 آلژینات-(II)های مسگرانولاز محلول آبی بر روی  (MB) در این پژوهش، جذب متیلن بلو

(Cu (II) -A)   ترفتالات  اتیلنپلی   از شده  مشتق  فعال  کربن حاوی  (PETAC)    شرایط  تحت

گرفت.   قرار  بررسی  مورد  مختلف  گرانولتجربی  ساختار  و  روشترکیب  با  و   SEM  هایها 

BET  پارامترهای  یابی قرار گرفت.  مورد مشخصه از قبیل  تأثیر  ،  pHزا،  غلظت رنگمختلف 

های تعادلی با استفاده از  وسیله روش ناپیوسته بررسی شد. دادهمقدار جاذب و زمان تماس به 

ارزیابی قرار گرفت.   با ایزوترم لانگمویر، فرندلیچ و تمکین مورد    ایزوترم جذب تطابق خوبی 

( دارد  لانگمویر  دهن  (،9973/0مدل  نشان  جذب  که  فرآیند  بودن  همگن  روی    MBده  بر 

بهینهباشد.  می هاگرانول شرایط  تحت  جذب  ظرفیت  بلو   بیشینه  متیلن  حذف  برای 

های سینتیکی با استفاده از معادله شبه مرتبه اول و  دادهدست آمد.  به  mg.g  96/86-1 مقدار 

بهترین تناسب را شبه دوم لاگرگرن مورد تجزیه و تحلیل قرار گرفت. مدل شبه مرتبه دوم  

  از   پس  یآشکار   کاهش  چیه  ن،یا  بر  علاوه.  (2R=9997/0برای مطالعات سنتیکی نشان داد )

  و   یداریپا  PETAC/Cu (II) -A  جاذب  دهدی م  نشان  که  نشد،  مشاهده  جذب  چرخه  پنج

گرانول.  دارد  یخوب  مجدد  استفاده  تیقابل که  داد  نشان  نتایج  مجموع،  آماده  در  شده  های 

 . های رنگی مورد استفاده قرار گیردعنوان یک جاذب کارآمد برای تصفیه پسآبتواند  بهمی

 :  های کلیدی واژه

 آلژینات 

 اتیلن ترفتالات  پلی

 جذب سطحی 

 زا رنگ

 کربن فعال  

       نویسنده مسئول:*

m.fayazi@kgut.ac.ir  

  

 

 مقدمه -1
ای هستند که  ساختار آروماتیکی پیچیده  ترکیباتی با  زاهارنگ

پایداری و    Fayazi et)  شودها میآن  ناپذیریتجزیهموجب 

al. 2016.)  کاغذ نظیر  صنایع  از  رنگرزی،  بسیاری  سازی، 

پلاستیکبافی پارچه و  نساجی  از  ،  رنگ   زاهارنگ سازی  برای 

حجم   همچنین  و  استفاده  محصولاتشان    توجهیقابلکردن 

می مصرف  رنگی  کنآب  پساب  زیادی  مقدار  نتیجه  در  ند. 

ای از کیفیت آب تحت تأثیر این شود و بخش عمدهتولید می

می  زاهارنگ واقع  قرار  در  آلودگی    رنگ گیرد.  اولین 

در آب است. حتی حضور مقدار بسیار کم مواد    تشخیصقابل

از   بیش  است.  نامطلوب  هم  پساب  در  نوع   100000رنگی 

اس  یزارنگ موجود  مختلف تجاری  صنایع  در  سالیانه  که  ت 

می قرار  استفاده  مقدار  مورد  که  با    توجهیقابلگیرد  پساب 

می تولید  رنگی   صنعت .  (Ai et al. 2010) کنند  آلودگی 

  که  است  ی رنگ  فاضلاب  دیتول   و  ها رنگ  ی اصل  منبع  ینساج
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  پنبه   kg  1  یرنگرز.  شود  آب   دیشد   یآلودگ  باعث  تواندیم

  g  و   طعام   نمک  kg  6/0  آب،  l  150-70  به  متوسط  طوربه

 Tonبیش از  .  (Allegre et al. 2006)  دارد  ازین    زارنگ   40

  20  حدود   و   شود می  مصرف  و   د یتول  سال  هر    زارنگ  80000

  تثبیت   پارچه  یرو(  g/l  2  باًیتقر)  زاهارنگ  نیا  از    %30  تا

 ن یچن.  شودمی  پساب  تیسم  به  منجر  جهینت  درکه    شودینم

.  باشندمی  همراه(  10  -11)  بالا   pH  با   معمولاً  ی فاضلاب

  یاهیگ  و  یجانور  اتیح  یبرا  طورکلیبه  ی رنگ  یهاپساب

  همه  باً یتقر  ن، یا  بر  علاوه .  شوند می  گرفته  نظر  در  یسم

  ن، یبنابرا  و   هستند  یطیمح  طیشرا  به  مقاوم  زاهارنگ

 صنعت  از  ی ناش  فاضلاب  هیتصف  در  یاعمده  مشکلات

نتیجه    (.Hao et al. 2000)  کنندیم  جادیا  یسازرنگ در 

های آن  لازم است که پیش از تخلیه پساب تا حد ممکن رنگ

این   از  بسیاری  شوند.  سرطان  زاهارنگحذف  و  زا  سمی 

رنگهستند.   مخرب  اثرات  به  توجه  و  با  بشر  سلامت  بر  ها 

پاک دشواری  نیز  و  موجودات  از  سایر  طبیعی  منابع  سازی 

توان به لزوم تحقیق و پژوهش هر چه  های رنگی، میندهآلای

این   پیرامون  گسترده .برد  یپ مقوله  بیشتر  از  طیف  ای 

لخته مانند  شیمیایی  و  فیزیکی  انعقاد،  فرآیندهای  سازی، 

و   غشایی  فیلتراسیون   الکتروشیمیایی  هایفنرسوب، جذب، 

برای حذف    طوربه آبی مورد  از محیط  زاها رنگگسترده  های 

استب گرفته  قرار  دارایروش  اغلب  .ررسی  شده  ذکر    های 

 از  یمحدود  هایغلظت  یبرا  استفاده  تیقابل  مانند  یبیمعا

مرحله    به  ازین   ه،یتصف  یبالا  نهیهز  ها،ندهیآلا   یاضافیک 

  و   خطرناک   یجانب  محصولات  لیتشک  نهایی،   هیتصفجهت  

 (. Dąbrowski et al. 2001هستند )  نییپا راندمان

  سطحی   جذب  بالا،  در  شده  ذکر  یهاروش  با  سهیمقا  در

و    روش  کی  عنوانبه  ی، آب  محلول  از  زاهارنگ مناسب 

  شده   پیشنهاد  زارنگحاوی    پساب  هیتصف  یبرا  صرفهبهمقرون 

  فاز  به  سادگی به  فاضلاب،  در  موجود  ی رنگ  باتیترک.  است

استفاده    جاذبمواد    ،یطرف  از  .شوندمی  منتقل  جامد قابلیت 

از   از  استفاده  حال  نیع   دررا دارند.    جذب  ندآیفر  مجدد بعد 

  کننده  محدود عامل  کی  تواندیم خود متیق گران  یهاجاذب

  مواد  از  استفاده   نیبنابرا  .شود  محسوب  در فرآیندهای جذبی 

  و  یکشاورز  محصولات  ی هامانده یباق  رینظ  قیمتارزان 

.  است  گرفته  قرار  مدنظر  همواره  جاذب  دیتول  جهت  ،یصنعت

زیادی  تاکنون   با  پساب  از  زاهارنگ  حذف  منظور به   تحقیقات 

است.  قیمتارزان   یهاجاذب  از  استفاده شده    عنوان به  انجام 

حذف    یهاگزارش  مثال از    مواد  وسیلهبه  زاها رنگمتعددی 

وکشاورز  زائد  محصولات  ،ی معدن   از  حاصل  عاتیضا  ی 

ارائه    (Ngulube et al. 2017)  مختلف  یصنعت  یندهایفرآ

  Sobhanardakani et al. (2017)علاوه بر این،    . شده است

نانولوله بهاز  کربنی  آنیونی،  های  رنگزای  حذف  منظور 

Rachna et al. (2018)    4ازO2ZnFe    جهت حذف رنگزای

بی،   رودامین  از   Gupta and Khatri. (2019)کاتیونی 

متخلخل  جاذب کربنی  حذف  بههای    یزاهارنگمنظور 

 کاتیونی استفاده کردند. 

جاذب میان  کربندر  مختلف،  )  های  دلیل ACفعال  به   )

قیمت    فردمنحصربه های  ویژگی شیمیایی،  پایداری  مانند 

توجه  مورد  بالا  جذب  ظرفیت  و  ویژه  سطح  مساحت  پایین، 

از ضایعات صنعتی و   این، استفاده  قرار گرفته است. علاوه بر 

، از مزایای مهم   ACهایپیش ماده جاذب  عنوانبه کشاورزی  

 (. Ahmad 2009دیگر آن می باشد )

و در نتیجه در چند دهه گذشته، مصرف محصولات پلیمری  

افزایش  به طرز چشمگیری  پلیمرها  از  تولید ضایعات حاصل 

به  ترفتالات  اتیلنپلی(.  Al-Salem et al. 2009یافته است )

ویژگی از  برخی  مؤثرترین    عنوانبه،  فردمنحصربه های  دلیل 

قرار    بندیبسته ماده   استفاده  مورد  گذشته  سال  چند  در 

( است  با  Awaja et al. 2005گرفته  حال،  (.    اتیلنپلیاین 

تجزیه ترفتالات دلیل  از  به  یکی  پایین،  طبیعی  پذیری 

ترین  . متداولآیدمی  حساببهمواد زائد پلاستیکی    ترینفراوان 

زبالهراه بردن  از بین  سوزاندن و   ترفتالات  اتیلنپلی هایهای 

آن زبالهبازیافت  از  استفاده  است.   ترفتالات  اتیلنپلیهای  ها 

) به دلیل محتوای کربنی   ACش ماده برای تهیه  پی  عنوانبه

ناخالصی پایداری چرخه بالا،  و  کم  معدنی  یک  های  بالا(   ای 

گزینه بسیار مناسب جهت بازگشت به چرخه چنین ضایعاتی  

 (.Mallakpour et al. 2017باشد )می

بلو     کی  SCl3N18H16C  یمولکول  فرمول  با  (MB)متیلن 

کاتیونیرنگ   کاربرد  باوجود  که  است  آب  در  محلول  زای 

 Oz et)  سازیچرم ی، کاغذسازی و  نساج  عیصنا  در  گسترده

al. 2010)  ،اسهال،   تهوع،  جمله  از  جانبی  عوارض  دارای  

نفس،    سرگیجه،  سردرد، فلج  ادرار  رنگ  در  تغییرتنگی   ،

است نقرس  و    ،MB  حذف  .(Niazi et al. 2008) شدگی 

  یهاطیمح  از  ،ی نساج  یهارنگ  نیترگسترده   از  یکی  عنوانبه

 بر   Kannan and Sundaram (2001)  توسط  راًیاخ  یآب

با   .Rafatullah et al  (2010)  توسط  و  فعال  کربن  روی

 .است شده یبررس قیمتارزان  هایجاذباستفاده از 
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 Cu) آلژینات- (II) های پایدار مسدر پژوهش حاضر، گرانول

(II) -A)     از شده  مشتق  فعال  کربن   اتیلن پلیحاوی 

با مساحت سطح ویژه و ظرفیت جذب   (PETAC)ترفتالات  

حذف   برای  گرفت.  MBبالا  قرار  استفاده  و  مورد  سنتیک 

جذب  ایزوترم بهینه   زارنگ های  شرایط  تحت  جاذب  روی  بر 

گرانول مجدد  استفاده  قابلیت  همچنین  شد.   هایبررسی 

 حاصل مورد بررسی قرار گرفت.  

 ها مواد و روش -2
 مواد شیمیایی   -1-2

( آلژینات  و  Na-Aسدیم  آبه  کلرید    مس(  دو 

O)2.2H2(CuCl    از شرکت مرک وMB    از شرکت سیگما

-کربن فعال، ضایعات بطری ی تهیهبراآلدریچ خریداری شد.  

( برش cm  1/0-0/2های معدنی به قطعاتی با اندازه دلخواه )

 .داده شدند

 وسایل و تجهیزات آزمایشگاهی  -2-2

مدل   میدانی  نشر  روبشی  الکترونی   MIRA3میکروسکوپ 

LM TESCAN  و   و مطالعه ساختار  تصویربرداری  منظوربه  

  -نمونه مورد استفاده قرار گرفت. روش جذب بورنر مورفولوژی

)  -ایمت جاذبBETتلر  بودن  متخلخل  بررسی  برای  های  ( 

  با استفاده از دستگاه   MBسنتز شده به کار برده شد. غلظت  

 شد. گیریاندازه Cary 50مدل  واریان اسپکتروفوتومتر

 جاذب  سازیآماده  -3-2
 ترفتالات    اتیلنپلی  از شده  مشتق فعال  بنکر  -1-3-2

تهیه مشتقکربن    جهت  پلیفعال  از  ترفتالاشده  ت  اتیلین 

(PETAC )1،  جمعبطری معدنی  آب  از  های  پس  و  آوری 

 از  g  4شستشو به قطعات کوچک برش داده شدند. در ادامه  

تحت جو   و  C °  500  دمای  در  شده   قطعه ترفتالات  اتیلنپلی

شد   h  1  مدت  به  نیتروژن داده    بعد،  مرحله  در .  حرارت 

  ( شد،mm  25/0-42 /0)  الکآسیاب و    شده  پیرولیز  محصول

  گاز   ثابت   جریان  تحت  h  1  مدتبه  ºC  700  دمای   در  سپس

 .قرار گرفت یسازفعالمورد  نیتروژن

 PETAC/Cu(II) -A های گرانول -2-3-2

 نسبت   حاصل از مرحله قبل با  PETAC  پودر  خلاصه،  طوربه

 ml  100به    ،m(PETAC):m(Na-A)(  1:    5/1)  جرمی

 min  30مدت  به  و   اضافه(  حجمی/وزنی  1%)   Na-Aمحلول

مخلوطبه مغناطیسی  همزن  -به  همگن  مخلوط.  شد  وسیله 

 
1Polyethylene terephthalate-derived  activated carbon 

  کلرید   محلول  ml  500به  قطره  قطره  صورتبه  آمدهدست

  تا  اضافه  مغناطیسی  زدنهم  تحت  ،(حجمی/وزنی  %1)  مس

 هایگرانول.  آید  دستبه  A-Cu(II)/PETAC2  هایگرانول

 دمای   در  hr  24مدت  به  تربیش  اتصالات  ایجاد  برای  حاصل

کلرید   محلول  در  اتاق  محصول   نهایت   در.  ماندند  باقی   مس 

و  داده  شستشو  مقطر  آب  با   کاملاً   از   استفاده   با  سپس  شد 

 .  گردید خشک درای دستگاه فریز

 MBبررسی فرآیند حذف    -4-2

از    MBجذب    های یشآزما استفاده  محلول   ml  10با  از 

( و  500تا    mg/l  25) MB اولیه مختلفهای  با غلظت  زارنگ

( جاذب مشخص  )( تحت همg  04/0مقدار  مداوم    rpmزدن 

انجام شد 300 محیط  دمای  در  در  MB غلظت    .(  باقیمانده 

در طول    UV-Vis  دستگاه اسپکتروفوتومترمایع رویی توسط  

ظرفیت    آنالیزمورد    nm  655  موج نهایت،  در  گرفت.  قرار 

 ( محاسبه شد. 1ه )رابططبق  MB g)/, mge(qجذب 

(1)    𝑞𝑒 =
(𝐶𝑖−𝐶𝑒)𝑉

𝑚
 

ترتیب    eC و  l/(mg  iC(ظرفیت جذب،    mg  eq)/(g  ،که به 

شونده،   جذب  تعادلی  و  اولیه  مقدار     V (l)و  m (g)غلظت 

می نشان  را  محلول  حجم  و   Fayazi and)  دهدجاذب 

Ghanbarian. 2020.)    با  ی روشکیسنت  هایدادههمچنین  

-دادهو    دوم  مرتبه  شبه  و  اول  مرتبه  شبه  معادلات  از  استفاده

 مورد  چیندلوفر  و  ریلانگمو  زوترمیا  از  استفاده  با   ی تعادل  های

 .گرفت قرار یبررس

 و بحث   هایافته-3

 جاذب   یابیمشخصه  -1-3

 بااه  PETAC/Cu-A و PETAC نمونااه SEM تصاااویر

 داده ب( نشاااان-1شاااکل ) الاااف( و-1شاااکل ) در ترتیاااب

 انادازه  باا  کاربن  ذرات  تشاکیل  (الاف-1)شاکل  .  اسات  شده

 سااطح .دهاادماای نشااان را میکرومتاار ده چنااد میااانگین

 (ب-1 شااکل)  PETAC/Cu-A هااایگرانااول بیروناای

 .  دهدمی نشان را متخلخل و ناهموار  ساختار یک

  هاایجاذب و واجاذب نیتاروژن نموناه  ایزوترم  (ج-1)  شکل
PETAC    وPETAC/Cu-A  طور که همان  دهد.را نشان می

 دهنادهنشان  که  است  I  از نوع  ایزوترم جذب  شودمشاهده می

 است.   ساختار میکرو متخلخل جاذب

 
2Polyethylene terephthalate-derived activated carbon/ 

copper (II)-alginate (PETAC/Cu(II) –A) 
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  -بو   PETAC  -: الف FE-SEMتصاویر    -1شکل  

PETAC/Cu-A.های  ایزوترم جذب/واجذب نیتروژن نمونه -و ج

 آماده شده 
Fig. 1 FE-SEM images of: a) PETAC and b) 

PETAC/Cu-A, and C) N2 adsorption/desorption 

isotherms of the prepared products 

 اثر زمان تماس   -3-2

بار روی ساطح   MBخاوردن در مقادار جاذب  اثر زمان هام

در گساااتره   PETAC/Cu(II)-A و PETACجااااذب 

از  ml 10در دماااای ثابااات بااارای  min 300صااافر تاااا 

مشااخص مااورد بررساای قاارار گرفاات و  محلااول بااا غلظاات

-الااف( نشااان داده شااده اساات. همااان-2نتااایج در شااکل )

زا از طریاق شاود، فرآیناد جاذب رناگطور که مشاهده مای

رود. در مرحلااه اول ماایای پاایش یااک فرآینااد دو مرحلااه

دهااد و باار روی سااطح جاااذب ر  ماای MBجااذب سااریع 

شاود. بسایار کنادتر مای  MBدر مرحله دوم سارعت جاذب  

در  MBایااان پدیاااده نشاااانگر ایااان اسااات کاااه بیشاااتر 

طوری کااه تقریباااً شااود، بااهکوتاااهی حااذف ماای زمانماادت

-بااا افاازایش زمااان تماااس بکناادی تغییاار ماای MBجااذب 

ولیااه احتمااالاً بااه دلیاال نفااوذ کنااد. ساارعت بااالای حااذف ا

از محلااول باار روی سااطح خااارجی جاااذب  MBسااریع 

تاادریج اشااغال هااای در دسااترس بهاساات. در نهایاات سااایت

شوند و باه ایان ترتیاب سارعت نفاوذ کام شاده و باعاث می

شاود. بارای اطمیناان از مای  MBکند شدن سارعت جاذب  

هااای بعاادی باارای آزمایش h 3، زمااان MBحااذف کاماال 

 .انتخاب شد

 نموناه هوسایلباه MB ذکر اسات کاه جاذب ساریعقابال

PETAC  باه خااطر مسااحت ساطح ویاژه ممکان اسات 

تااری را در هااای جااذب باایشبااالاتر آن باشااد کااه سااایت

باا ایان حاال، ظرفیات جاذب   .کنادمراحل اولیه فراهم مای

 .کمتار اسات PETAC/Cu (II) -A ایان جااذب از نموناه

 حجام کال حفارات و عبارت دیگر، مسااحت ساطح ویاژهبه

کنناده تواناایی جااذب بارای حاذف متغیرهای اصلی تعیاین

  (II) دهااد حضااور مااسایاان نشااان ماای نیسااتند. زارنااگ

هاای جااذب نقاش عنوان مراکز اساید لاوئیس در گراناولبه

 ین ترتیااابدمهمتاااری در روناااد جاااذب دارناااد. بااا

PETAC/Cu (II) -A  عنوان هااای بعاادی بااهدر آزمایش

 جاذب انتخاب شد.  

   pH  اثر   -3-3

  ی حال  در  0/8  تا  pH   0/2گستره  در  MB  حذف   بر  pH  ریتأث

  مطالعه  مورد  بودند،   شده   داشته  نگه   ثابت   پارامترها  ر یسا  که

  شود، یم  مشاهده(  ب-2)  شکل  در  که  طورهمان.  گرفت  قرار

ی حذف شده افزایش  رنگزامقدار   0/4تا  0/2از  pHبا افزایش 

های بعدی  ماند. برای آزمایشباقی می و بعد از آن تقریباٌ ثابت  

 ( کار شد. ~6pHاولیه محلول ) pHدر 

 اثر مقدار جاذب  -4-3

شاده توساط جااذب جاذب  MBاثر مقدار جاذب بار میازان

دساات ه نتااایج بااگرفاات. در دماای اتاااق مااورد بررساای قاارار

 MBیناد جاذبآآمده از بررسی اثار میازان جااذب روی فر

ابتاادا بااا افاازایش  اساات. شااده داده نشااان (ج-2شااکل ) در 

تار و در میزان جاذب به دلیال اینکاه مسااحت ساطح بایش

تاری در اختیاار اسات جاذب های جاذب بایشنتیجه سایت

باه بعاد   مقاداراماا ایان میازان از یاک  کند.  افزایش پیدا می

عنوان تااوان آن را بااهکنااد کااه ماایرونااد ثااابتی پیاادا ماای

 gن مقاادار بنااابرای .مقاادار بهینااه جاااذب در نظاار گرفاات

هااای بعاادی مااورد اسااتفاده قاارار جاااذب در آزمایش 04/0

 گرفت.
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)غلظت اولیه:  اثر پارامترهای: الف( زمان تماس  -2شکل 

mg/l 100 :حجم ،ml 10 :دما ،K  298 :مقدار جاذب ،g  

،  ml 10، حجم: mg/l 100)غلظت اولیه:  pH، ب( (04/0

و ج( دزاژ (  K  298و دما:  g 04/0مقدار جاذب:  ،h 3زمان: 

، حجم:  mg/l 100)غلظت اولیه: جاذب روی راندمان حذف 

ml 10 :زمان ،h 3:دما ،K  298 ) 
Fig. 2 Effect of different parameters: a) contact time 

(concentration: 100 mg/l, volume = 10 ml, T = 298 K, 

adsorbent dosage = 0.04 g), b) pH (concentration = 

100 mg/l, volume = 10 ml, time = 3 h, adsorbent 

dosage= 0.04 g and T = 298 K) and c) (concentration 

= 100 mg/l, volume = 10 m, time = 3 h and T = 298 

K) 

 سینتیک جذب   -5-3

حل  سینتیکیمدل   مشترک جذب  سطح  در  شونده 

است.   پیچیده  به جامد/محلول معمولاً  به سرعت جذب  شدت 

شرایط  پارامتر و  جامد  ماتریس  وضعیت  مانند  مختلف  های 

مدل   دو  است.  وابسته  جذب،  که    سینتیکیفیزیکوشیمیایی 

شوند، یعنی مدل شبه مرتبه اول  طور گسترده استفاده میبه

معمولاً دوم  مرتبه  شبه  رفتار   و مدل  بررسی    سینتیکی برای 

به  .  روندیکار مبه بر روی جاذب  زارنگجذب   مقادیر مربوط 

 Fayazi et)  ( محاسبه شد 2رابطه )  مدل شبه مرتبه اول از

al. 2019).  1K   وeq   مربوط به این مدل از شیب و عرض از

  الف((.-3) آید )شکلدست میبه tبر  tq-eln(q(مبدأ منحنی 

(2                                           )t1k-e) = lnqtq-eln(q 

  کند( پیروی می3رابطه )و همچنین مدل شبه مرتبه دوم از  

(Fayazi et al. 2019).    که، از شیب و عرض از مبدأ منحنی
𝑡

𝑞𝑡
سرعت   ((ب-3) )شکل  tمقابل  در     ثابت  محاسبه  برای 

 شود. استفاده می

(3  )              𝑡

𝑞𝑡
=

1

𝑘2𝑞𝑒
2 + (

1

𝑞𝑒
) 𝑡 

tq مقدار ماده جذب شده در حالت تعادل،    g)/(mg eq  ،که

g)/(mg    زمان در  ماده جذب شده  و   min 1K)-1(و  tمقدار 

min).mg/(g 2K .ثابت سرعت جذب است 

 

 
: الف( شبه درجه اول و سنتیک جذب مدل شده  -3 شکل

  ب( شبه درجه دوم
Fig. 3 The adsorption kinetics modeled: a) pseudo-

first-order and b) pseudo-second-order 

آورده شده  1پارامترهای سینتیکی هر دو مدل در جدول )  )

 2R شود، مقدارمشاهده می  ( 1)طور که در جدول  همان  است.

برای مدل مرتبه دوم از مقدار مربوط به مدل مرتبه اول بهتر  

که   میاست،  جذبنشان  روند  جاذب   MBدهد  روی   بر 

PETAC/Cu (II) -A   به وسیله جذب شیمیایی است غالباً 

یا   گذاشتن  اشتراک  به  از  ناشی  والانس  نیروهای  شامل  که 
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مولکول و  جذب  سطح  بین  الکترون  است  تبادل  جاذب   (.Mayakaduwa et al. 2016)های 

 .PETAC/Cu (II) -A بر روی جاذب MB های سینتیک جذبپارامترهای محاسبه شده از مدل  -1جدول 
Table 1 Calculated parameters of adsorption kinetics models of MB on PETAC/Cu(II)-A 

Adsorbent  pseudo-first-order  pseudo-second-order 

 k1 (min-1) qe (mg/g) R2  k2 (g/mg.min) qe (mg/g) R2 

PETAC 0.0154 13.29 0.77  0.0141 22.62 0.9977 

PETAC/Cu (II) -A 0.0174 5.94 0.8899  0.00328 25.97 0.9964 

        

 ایزوترم جذب  -6-3

شرح  جذب  ایزوترم  طریق  از  معمولاً  سطحی  جذب  فرآیند 

می جاذب  داده  در  شده  جذب  ماده  مقدار  که   عنوان بهشود، 

است. ثابت  دمای  در  غلظت  جذب  ایزوترم تابع  های 

PETAC/Cu (II) -A    مدت به  اتاق  دمای   min  180در 

نشان داده شده    (4)نتایج در شکل    .مورد بررسی قرار گرفت

 سرعت به، ابتدا میزان جذب MBبا افزایش غلظت اولیه  است.

می  پیدا  تا  افزایش  شده  کند  جذب  سرعت  آن  از  پس  کند، 

می اشباع  جاذب  نهایت  در  ثابت  اینکه  جذب  میزان  و  شود 

 ماند. باقی می

 
های روی گرانول MBایزوترم جذب  -4شکل 

PETAC/Cu(II)-A 
Fig. 4. Adsorption isotherm of MB adsorption on 

PETAC/Cu(II)-A beads 

تمکین  ایزوترم و  فرندلیچ  برای   طوربههای لانگمویر،  وسیعی 

مایع مورد استفاده  -توصیف فرآیند جذب در حد فاصل جامد

می به  گیرند. قرار  ثابتدستجهت  طبق  آوردن  لانگمویر  های 

  شکلرسم و نتایج در    eCبر حسب    eq/eC( نمودار  4رابطه )

 است. شده گزارشالف( -5)

(4) 𝐶𝑒
𝑞𝑒

=
1

𝑞𝑚𝑎𝑥𝐾𝐿
+

𝐶𝑒
𝑞𝑚𝑎𝑥

 

کند و جهت به دست  ( پیروی می5ایزوترم فرندلیچ از رابطه )

ثابت نمودار  آوردن  فرندلیچ  حسب    elnqهای  رسم   elnCبر 

 ب((. -5) )شکلشده است 

(5) 𝑙𝑛𝑞𝑒 = 𝑙𝑛𝐾𝐹 +
1

𝑛
𝑙𝑛𝐶𝑒 

 

 
  هایروی گرانول  MBجذبهای  مدل  -5شکل  

PETAC/Cu(II)-A : الف( لانگمویر، ب( فروندلیچ، و ج( تکمین 
Fig. 5 Modeles for MB adsorption on PETAC/Cu(II)-

A beads: a) Langmuir, b) Freundlich, and c) Temkin 
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جذب   برای  نیز  تمکین  جاذب  MB ایزوترم   توسط 

PETAC/Cu (II) –A  این مدل   (.ج(-5) اعمال شد )شکل

 ود.ش( ارائه می6ه )رابطبا فرم خطی 

(6 )   elnC t+BtlnK t= B eq  

غلظااات تعاااادلی آنالیااات در محلاااول،  eC (mg/l)کاااه، 

(mg/g) eq  مقااادار جاااذب شاااده باااه ازای واحاااد وزن

ظرفیاااات جااااذب بیشااااینه ت ااااوری،  maxqجاااااذب، 

(L/mg)LK  ،1(ثاباات لانگمااویر/nmg)l/( 1-(mg g fK  و

n ناادلیچ و وهااای فرثابااتTB و TK هااای تمکااین ثاباات

 . (Fayazi et al. 2015a)هستند 

نتااایج حاصاال از آنااالیز لانگمااویر، فرناادلیچ و تمکااین در 

طااور کااه مشاااهده آورده شااده اساات. همااان (2جاادول )

آمااده باارای ماادل دسااتشااود ضااریب همبسااتگی بااهماای

دهناده ایان واقعیات اسات باوده و نشاان  9973/0لانگمویر  

خوبی از ماااادل یبااااهخوببه MBکاااه جااااذب مولکااااول 

از  عاالاوه باار ایاان،کنااد. پیشاانهادی لانگمااویر پیااروی ماای

فااااکتور  ریلانگماااومااادل جاااذب  اساسااایهاااای ویژگااای

شااود ماای ( بیااان7) رابطااه بااا اساات کااه L(R( جداسااازی

(Fayazi et al. 2015b). 

  روی جاذب  MBپارامترهای ایزوترم جذب  -2جدول 

PETAC/Cu (II) -A 
Table 2 Calculated parameters of adsorption isotherm 

models of MB on PETAC/Cu(II)-A 

Model Parameters Value  

Langmuir Kl (L/mg) 0.1742 

qm (mg/g) 86.96 

R2 0.9973 

Freundlich Kf ( mg/g (l/mg)1/n ) 20.011 

N 3.23 

R2 0.9542 

Temkin Bt 9.453 

Kt 22.34 

R2 0.8618 

 

(7  )              𝑅𝐿 =
1

1+𝑘𝑙𝐶0
 

غلظاات  0C (mg/l)ثاباات لانگمااویر و  lK (l/mg)کااه، 

دهااد کااه نشااان ماای LR مقااداراولیااه در فاااز مااایع اساات. 

، مطلااوب (lR=1)، خطاای (lR>1)شااکل ایزوتاارم نااامطلوب 

(1>lR>0) ناپذیر یااا برگشاات(0=lR) بااا توجااه بااه  .اساات

( در 3گااازارش شاااده در جااادول ) LRاینکاااه مقاااادیر 

بار روی  MBمحدوده صافر تاا یاک اسات، بناابراین جاذب 

 .جاذب یک فرآیند مطلوب است

 مقادیر فاکتور جداسازی بر اساس معادله لانگمویر   -3جدول  
Table 3 Separation factor values based on the 

Langmuir equation 

Concentration (mg/l) RL 

50 0.10 

100 0.054 

150 0.037 

 قابلیت استفاده مجدد از جاذب   -3-7

بازیابی  به توانایی  و  پایداری  بررسی  منظور 

دوره    5، جاذب مورد نظر طی   PETAC/Cu (II) -Aجاذب

ی شد. به  ریکارگبهجذب و واجذب بر طبق روش پیشنهادی  

آوری و پس  در پایان آزمایش، جاذب جمع این منظور، هر بار

به اتانول  با  آن  حرارت  از  درجه  با  سپس  و   ºCخوبی شسته 

روز در آون خشک گردید. نتایج حاصل  به مدت یک شبانه 60

( شکل  ش6در  داده  نشان  همان(  است.  مشاهده  ده  که  طور 

چرخه می طول  در  استفاده  مورد  جاذب  جذب  ظرفیت  شود 

بالایی،   اما در سطح  یافته است،  استفاده مجدد کمی کاهش 

از   است.٪85بیش  مانده  باقی  پنجم  چرخه  در  بنابراین،   ، 

بدون  می   PETAC/Cu(II) -Aجاذب بار  چند  برای  تواند 

 مورد استفاده قرار گیرد. توجهی در ظرفیت جذب کاهش قابل

 
جاذب  PETAC/Cu (II) –A قابلیت استفاده مجدد   -6شکل 

 MBبرای حذف 

Fig. 6 Reuse of PETAC/Cu (II) -A adsorbent for the 

removal of MB 

 ها مقایسه با دیگر روش  -8-3

جذب   تحقیق  این  جاذب   MBدر  توسط  آبی  محلول  از 

PETAC/Cu(II)-A    مشخص شد.  کهبررسی    شد 

PETAC/Cu(II)-A  مؤثر  قیمتارزان   جاذب   یک  برای   و 

محدوده    MBکاتیونی    رنگزای  حذف در  آب  های    pHاز 

حداکثر است.  قلیایی  تا    روی   بر  MB  جذب  ظرفیت  خنثی 

دست آمد  هب  mg/g   96/86لانگمویر  مدل  از  استفاده   با  جاذب
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 تر است و نشان از کارایی بالای جاذب پیشنهادی دارد. بیش(  4های گزارش شده در جدول )که در مقایسه با دیگر روش

 های مختلفبا استفاده از جاذب MB زارنگحداکثر ظرفیت جذب  -4جدول 
Table 4 Maximum adsorption capacity of MB dye using various adsorbents 

Reference pH m(g/l) 0C (mg/g) mq Adsorbent 
(Zhang et al. 2014 ) 7 40 71.45 Fe3O4@hierarchical hollow silica spheres 
(Wang et al. 2012) 6 10 59.7 MWCNT 

(Mouni et al. 2018) 6 100 52.76 Kaolin 
(Arora et al. 2019) - 5 8.65 Iron based metal organic framework 
(Huang et al.2019) pH > 9 40 82.15 Magnetic graphene oxide modified zeolite 

(Nasuha et al. 2010) 6 100 147 Rejected tea 

(Vadivelan and Kumar 2005 ) 8 100 40.6 Rice husk 
(Najafi et al. 2018) 6 10 1.37 @Guanidine 4O3Fe 
(Cherifi et al. 2013) 

 
4 20 40 Vegetal fiber activated carbons 

(Ansari et al. 2018) 12 100 59.17 Sawdust/MgO 
This Research 6 100 86.96 PETAC/Cu (II) -A 

     

 گیری نتیجه -4
  کربن   هیپا   بر  د یجد  متخلخل  کرویم  جاذبحاضر،    پژوهش در  

  حذف   یبرا  آن  از   و  هیته  یکیپلاست  زائد   مواد  از   حاصل  فعال 

 نتایج مطالعه نشان داد که:  . شد استفاده زارنگ

در    -1 بلو  متیلن  حذف  کارایی  قلیایی    pHبالاترین  های 

حاصل شد و در محدوده اسیدی کارایی حذف آلاینده کاهش  

 یافت. 

لیچ  داده های تعادلی با استفاده از ایزوترم لانگمویر، فروند  -2

داده تعیین،  ضرایب  به  توجه  با  شد.  ارزیابی  تمکین  های  و 

 تعادلی از ایزوترم لانگمویر تبعیت کردند. 

از    MBحداکثر ظرفیت جذب    -3 استفاده  با  بر روی جاذب 

 بدست آمد.  mg/g 96/86مدل لانگمویر 

های سینتیکی با استفاده از معادله شبه مرتبه اول و داده  -4

از  شبه دوم لاگرگرن مور د تحلیل قرار گرفت. واکنش جذب 

   .(9964/0کند )مدل شبه مرتبه دوم تبعیت می

 هایهای تولید شده از زبالهبا توجه به نتایج حاصل، گرانول

PETAC   ارزان قیمت و در  می عنوان یک جاذب  به  توانند 

آلاینده حذف  برای  قرار دسترس  استفاده  مورد  رنگی  های 

به   توجه  با  آزمایشگیرند.  آزمایشگاه،  انجام  شرایط  در  ها 

شود برای تایید نتایج بدست آمده از جاذب سنتز پیشنهاد می

سایر  و  آلی  مواد  اثر  و  استفاده  واقعی  پساب  برای    شده 

اندازهآلاینده گیری  های فاضلاب روی میزان حذف آلاینده را 

 کرد.

 هادسترسی به داده 
این پژوهش در متن    های استفاده شده یا تولید شده درداده

 مقاله ارائه شده است.

 تضاد منافع نویسندگان 
  ی منافع  تضاد   گونههیچ  که   داردمی  اعلام   مقاله   ن یا  سندهینو

 .ندارد مقاله ن یا انتشار ای  و شتننو  با رابطه در
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