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 Fluoride is one of the developed compounds that can enter water resources 

in different ways. The World Health Organization has recommended its 

maximum permissible concentration in drinking water of 1.5 mg/l so that 

its concentration exceeding the permissible limit can be harmful to the 

health of living organisms and ecosystems. The aim of this study was to 

determine the efficiency of activated carbon modified by the thermo-

chemical method from oak fruit in fluoride removal. This research was 

conducted in a discontinuous system on a laboratory scale, and for this 

purpose, the effect of effective parameters such as time, pH, concentration, 

adsorbent dose, and other factors was investigated. The results of the 

experiments showed that the maximum amount of removal takes place 

during 90 min, pH=3, adsorbent dose of 0.1 g/l, and pollutant concentration 

of 50 mg/l. The results of the synthetic models showed that the Freundlich 

model with the coefficient of determination (R2=0.863) is a better model 

than the Langmuir model with the coefficient of determination (R2=0.736) 

to describe the synthetic behavior of the absorber. Until now, most 

absorption methods have been performed to remove the pollutant 

concentration of 30 mg/l. In the current study, with the input pollutant 

concentration of 50 mg/l, it can be stated that the activated carbon modified 

from the oak fruit is a cheap, efficient, and effective adsorbent. It is 

considered available to remove fluoride from aqueous solutions. 
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Introduction 
Fluoride is one of the soluble ions in water 

sources, which enters water sources through 

natural sources such as minerals, geochemical 

sediments, basalt, and artificial sources, 

including the discharge of industrial wastewater, 
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which depending on its concentration and 

consumption in drinking water can be a serious 

health risk of living organisms. The World 

Health Organization has recommended 1.5 mg/L 

of fluoride in drinking water. The maximum 

concentration of fluoride in drinking water for 

children 6-8 years old should be 0.60 mg/L. 

Therefore, the lower level is considered for the 

first two years of life, and the recommended 

upper limit for adults and children in the older 

age group is 1.0 mg/L. Today, the high 

concentration of fluoride in water sources is 

considered a problem in many countries such as 

Iran, Iraq, India, and Mexico. Unfortunately, its 

concentrations up to 30 mg/L have been found in 

the drinking water of 25 countries around the 

world.  

A slight concentration of fluoride is necessary for 

the normal mineralization of bones and the 

formation of tooth enamel. However, its 

excessive concentration can be dangerous and 

lead to dental and skeletal fluorosis. In this 

regard, purification of aqueous solutions 

contaminated with fluoride ion concentration can 

be done with methods such as ion exchange, 

micro and nanofiltration, flocculation, chemical 

precipitation, sedimentation, and membrane 

filtration which have high costs and low 

efficiency. Surface adsorption is considered an 

economical, cost-effective, common, simple, and 

high-efficiency method for fluoride removal in 

developing countries. In the process of surface 

adsorption, the pollutant transfers from the liquid 

phase to the solid phase, resulting in the 

complete removal of the pollutant. Adsorbents 

should have excellent adsorption capacity as well 

as a high number of vacant sites, suitable 

porosity, the active surface of atoms, and high 

specific surface area. These benefits are obtained 

by using a proper modification of adsorbents 

(activation). Surface adsorption is a process used 

to separate many organic and inorganic 

pollutants from water environments. This process 

has a high ability to remove pollutants due to its 

low cost, high flexibility, simple design, and 

management. Surface adsorption by using 

activated carbon is a widespread method for 

removing pollutants due to its high surface area 

and its high adsorption capacity. However, its 

most important limitation is the high cost of 

commercial activated carbon preparation.  

Therefore, using agricultural residues and 

especially of oak fruit as one of the raw materials 

of carbon production is effective in reducing the 

cost of active carbon. Thus, the presented study 

aimed to examine the effectiveness of activated 

carbon modified with chemicals (ammonium 

chloride) produced from oak fruit as an efficient 

adsorbent in absorbing fluoride from aqueous 

solutions. Therefore, the impact of effective 

variables such as pH, contact time, fluoride 

concentration, kinetics, and adsorption isotherms 

was investigated. 

Material and Methods 

This study has been conducted in a batch system 

on a laboratory scale and for this reason .  To 

examine the characteristics, structural features, 

morphology, and microscopic structure, and 

determine the factor groups on modified 

absorbent were evaluated by using ammonium 

chloride, the experiments of X-ray diffraction, 

Scanning Electron Microscope (SEM), and 

Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR). 

Thus, the impacts of effective parameters such as 

time, pH, concentration, and adsorbent dose were 

investigated. The isotherm of the experimental 

data was evaluated by using Langmuir and 

Freundlich equations. Also, the equations of 

absorption kinetic were examined to obtain the 

best absorption model.  

Results 

To determine the effect of ammonium chloride 

on the appearance characteristics of the 

absorbent, images of raw and modified 

absorbents were taken using a scanning electron 

microscope. The size of particles is in the range 

of nanometers, and related analyzes determined 

the structural characteristics of absorbent before 

and after modification via the XRD device. To 

check the morphology and microscopic structure 

of these two absorbers, FESEM test was used, 

and also for their elemental analysis, EDS tests 

and elemental analysis map were done. The 

results of experiments indicated that the 

maximum amount of removal was done in 90 

minutes, pH =3, and absorbent dose of 0.10 g/L 

with 50 mg/L concentration. The results of FTIR 

and BET  indicated that the activated carbon 

produced has a high surface area and a developed 

micropore structure. The highest specific surface 

area was 20.3 m2/g, the maximum pore volume 

was 0.074 cm2/g and the lowest average pore size 

was 2.21 nm.  

The study of adsorption isotherm describes the 

interaction between the adsorbent and the soluble 

substance. The results indicate that the removal 

of fluoride by carbon modified with chemical 
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activator (ammonium chloride) follows the 

Freundlich adsorption isotherm with the 

coefficient of determination (R = 0.86). During a 

similar study on the adsorption of fluoride by 

activated carbon from apple waste, they 

concluded that the adsorption data is more 

consistent with the Freundlich isotherm, which is 

in agreement with the result obtained from the 

present study. Adsorption isotherm of the 

modified activated carbon by chloride 

ammonium is shown in Fig. 1. 

 

Fig. 1 Adsorption isotherm of the modified activated 

carbon by chloride ammonium:  

a) Langmuir isotherm b) Freundlich isotherm  

Conclusions 

In this study, the activated carbon produced from 

oak fruit was used to remove fluoride from the 

aqueous solutions. The results of the study 

showed that: 

1. The highest fluoride removal efficiency (71%) 

occurred at pH = 3, adsorbent dose of 0.10 g/L at 

a contact time of 90 min. 

2. By increasing the pH of the solution, the 

pollutant removal efficiency decreased. 

3. The adsorption reaction follows the first-order 

kinetics with the coefficient of determination 

(R2=0.98) and the adsorption isotherm with the 

coefficient of determination (R2=0.863) from the 

Freundlich model. 

Because oak is one of the most dominant trees in 

the Zagros forests and most of its fruit is 

discarded, by using the obtained results, it is 

possible to utilize activated carbon produced 

from oak fruit as an attractive currency absorber, 

affordable, and environmentally friendly for 

removing fluoride from the aqueous 

environments. Due to the fact that the tests were 

done by using a synthetic sample in the 

laboratory, it is suggested to confirm the results 

of activated carbon produced from oak fruit for 

real wastewater and to measure the effect of the 

organic substances and other pollutants on the 

absorption rate. 
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  پژوهشی   لهمقا

 

شده های آبی با استفاده از کربن اصلاحید از محلول ابررسی کارایی حذف فلور

 مطالعات ایزوترم و سینتیک جذبمیوه بلوط: 

 4اله نورمرادیحشمت و  2مهرداد چراغی، 3، سهیل سبحان اردکانی*2بهاره لرستانی ، 1یعلی رمضان 

 ایران  همدان، اسلامی،  آزاد دانشگاه همدان، واحد  پایه، علوم زیست، دانشکدهمحیط ، گروهدانشجوی دکتری1
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 بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی ایلام، ایلام، ایران دانشکده    ،بهداشت محیطمهندسی    وهدانشیار، گر 4

 چکیده   اطلاعات مقاله 

  [03/08/1400]  ت:تاریخ دریاف

 [  26/11/1400]:  تاریخ بازنگری
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وارد منابع آبی    د توان مختلفی می   های راه ای است که از  ه توسعه یافت  ترکیبات از جمله    فلوراید 

توصیه    mg/l5 /1 . سازمان جهانی بهداشت حداکثر غلظت مجاز آن را در آب آشامیدنی  شود 

-بوم برای سلامتی موجودات زنده و  تواند می  غلظت بیش از حد مجاز آن نموده است، بطوریکه

  -کارایی کربن فعال اصلاح شده به روش حرارتی تعیین  پژوهش  هدف این  .  باشد مضر    سازگان 

در یک سیستم ناپیوسته در مقیاس    پژوهش د. این  بو   فلوراید شیمیایی از میوه بلوط در حذف  

، غلظت، دوز جاذب و  pHنظیر زمان،  بدین منظور اثر پارامترهای مؤثر    . آزمایشگاهی انجام شد 

در  ترین مقدار حذف نشان داد که بیش  ها بررسی شد. نتایج حاصل از آزمایش  سایر عوامل دیگر 

زمان  دوزجاذب =min  90 ،  3pH  مدت   ،   g/l1 /0   آلاینده    با  و   صورت   mg/l  50غلظت 

نتایج مدل می  (  2R= 863/0های سنتیکی نشان داد که مدل فروندلیچ با ضریب تعیین ) گیرد. 

( برای توصیف رفتار سنتیکی جاذب مدل  2R= 0/ 736نسبته به مدل لانگمویر با ضریب تعیین ) 

روش  اکثر  تاکنون  است.  آلاینده  بهتری  غلظت  برای حذف  انجام شده    mg/l  30های جذب 

توان اظهار نمود که کربن فعال  می   mg/l  50ورودی    ا غلظت آلاینده است در مطالعه حاضر ب 

  فلوراید حذف    برای مد و در دسترس  آ قیمت، کار ارزان عنوان یک جاذب  اصلاح شده میوه بلوط به 

 شود.محسوب می های آبی  از محلول 

 :  های کلیدیواژه 

 بلوط  

   فلوراید  ؛جذب

 کربن فعال  

 های آبی محلول 

       نویسنده مسئول:*

lorestanib@iauh.ac.ir   

 

 

 مقدمه -1
یون  فلوراید از  از یکی  که  است  آبی  منابع  در  محلول  های 

رسوبات ژئوشیمیایی،  طریق منابع طبیعی مانند: مواد معدنی،  

وارد  صنایع  پساب  تخلیه  جمله  از  مصنوعی  منابع  و  بازالتی 

می آب  آب  منابع  در  آن  مصرف  و  غلظت  به  بسته  که  شود 

می زنده آشامیدنی  موجودات  برای سلامت  جدی  خطر  تواند 

برای   .باشد شده  توصیه  مجاز  حد  بهداشت  جهانی  سازمان 

را آشامیدنی  آب  در  استکرتوصیه    mg/l   5/1فلوئور    ده 

(Nizam et al. 2022)  غلظت حداکثر  آب    فلوراید.  در 

  ،باشد. لذا  mg/l6/0 سال باید    8-6آشامیدنی برای کودکان  

شود  زندگی در نظر گرفته می اول دو سالتر برای سطح پایین
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با حد  برای  و  شده  توصیه  رده لای  در  کودکان  و  بزرگسال 

بالاتر   با  سنی  )  mg/l1 برابر  . (Nizam et al. 2022است 

بالای   کشورها   از  منابع آب در بسیاری  فلورایدامروزه غلظت 

شود عنوان مشکل تلقی میهند، مکزیک به  مانند ایران، عراق، 

(Bazrafshan et al. 2016مت که  أ (.  شده  مشخص  سفانه 

آشامیدنی    در  mg/l   30تا  فلورایدغلظت   در   25آب  کشور 

  فلوراید(.  Bhaumik et al. 2012سراسر جهان وجود دارد )

طر پزشکیمسیر   یقاز  مواد  جمله  از  مختلف  یا  های  آب   و 

 Choong  et)  شودوارد میآشامیدنی شهری به بدن انسان  

al. 2018  .)  سازی طبیعی  معدنی  برای  فلورایدغلظت کمی از

است.  استخوان  لازم  دندان  مینای  تشکیل  و    ، حالینبااها 

خطرناک باشد و منجر   تواندآن میغلظت بیش از حد ممکن  

  (. Craig et al. 2015به فلوئوروزیس دندانی و اسکلتی شود )

میمحلول   تصفیه آلوده  آبی  روشهای  با  مانند  تواند  هایی 

یونی،  لخته اسیونفیلترنانو  و    میکرو   تعویض  رسوب ،  سازی، 

ته غشایی شیمیایی،  صافی  و  این    نشینی  که  شود  انجام 

بالا و  روش  .Ghafoori et al)  کمی دارند  کاراییها هزینه 

اقتصادی  عنوانبه سطحی  جذب  (.  2022 روش  مقرون   ،یک 

  بالا   کاراییو    راهبری ساده  و با   متداولپذیر،  انعطاف  ،صرفهبه

  های آبیها از جمله فلوراید از محلولندهانواع آلایبرای حذف  

قرار استفاده   .Gomez-Hortiguela et al)  دگیرمی  مورد 

2011;  Khalil et al. 2013; Hajipour et al. 2021; در .)

انتقالات آلاینده از فاز مایع به فاز   فرآیند جذب سطحی نقل و

در و  است  جامد  آلاینده  کامل  حذف  باید  جاذب  .نتیجه  ها 

های خالی  تعداد سایت  ،همچنین  دارای ظرفیت جذب عالی و

اتم فعال  سطح  مناسب،  تخلخل  بالا  زیاد،  ویژه  سطح  و  ها 

از  که  باشند  استفاده  با  مزایا  جاذب این  مناسب  ها  اصلاح 

دستسازی(  )فعال )می  به   ;Akar et al. 2019آید 

Cheraghi et al. 2015; Hameed et al. 2007; Janovs 

et al. 2003  .)سالهمینبه طی  محققان،  خاطر  اخیر  های 

کربن فعال    یجابهقیمت و متنوع  های ارزان بسیاری از جاذب 

یون   حذف  برای  بهاندکرده  استفاده  فلوراید تجاری  عنوان . 

تحقیقی   در  هدف  مثال،  با  فعال  که  کربن  کارایی  بررسی 

حذف   در  پسته  پوست  از  نتایج  شد   انجام   دیفلوراحاصل   ،

داد سنتزشدهکه    نشان  ترکیب    جاذب  یک  عنوان   ارزان به 

از فلور  کارایی  قیمت  حذف  در  از  ابالا  آبی  هالمحلو ید  ی 

استب بوده  در (Khodadadi et al. 2015)  رخوردار   .

قابلیتمطالعه دیگر،  در   ای  اوکالیپتوس  پوست  فعال  کربن 

روش    فلورایدجذب   اسید   ی سازفعالبا  فسفریک  حضور  در 

و در جذب    بررسی  فعال  کربن  این  که    فلورایدمشخص شد 

داشته    کارایی در  Mahvi et al. 2019)   استخوبی   .)

از  از محیط   فلورایدتحقیقی دیگر، حذف   با استفاده  های آبی 

ه حداکثر میزان حذف ک  بررسی و مشخص شدزائدات سیب  

با    فلوراید شده  اصلاح  زائدات  است  2O2H  ،89%برای    بوده 

(Zarrabi et al. 2015  .)  که  مطالعهنتایج داد  نشان  ای 

فعال   کربن  بلوط    4O3Feنانوکامپوزیت  پوست  از  حاصل 

حذف  می برای  مؤثر  نقش  فاضلاب  فلورایدتواند  های  از 

 (. Takmil et al. 2020سنتتیک داشته باشد )

داشتن  دلیل  به  فعال،  کربن  از  استفاده  با  سطحی  جذب 

و در نتیجه، ظرفیت جذب بالایی که دارد،    مساحت سطح بالا

گسترده   روش  آلاینده  منظوربهیک  این  حذف  با  است.  ها 

مهم فعال  حال،  کربن  تهیه  بالای  هزینه  آن  محدودیت  ترین 

زائدات کشاورزی   از  استفاده  لذا،  است.  ماده    عنوانبهتجاری 

هزینه   کاهش  در  کربن  تولید  حائز  اولیه  بسیار  جاذب  تولید 

فعال  کارایی کربن  بررسی  ،  پژوهش است. هدف از این    اهمیت

تولیدی از میوه  (  یداآمونیوم کلر)د شیمیایی  اصلاح شده با موا

از    فلوراید جذب    در  جدید   جاذبیک    عنوانبهبلوط  

آبی  محلول  پژوهش  ،  همچنیناست.  های  این  اثر  در 

و از   مقدار جاذب   ، فلوراید، زمان تماس، غلظت  pHمتغیرهای  

 مورد بررسی قرار گرفت. جذب سینتیک و ایزوترمطرفی 

 ها مواد و روش -2
 مواد و تجهیزات     -2-1

و همچنین سایر   فلورایدگیری یون ازه، برای اند1نز محلول اسپ

مواد شیمیایی مورد استفاده از شرکت مرک آلمان خریداری 

حاوی    منظوربهشد.   محلول  سدیم    فلورایدتهیه    فلوراید از 

(NaF  خلوص درصد  با  شرکت    99%(  -HACHساخت 

USPEA  اندازه شد.  نمونه   فلورایدگیری  استفاده  با  در  ها 

مدل اسپکتروفتومتر  شرکت  -DR 5000دستگاه  ساخت 

HACH-USA    موج به انجام شد  nm  560در طول  برای   .

جذب معادله  آوردن  از  -دست  استفاده  با  غلظت، 

غلظت   از شش    و   ،25،  50،  75،  100،  150اسپکتروفتومتر، 

mg/l  5    جذب مقدار  شد.  نیز،  غلظتاستفاده  و  فوق  های 

و   معادله  )همراه  کالیبراسیون  از 2Rمنحنی  استفاده  با   )

غلظت  Excelافزار  نرم آمد.  معادله  به دست  های مجهول در 

 
1SPADNS Fluoride Reagent Solution 
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غلظت جذب  میزان  طریق،  این  از  و  شد  داده  فوق  قرار  های 

از  .  دشمحاسبه    %20  و   ،78،  77،  72،  69،  70ترتیب  به

pH  مدل ها  نمونه   pHتعیین  منظور  به  Metrohmمتر 

برای اختلاط و تماس مناسب جاذب    ،همچنین  .دشاستفاده  

یون   ساخت  فلورایدو  شیکر  استفاده    Dragan  شرکت  از 

جذب  داده  گردید. ایزوترم  مدل  جذب  تعادل  تجربی  های 

گرفت. قرار  بررسی  مورد  فروندلیچ  و  ترسیم   لانگمیر  برای 

رآیند جذب، از رابطه لانگمویر و توصیف ف  خطی مدل  معادله

 . (Zandipak et al. 2020) د ش( استفاده 1)

(1)            C𝑒

q𝑒
=

1

q𝑚𝑎𝑥 K𝑙
  ×

C𝑒

q𝑚𝑎𝑥 
 

جاذب،  q𝑚𝑎𝑥  ،که جذب  ظرفیت  جذب    K𝑙بیشترین  ثابت 

 غلظت ماده جذب شونده است.  C𝑒لانگمویر و  

معادله  ترسیم  مدل  برای  فرآیند   فروندلیچ  خطی  توصیف  و 

 (. Zandipak et al. 2020( استفاده شد ) 2جذب، از رابطه )

(2)       logq𝑒 = log𝐾𝑓 +
1

𝑛
logC𝑒 

ترتیب مربوط به ظرفیت  های فروندلیچ و بهثابت  K𝑓 و 𝑛  که،

 . هستندجذب و شدت جذب  

دقیق  برای آبررسی  از  جاذب،  کریستالی  ساختار    نالیزتر 

XRD  آوردن اندازه بلورک مربوط   به دست  برای.  استفاده شد

 Hajipour et)  ( استفاده شد 3به هر فاز از رابطه شرر )رابطه  

al. 2021.) 

(3)     D = Kλ/ꞵcos (θ) 

بلورک،    D  ،که طول   λ(،  9/0فاکتور شکل )برابر با    Kاندازه 

پهنای باند در    β(،  nm  54/1موج پرتو ایکس مورد استفاده )

و   ارتفاع  رابطه    θنصف  این  مطابق  است.  پیک  وقوع  محل 

 nm  مقدار اندازه بلورک برای این فاز نیمه کریستالی برابر با 

 آمده است.  به دست 85/5

 سازی محلول استوک آماده  -2-2

استوک  محلو  ابتدا حل  mg/l1000 )  فلورایدل  طریق  از   )

تقطیر تهیه شد و    دو بار( در آب  NaF)  فلورایدنمودن سدیم  

غلظت  فلورایدهای  محلول  ،سپس  mg/l  150-10های  با 

 .دشتهیه 

 سازی جاذبآماده  -2-3

این   بومی  پژوهش  در  بلوط  میوه  فعال  کربن  توصیف  برای 

مورد استفاده قرار گرفت و    BETو    XRD  ،FTIR  نالیزایلام، آ

که کربن فعال تولیدی دارای مساحت سطح بالا و    نشان داد

یافته  ریزحفرهساختار   ویژه،  توسعه  سطح  بالاترین  است.  ای 

g/2m  3/20بیش و کمg/2cm074/0ترین حجم حفرات  ،   ،-

 ، ابتدا.  شدتعیین    nm  21/2ترین متوسط قطر اندازه حفرات  

با      آوری واطراف ایلام جمع  ارتفاعات های میوه بلوط از  نمونه 

دو و  بار  آب  شستشو  ادامه    تقطیر  با    ،. سپسدشخشک  در 

 استفاده از خردکن آزمایشگاهی به قطعات کوچکی در اندازه

cm 1-5/0  ( دماهای  در  و  شده  و C˚  900-600خرد   )  

)زمان مدت  )min  200-15های  عمل  h 2-5/0 به 

شد. انجام  آنها  روی  به  کربن    کربنیزاسیون  مرحله،  این  در 

مانند اسید فسفریک، کلرید    ییهامحلولتولیدی با استفاده از  

سازی گردید. لازم به ذکر است که  روی و کلرید آمونیوم فعال

محلول از  مختلفی  مولارهای  از  مرحله  این  فوق  در  های 

دردشاستفاده   تو  .  فعال  کربن  روی  بر  عمل  نهایت،  لیدی 

استفمش با  الکابندی  از  استاندارد  ده  با    ASTMهای 

-µm500   دستیابی به ذرات  برای(  30-75های شن )اندازه

آزمایش  200 انجام  برای  و  شد  قرار   ها انجام  استفاده  مورد 

 (. Liu et al. 2010) گرفت

  فلورایدجذب سطحی    هایگیری و آزمایشاندازه  -2-4

 ml  250  در سیستم ناپیوسته و در بشرهای  هاه آزمایشهم

. پارامترهای مورد بررسی در این مطالعه شامل دوز  دشانجام  

  در دامنه   فلورایدغلظت اولیه    ،g/l 5/0–05/0در دامنهجاذب  

mg/l  150  -10در بازه  ، زمان تماس  min  200-15  و  pH   

 .  بود 3-9در بازه 

  HClو    NaOHهای  ها با استفاده از محلول نمونه  pHتنظیم  

توسط   نرمال  تماس    pHیک  و  اختلاط  برای  شد.  انجام  متر 

 rpm  200مناسب جاذب و محلول از شیکر با شدت اختلاط  

یک   حجم محلول در هر  .استفاده شد C ° 2 ± 25 و در دمای 

  برای  . ثابت در نظر گرفته شد  (100 و  ml  250)  هایاز ارلن 

نمونه آبی،  محلول  از  جاذب  ذرات  طی  جداسازی  در  ها 

، فیلتر  µm  2/0  مختلف واکنش با استفاده از فیلتر  یهازمان

روش از  استفاده  با  و سپس  هر  شد  آلاینده  مقدار  فوق،  های 

 (.Ahmadi et al. 2020) دشنمونه تعیین 

 تعیین ظرفیت جذب سطحی    -2-5

و    پژوهشاین   آزمایشگاهی  مقیاس  سیستم   صورتبهدر 

در  بهینه  pHتعیین    آزمایش برای  ناپیوسته انجام شد. شروع 

غلظت   ثابت  و  g/l  1/0  دوز جاذب  ،mg/l50  فلورایدشرایط 

آزمایشگاهی   دمای  25) در  ± در    (℃2 دادن  تغییر  با  و 

تعیین   پیش  از  و  شانجام    شدهمقادیر  بعدی  د  مراحل  در 
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جاذب،   متغیرهای  از  دیگر  یکی  بهینه  دستمقدار  آمد.    به 

ایزوترم  از  جذب  مدل  به  بردن  پی  و  برای  فروندلیچ  های 

و مقدار    ،همچنین  لانگمیر  گردید.  استفاده  جذب  ظرفیت 

شده    فلورایدجذب   )  یلهوس بهجذب  رابطه  از  ( 4جاذب 

 .(Talebzadeh et al. 2016) شدمحاسبه 

(4) qe =
V(C0 − Ce)

m
 

تعادلی    𝑞e  ،که ترتیب    Ceو    C0،  (mg/g)یمیزان جذب  به 

حجم نمونه   V(،  mg/l)  فلورایدغلظت اولیه و غلظت تعادلی  

(l  و )m  ( مقدار جاذب استفاده شده بر حسبg است. درصد )

( رابطه  از  نیز  اولیه  محلول  از  فلوئوراید  محاسبه  5حذف   )

 (.Maleki et al. 2011; Malkoc et al. 2010گردید )

(5) R (%) =
(C0 − Ct)

C0
 × 100 

میانگین    3  صورتبه  ها آزمایشهمه   و  شد  انجام  تکرار  بار 

انتقال   Excel  افزارنرم  بهآنالیز    برایهای به دست آمده  داده

   . داده شد

 آنالیز و مشخصات   -2-6

های استاندارد و مجهول در نمونه   فلورایدسنجش غلظت یون  

انجام    DR5000مدل    UV/Vis  با استفاده از اسپکتروفتومتر

سطح   مورفولوژی  و  ساختاری  مشخصات  تعیین  برای  شد. 

از   ایکس    یهافنجاذب  پرتو    X-RayDiffractionپراکنش 

رو الکترونی  و  1(SEM)  شییمیکرسکوپ  فیلیپس  شرکت   ،

تعیین گروه عاملی موجوبرای  از های  بر روی سطح جاذب  د 

ساخت    AVATARمدل    2( FTIR)  قرمزمادونسنجی  طیف 

 د.  شاستفاده  cm 4000 -400-1در دامنه  Thermoشرکت 

 ها و بحث یافته  -3
 نتایج بررسی خصوصیات جاذب    -3-1

ظاهری   خصوصیات  بروی  آمونیوم  کلرید  اثر  تعیین  برای 

شی تصاویر از  یالکترونی روجاذب، با استفاده از میکروسکوپ  

شکل  در  آن  نتایج  که  شد  گرفته  شده  اصلاح  و  خام  جاذب 

مشاهده    طورهماناست.    شدهارائه (  1) شکل  این  در  که 

و همچنین   ،شودمی است  نانومتری  در محدوده  ذرات  اندازه 

و ویژگی  تعیین  به  مربوط  ساختاری    آنالیزهای  مشخصات 

 
1 Scanning Electron Microscopes 
2 Fourier Transform Infrared Spectroscopy 

از اصلاح با استفاد از دستگاه  جاذب قبل و بعد  در    XRD3ه 

 ( نشان داده شده است.3شکل )

دو   برای این  میکروسکوپی  ساختار  و  مورفولوژی  بررسی 

آزمون   از  همچنین    FESEM4جاذب  عنصری    برایو  آنالیز 

و نقشه آنالیز عنصری استفاده شده    EDS5های  آنها از آزمون

نتایج حاصل آزمون  است.  این  داده    ( 1)ها در شکل  از  نشان 

 شده است. 

 
 

 
  الف(  :کربن فعال حاصل از  FESEM  )الف( میکروگراف   -1  شکل

 بهینه شده با آمونیوم کلریدو ب(    میوه بلوط
Fig. 1 FESEM Micrographs of activated carbon from: 

a) oak fruit and b) optimized by ammonium chloride 

شکل  د شده    الف(-1)ر  تولید  فعال  کربن  سطح  میکروگراف 

توسط میوه بلوط نشان داده شده است. ساختار متخلخل این 

(  30تا    m  5  های مختلف )از حدودماده با حفراتی با اندازه

دیواره متوسطی حدودو  اندازه  با  است.    m   4هایی  مشهود 

بیش   ،همچنین بزرگنمایی  با  تصویر  متوسط  در  اندازه  تر، 

گیری شده اندازه   nm  40   های کربنی در این ماده حدود دانه

و   ایدکس  آزمون  نتایج  همچنین  و  شکل  این  مطابق  است. 

وزنی ساختار این    %91نقشه آنالیز عنصری مشخص است که  

اکسیژن تشکیل درصد وزنی آن از    5/5ماده از کربن و حدود  

می نشان  نتایج  این  است.  فعال  شده  کربن  ساختار  که  دهد 

های موجود  کربن بوده و ناخالصی  حاصل از میوه بلوط عمدتاً

 در این نمونه ناچیز است. 

 
3 X-ray diffraction 
4 Field Emission Scanning Electron Microscopy 
5 Energy Dispersive Spectroscopy 
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ها و نتایج آنالیز عنصری نمونه کربن بهینه شده با  میکروگراف

شکل در  نیز  کلرید  است.    ب(-1)  آمونیوم  شده  داده  نشان 

متخلخل بوده و    کاملاًق این شکل ساختار این ماده نیز  مطاب

اندازه با  اندازه  ب  25تا    m  5های مختلف از حدود  حفراتی  ا 

تر نسبت  هایی نازکو دیواره  m  15  برابر با  یباًتقرمتوسطی  

نشده  بهینه  بلوط  میوه  از  حاصل  فعال  کربن  نمونه    در  به 

و نقشه 1)شکل   ایدکس  آزمون  نتایج  ( مشهود است. مطابق 

آنالیز عنصری مشخص است که در کنار کربن که با بیش از  

درصد وزنی عنصر غالب در این کامپوزیت است، عناصر   5/90

  7/2،  6/3اکسیژن، آهن و نیتروژن به ترتیب با مقادیر حدود  

بیش  %  2/1و   را وزنی  ماده  این  دهنده  تشکیل  عناصر  ترین 

دادهتش ساختار  کیل  این  در  موجود  کلر  مقدار  همچنین  اند. 

وزنی بوده است، وجود عناصر کلر و نیتروژن در    %6/0حدود  

آن    یدیمؤتواند  ساختار می آمونیوم کلرید در  ماده  وجود  بر 

 باشد. 

دقیق   برای از  بررسی  جاذب،  دو  این  کریستالی  ساختار  تر 

نتایج در شکل )  XRDآزمون   ( نشان داده  2استفاده شده و 

است.   از    برایشده  نمونه  این  در  فاز    افزار نرم شناسایی 

Highscore plus X’Pert    استفاده شده است. مطابق شکل

به   42°و    23)الف(، دو پیک پهن موجود در زوایای حدود    3

مربوط )  ترتیب  صفحات  از  پراش  و  002از  آمورف  کربن   )

( صفحات  از  گرافیتی 101پراش  ساختار  در  موجود  کربن   )

موجود در کربن فعال است که در مقالات مشابه دیگری نیز 

 .Khalil et al)وجود این دو پیک پهن مشاهده شده است  

2013; Liu et al. 2010  .)پیک وجود  شدید  عدم  های 

 کریستالی بیانگر فقدان هرگونه ناخالصی در این نمونه است.  

در الگوی پراش پرتو ایکس مربوط به نمونه کربن فعال بهینه 

  نسبتاً شده با آمونیوم کلرید علاوه بر دو پیک قبلی سه پیک  

زوایای  تیز کریستالی   هده  مشا  5/40°و    1/36،  3/28نیز در 

(  113(، )022شود که به ترتیب مربوط به صفحات پراش )می

 :JCPDS No( ساختار آمونیوم کلرید با کد مرجع  023و )

فضایی    96-221-5686 گروه  و  مکعبی  کریستالی  ساختار  با 

3Pa-  نیمه است فاز  به  مربوط  بلورک  اندازه  نمونه  این  در   .

و اندازه بلورک مربوط به    nm  33/4  کریستالی کربنی برابر با 

با برابر  کلرید  آمونیوم  دست  nm  9/81  فاز  است.   به  آمده 

ییدکننده وجود آمونیوم کلرید  أ ت  XRDبنابراین، نتایج آزمون  

 . استسازی شده در نمونه بهینه 

 

 
  میوه بلوط  الف(  :کربن فعال حاصل از  XRD  الگوی )الف(    -2  شکل

 کلرید بهینه شده با آمونیوم  و ب(  
Fig. 2 XRD patterns of activated carbon from: a) oak 

fruit and b) optimized by ammonium chloride 

 بررسی اثر زمان تماس   -3-2

جذب   واکنش  در  مهمی  بسیار  نقش  تماس   فلورایدزمان 

داشته و از آن برای ارزیابی میزان زمان تماس جذب استفاده  

روی   (.Robinson et al. 2002)  شودمی به  زمان  تأثیر 

در  فلورایدحذف   شده  ، min200زمانی  های  بازه مطالعه 

سایر    داشتننگهثابت    با   15،  30،  45،  60،  90،  120،  150

، دوز جاذب  mg/l50، غلظت  =7pHپارامترهای تماس مانند  

g/l  1/0   دمای در  25)   و  ± شد.    (℃2 توجهبررسی  به    با 

(، با افزایش زمان تماس بین  3آمده در شکل )  به دستنتایج  

یابد.  آلاینده و ورودی جاذب، میزان درصد جذب افزایش می

جذب در جاذب فعال با افزایش زمان   کارایی در تحقیق حاضر 

اول افزایش چشمگیری داشت که دلیل آن    min90  تماس تا

می ذرات   باتوان  را  با  آلاینده  ذرات  برخورد  فرصت  افزایش 

دانست.جاذب   زمان  مرتبط  افزایش  به   90از    تماس  با 

min120  ، افزایش  جذب    کارایی کمتری  شدت  .  یافتبا 

تماس  یطورکلبه زمان  دامنه  در  تغییرات    min120به    90، 

که   نشد  مشاهده  آن چشمگیری  میدلیل  شدن با    توانرا  پر 

سایت یون  تدریجی  با  فعال  دانست   فلورایدهای    مرتبط 
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(Manoucheri-Tabar et al. 2018  .)مطالعه    نتایج یک 

 (.Takmil et al. 2020مؤید این موضوع است ) مشابه نیز

 
   فلورایدحذف    کاراییتأثیر زمان تماس بر    -3  شکل

Fig. 3 The effect of contact time on fluoride removal 

efficiency 

 pHبررسی اثر    -3-3

pH   م   عنوان به عامل  سطحی  ؤ مهمترین  جذب  فرآیند  در  ثر 

تغییر   محیط   pHبا افزایش یا کاهش  بطوریکه    ، شود می  محسوب 

شیمیایی   ترکیبات  واکنش  در  یونی  می حالت  این  شود.  ایجاد 

می  باعث  یونیزه  تغییرات  جاذب  سطح    کاراییبر    و   شده شود 

 Takmil et al. 2020; Yadav et)   استمؤثر  فلوراید جذب 

al. 2013  ) .   

 
   فلورایدحذف    کاراییبر    pHاثر    -4  شکل

Fig. 4 The effect of pH on fluoride removal efficiency  

)   در  تأثیر  4شکل  از  حاصل  نتایج   ) pH    روی بر  محلول  اولیه 

داده   فلوراید کارایی حذف   است.  داده شده  به دست  نشان  های 

افزایش   با  از    pHآمده  یون    9به    3اولیه  کارایی جذب  میزان 

  که ی طور یابد به صورت خطی کاهش می به  % 21به  49فلوراید از  

ید.  ش مشاهده   3برابر    pHترین میزان حذف یون فلوراید در  بیش 

ه از  نتایج حاصل از مطالعات حاضر نشان داد که کربن فعال شد 

ترین مقدار حذف یون فلوراید در محیط اسیدی  میوه بلوط بیش 

می  نشان  خود  بنابراین از  یون  چون    pH  <  7در    ، دهد  غلظت 

های فعال را روی  تواند مکان هیدروکسید در محلول بالاست می 

اینرو  از  و  کند  اشغال  کربن  کاهش    ، سطح  را  حذف  کارایی 

تأییدکننده  دهد می  مطالعه،  این  نتایج  سایر  .  مطالعات  نتایج 

 ( است   .Maleki et al. 2011; Yadav et alپژوهشگران 

2013 .) 

 سی اثر غلظت اولیه ربر  -3-4

یون   اولیه  غلظت  اثر  تعیین  فرآیند    فلوراید برای  کارایی  در 

 mg/l  10، و  25،  50،  75،  100،  150های  غلظت  جذب، در

بهینه   تماس  زمان  جرم    3برابر    )بهینه(   min90،pHدر  و 

گرفت.    g  1/0  جاذب قرار  بررسی  )  طبقمورد  (  5شکل 

غلظتمی در  که  گفت  آلاینده،  توان  پایین  اولیه  های 

جذب  جایگاه برای  کافی  فعال  در    ،داردوجود  های  ولی 

جایگاهغلظت تعداد  بالاتر  وجود  های  محدودی  جذب  های 

فعال   جایگاهای  این  و  اشباع    سرعتبهدارد  آلاینده  توسط 

 Yousefi etیابد )حذف کاهش می  کارایی  ، شوند، بنابراینمی

al. 2018; Zarei et al. 2015.) 

 
 فلوراید حذف    کارایی  تأثیر غلظت  آلاینده بر  -5شکل  

Fig. 5 The effect of contaminant concentration on 

fluoride removal efficiency 

 بررسی اثر دوز جاذب   -3-5

یون   حذف  کارایی  روی  به  جاذب  دوز  میزان    در   فلوراید تأثیر 

  ، شود که مشاهده می   طور همان   . ( نشان داده شده است 6شکل ) 

در شرایط بهینه منجر به    g/l5 /0–  05 /0   افزایش دوز جاذب از 

است، حذف    کاراییافزایش   دوز    که ی طور به   شده  افزایش  با 

  افزایش   % 71به    29  از   حذف   کارایی   ، g/l  05 /0  –  5 /0  جاذب از 

حذف  نشان   این که    است   یافته  در  فعال  کربن  تمایل  دهنده 

که،    .است  فلوراید  است  در حالی  از  این  افزایش جرم جاذب  با 

  فلوراید حذف    کاراییدر    ی توجه قابل تغییرات    g/l   5 /0 به   0/ 3

ن  می   شد مشاهده  را  موضوع  این  با که  همه    ی تقریب   جذب   توان 

ج   در   ها یون  تعادل ذب  ا سطح  ایجاد  سطحی    های یون بین    و 

 .Vazquez-Guerrero et al)   مرتبط دانست جاذب و محلول  
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واقع 2016 در  تعداد سایت با    (.  فعال  افزایش جرم جاذب،  های 

بین جاذب و    تماس جذب در محلول افزایش و در نتیجه سطح  

  فلوراید حذف    کارایی  ، بنابراین   . کند افزایش پیدا می   فلوراید یون  

 .Zarei et al. 2015;Yadav et alهم افزایش خواهد یافت ) 

سایر پژوهشگران نشان داده شد که با افزایش    در مطالعه   (. 2013

 Liu et)   یافته است آلاینده افزایش    حذف   کاراییدوز جاذب،  

al. 2005; Yadav et al. 2013 .) 

 
   فلورایدحذف    کاراییتأثیر دوز جاذب بر    -6  شکل

Fig. 6 The effect of absorbent dose on fluoride 

removal efficiency  

مدل  -3-6 و  سطحی  جذب  سینتیک  های بررسی 

 ایزوترمی جذب

به روی جذب کربن اصلاح شده   فلورایدفرآیند سنتیک جذب  

شبه درجه یک و شبه درجه   سنتیکیهای  با استفاده از مدل

شکل    در  فلورایددو مورد مطالعه قرار گرفت. سینتیک جذب  

و7) سینتیک  (،  تعیین  در  مهم    و  های جذبایزوترم   ،عوامل 

 .( نشان داده شده است1فرآیند نیز در جدول ) تعیینضرایب 

 
نمودار سینتیک شبه درجه اول و شبه درجه دوم در    -7  شکل

 کلراید   شده با آمونیومکربن بلوط اصلاح  
Fig. 7 The kinetic psedue-first-order and psedue-

second-order diagrams in chloride ammonium-

modified oak 

)که    طورهمان جدول  می(  1در  جذب  مشاهده  فرآیند  شود 

( تعیین  ضریب  با  یک  درجه  تبعیت 2R=98/0سینتیک   )

-توجه به بررسی مدل  با  تری نسبت به درجه دوم دارد وبیش

های ایزوترمی ارائه شده )لانگمویر و فروندلیچ( فرآیند جذب  

)  فلوراید استفاده در شکل  ارائه 8توسط جاذب کربن مورد   )

از   شده  تهیه  فعال  کربن  جاذب  ترتیب،  این  به  است.  شده 

حذف   فرآیند  در  بلوط  تعیین    فلورایدمیوه  ضریب  با 

(862/0=2R به نسبت  بیشتری  مطابقت  فروندلیچ  مدل  در   )

 ( دارد.2R=736/0مدل لانگمویر با ضریب تعیین )

های فرآیند جذب پارامترهای سنتیک و ایزترم  -1ل  جدو  

Table 1 Kinetic parameters and isotherms of the 

adsorption process 

Result Parameter Model   
0.042 K 

Psedue-first 

order 

K
in

tetics 

25.79 qe 

0.976 R2 
   

0.001 K 
Psedue-second-

order 24.04 qe  
0.933 R2 

    

243.902 Qm 

Fruendlich  Iso
th

erm
s  

0.015 b 
0.86 R2 

   
0.73 n 

Langmuir  2.075 Kf 
0.73 R2 

 

رخ هنگامی لایه  یک  داخل  از  نفوذ  توسط  که جذب سطحی 

گیرد. سینتیک سینتیک از نوع درجه اول صورت می   ،دهدمی

  ظرفیت جذب فاز جامد است. با مقایسه  بر اساسدرجه اول  

)  هاسینتیک  جدول  می1در  که  (  گرفت  نتیجه  میزان توان 

بیش سینتیک یک  از  تعادل جذب  است.تبعیت  نتایج  در    تر 

وی بذر کلم  ر  بر  فلورایدیون    از  جذب زیستی  قابلیتمشابهی،  

فرآیند جذب از سینتیک درجه    آن،  به تبعیتصورت گرفت و  

دارای حداکثر ظرفیت جذب    یک که  فروندلیچ  مدل   % 80و 

و   استمعنی  طوربهبوده  گذاشته  اثر   .Zarei et al) داری 

2015.) 

چگونگی فعل و انفعالات بین جاذب  ذب،  مطالعه ایزوترمی ج

کند. نتایج حاکی از آن است  و ماده حل شونده را تشریح می

فعال با  شده  اصلاح  کربن  توسط  فلوراید  حذف  کننده  که 

کلرید(،   )آمونیوم  )با  شیمیایی  تعیین  از 2R=86/0ضریب   )

ای مشابه  کند. طی مطالعهمیایزوترم جذب فروندلیچ تبعیت  

زائدات سیب    بر روی جذب فلوراید توسط کربن فعال شده از

های جذب با ایزوترم فروندلیچ  به این نتیجه رسیدند که داده

مطالعه   از  آمده  دست  به  نتیجه  با  که  دارد  بیشتری  تطابق 
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دارد مطابقت   .Zarrabi et al. 2015; Liu et al)  حاضر 

2010.) 

 

 
جذب کربن اصلاح شده با آمونیوم    نمودارهای ایزوترم   -8  شکل

فروندلیجالف( لانگمویر و ب(    کلراید:  
Fig. 8 Adsorption isotherm of the modified activated 

carbon by chloride ammonium: a) Langmuir and b) 

Freundlich 

 گیری نتیجه -4
حذف   برای وط  در این مطالعه از کربن فعال تولیدی از میوه بل

از محلول  های آبی استفاده شد. نتایج مطالعه نشان  فلوئوراید 

 داد که: 

)   کارایی بالاترین    -1 فلوئوراید  در  71%حذف   )pH    3برابر  ،

 اتفاق افتاد.  min 90در زمان تماس  g.L 0/1-1دوز جاذب 

 حذف آلاینده کاهش یافت.   کاراییمحلول،  pHبا افزایش  -2

تعیین    -3 ضریب  با  یک  درجه  سنتیک  از  جذب  واکنش 

(=0/982R( و ایزوترم جذب با ضریب تعیین )=0/8632R از  )

 کند. مدل فروندلیچ تبعیت می

های زاگرس با توجه به اینکه بلوط جزء درختان غالب جنگل

اغلب میوه آن    است به   عنوانبهو  با توجه  لذا  ریز است.  دور 

دستنتایج   می  به  میوه آمده  از  تولیدی  فعال  کربن  از  توان 

جاذب    عنوانبهبلوط   برای   یمتقارزان یک  دسترس  در  و 

محیط  از  فلوئورید  به حذف  توجه  با  کرد.  استفاده  آبی  های 

آزمایش آزمایشگاه  اینکه  در  سنتیک  نمونه  از  استفاده  با  ها 

می پیشنهاد  لذا  است.  شده  نتایج    برایشود  انجام  به تأیید 

پساب   دست برای  بلوط  میوه  از  تولیدی  فعال  کربن  از  آمده 

های فاضلاب  واد آلی و سایر آلایندهواقعی استفاده کرد و اثر م

 گیری کرد.  بر روی میزان جذب را اندازه

 سپاسگزاری 
از کارشناس محترم آزمایشگاه شیمی و میکروبیولوژی محیط  

ایلام   پزشکی  علوم  مطالعه    برایدانشگاه  این  در  همکاری 

 گردد. تشکر می

 هادسترسی به داده 
در این پژوهش در متن    (تولیدشدهیا  )شده  استفاده  های داده

 .است مقاله ارائه شده

 تضاد منافع نویسندگان 
گونه تضاد منافعی در  دارند که، هیچنویسندگان این مقاله اعلام می 

 رابطه با نویسندگی و یا انتشار این مقاله ندارند. 
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