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Background and Objectives: Increasing population, industrial activity, 
and agricultural demand have significantly reduced the global supply of 
clean water. Consequently, wastewater treatment and recycling have 
become critically important. Among various pollutants, synthetic dyes are 
some of the most hazardous environmental contaminants. Methylene blue 
(MB), widely used in the textile and pharmaceutical industries, poses a 
serious ecological threat when released into the environment. Among water 
purification techniques, adsorption using natural lignocellulosic materials 
has emerged as one of the most efficient methods due to their high 
adsorption capacity, renewability, biodegradability, and cost-effectiveness. 
This study synthesized spherical nanocellulose aerogels from mechanically 
prepared cellulose nanofiber gel, which were chemically cross-linked and 
freeze-dried. The research focused on the adsorption of MB in a batch 
system to optimize key parameters, including pH, initial dye concentration, 
adsorbent dosage, contact time, and temperature. Equilibrium data were 
analyzed using Langmuir and Freundlich isotherm models, with the 
Freundlich model providing a better fit to the experimental data.  
 
Materials and Methods: Spherical aerogels were fabricated from a 
mechanically processed 1% cellulose nanofiber gel (Nanonovin Polymer 
Co.) using epichlorohydrin (Hubai Chemical Co.) as a cross-linker. The 
cross-linker was added at 12 wt% relative to the dry cellulose to enhance 
structural stability in aqueous environments. The gel was extruded 
dropwise into liquid nitrogen and subsequently freeze-dried for 48 hours. 
The resulting aerogels were evaluated for MB removal in triplicate using a 
factorial statistical design. 
 
Results: The optimal conditions for adsorption were a pH of 8, an initial 
MB concentration of 200 mg/L, an adsorbent dosage of 0.1 g/L, and a 
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contact time of 70 minutes. Under these conditions, the process achieved a 

maximum adsorption capacity of 197.76 mg/g and a removal efficiency of 

98.88%. The Freundlich isotherm described the adsorption process more 

accurately than the Langmuir model. Thermodynamic analysis indicated 

that the adsorption was endothermic and non-spontaneous, as shown by 

positive values for the Gibbs free energy change (ΔG°) and enthalpy 

change (ΔH°). 
 

Conclusion: The spherical nanocellulose aerogel proved to be an efficient 

and environmentally friendly adsorbent for removing methylene blue from 

aqueous solutions. Its high performance under optimized conditions 

suggests strong potential for application in wastewater treatment. 
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   هاي کلیدي: واژه
  کلروهیدرین،  اپی

  رنگدانه متیلن بلو، 
  نانوالیاف سلولز، 

     هواژل سلولزي
  

آب سالم در جهان  با رشد جمعیت و گسترش صنعت و کشاورزي، میزان سابقه و هدف:
 اي پیداهاي مصرفی اهمیت ویژهکاهش یافته است، در نتیجه ضرورت تصفیه و بازیابی آب

بلو  زیست هستند. متیلن هاي محیطترین آلاینده زا از مهمها، مواد رنگدر میان آلاینده .کرده است
هایی است که در صنعت نساجی و داروسازي کاربرد فراوان دارد و وجود آن در از جمله رنگ

هاي هاي متعدد براي رفع آلودگیدر بین روش .شودهاي جدي میزیست باعث آسیب محیط
مواد لیگنوسلولزي به دلیل ظرفیت  مانندتکنیک جذب و استفاده از مواد جاذب طبیعی آب، 

 پذیري و هزینه کم، یکی از مؤثرترین راهکارها تخریب جذب مناسب، قابلیت تجدیدپذیري، زیست
نوسلولزي به شکل کروي از ژل براي پاکسازي آب آلوده است. در این مطالعه، هواژل نا

کن از طریق خشک دهنده عرضییکی و به همراه پیوندشده با روش مکان تهیهفیبر سلولزي نانو
تولید گردید. در مطالعات جذبی رنگدانه متیلن بلو توسط این هواژل نانوسلولزي  انجمادي

، غلظت اولیه رنگدانه، مقدار pH مانندمنظور تعیین شرایط بهینه حذف رنگینه تأثیر عواملی  به
بر روي راندمان جذب در یک سیستم ناپیوسته بررسی شدند.  جاذب، زمان تماس و دما

هاي ایزوترم لانگمویر و فروندلیچ تطبیق داده شد که حاصل امر  هاي تعادل با مدلچنین داده هم
هاي حاصل از مطالعه با مدل جذب فروندلیچ نسبت به معادله جذب نشانگر تطابق بهتر داده

  باشد.لانگمویر می
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در این پژوهش، ژل نانو فیبرسلولز تهیه شده به روش مکانیکی که از شرکت  ها:مواد و روش

تهیه  1کلروهیدرین توسط شرکت مواد شیمیایی هوبایدهنده عرضی اپی نانو نوین پلیمر و اتصال

% 1نانوسلولز مکانیکی با غلظت  ژل های کروی مورد بررسی قرار گرفت.شد برای تولید هواژل

کن انجمادی  کنی به روش خشک صلی هواژل استفاده شد. از فرآیند خشکعنوان ساختار ابه

منظور حفظ ثبات، پایداری ابعادی و افزایش استحکام در حالت  به برای تهیه هواژل استفاده شد.

هیدرین کلرواپی روهیدرین استفاده شد. پیونددهندهکلتر از مواد پیونددهنده عرضی به نام اپِی

اساس وزن خشک سلولز به ژل نانوسلولز اضافه گردید و هدف % بر12عرضی در غلظت وزنی 

شده برای تهیه  از استفاده از آن پایدارسازی هواژل نانوسلولز در محیط آبی بوده است. ژل آماده

ای درون نیتروژن مایع قرار داده شد و سپس به صورت قطرههواژل کروی توسط سرنگ و به

ساعت با دستگاه  48تقال داده شد و درنهایت پس از کن انجمادی ان درون دستگاه خشک

های نهایی تولید شده و مورد ارزیابی قرار گرفتند. سپس از کن انجمادی، هواژلخشک

شده جهت حذف رنگ متیلن بلو در سه تکرار با روش آماری آزمون فاکتوریل  های تهیه هواژل

 مورد مطالعه قرار گرفت.
 

اولیه محلول، میزان  pHرای تعیین پارامترهای بهینه، آثار دما، زمان، در این آزمایش، ب ها: یافته

مصرف ماده جاذب و غلظت اولیه متیلن بلو بررسی شده است. نتایج مطالعه حاضر نشان 

و  8 معادل pHدر  mg/g76/197 دهد که حداکثر ظرفیت جذب هواژل سلولزی معادل  می

و در این شرایط راندمان حذف  1/0جاذب  ، میزان مصرف مادهmg/L200  غلظت اولیه رنگ

های دمای فروندلیچ نسبت به لانگمویر با داده چنین، مدل هم درصد بود. هم 88/98رنگ بیش از 

کند. مثبت بودن تغییر انرژی آزاد گیبس در دمای زیاد و مثبت بودن آمده بهتر تطابق می دست به

 رماگیر بودن واکنش است.غیرخود به خودی و گ بیانگرتغییرات آنتالپی نیز 
 

طور  تواند بهدهد که هواژل کروی نانوسلولزی مینشان می پژوهشنتایج این  گیری:نتیجه

های  محلول =8Phماده جاذب و  g/L1/0 مؤثری برای حذف رنگینه متیلن بلو از میزان مصرف 

بهینه شامل غلظت ترین بازده جذب در شرایط  که بیش طوری آبی مورد استفاده قرار گیرد، به

توان از دقیقه حاصل شد. با توجه به عملکرد این جاذب، می 70و زمان  mg/L 200 اولیه رنگ

زیست برای حذف  عنوان یک ماده جاذب کارآمد و سازگار با محیط هواژل کروی نانوسلولز به

 .آمیز استفاده نمود طور موفقیت متیلن بلو به
 

حذف رنگ کاتیونی متیلن بلو توسط (. 1404) تقی ،طبرسا ،حامد گل محمدی، ،حسن رضایی، ،حسین ی،یوسف ،شیخی سنندجی، ژینواستناد: 

 .125-143(، 2) 32، های علوم و فناوری چوب و جنگل نشریه پژوهش. هواژل کروی نانوسلولزی حاوی پیونددهنده عرضی

                            DOI: 10.22069/jwfst.2025.23672.2113 
 

                        نویسندگان. ©                        گرگان یعیو منابع طب یدانشگاه علوم کشاورزناشر:                   
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  مقدمه
هاي دنیا و ترین چالش آلودگی آب یکی از مهم

ومیر در  ها و مرگعامل اصلی شیوع انواع بیماري
هاي سطحی و زیرزمینی هر دو در جهان است. آب

ها هاي مختلف قرار دارند. این آلایندهمعرض آلاینده
از نظر ماهیت به سه گروه مواد آلی، مواد معدنی و 

توانند اثرات شوند که میعوامل فیزیکی تقسیم می
ها از زیست داشته باشند. رنگ بسیار مخرب بر محیط

هاي ترکیبات شیمیایی  ترین گروهجمله خطرناك
هاي صنعتی بوده که بنا به دلایلی  موجود در پساب

به دنبال آن ایجاد  کاهش قابلیت نفوذ نور و مانند
اختلال در انجام فرآیند فتوسنتز در منابع آبی از 

). این 2 ،1باشند ( اي برخوردار می ملاحظه اهمیت قابل
نظر ظاهري، مانند تغییر  چنین از نقطه ترکیبات هم

رنگ، بو یا شفافیت آب بر کیفیت آن براي مصارف 
) و 3شرب و سایر مصارف اثر منفی برجاي گذاشته (

حال سبب بروز آلرژي، درماتیت، تحریک  یندرع
هاي ژنتیکی در  و نیز جهش )5)، سرطان (4پوستی (

ترین ترکیب ). متیلن بلو، متداول6شوند ( انسان می
آمیزي پنبه، پشم و  منظور رنگ رنگی مورداستفاده به

تواند سبب اختلال در  ابریشم است و: استنشاق آن می
تواند  قیم با آن میچنین مواجهه مست تنفس شده و هم

هاي دائمی به انسان و حیوانات،  باعث بروز آسیب
هاي موضعی، تهوع، استفراغ، افزایش تعریق سوختگی

). تصفیه نامناسب و دفع 8 ،7و اختلالات ذهنی شود (
 هاي رنگی حاصل از صنایع نساجی، غیراصولی فاضلاب

ساز بروز  رنگرزي، چاپ و صنایع مرتبط زمینه
محیطی فراوانی در  ضلات زیستمشکلات و مع

هاي زیادي ). روش10 ،9سرتاسر جهان شده است (
هاي صنعتی همچون ها از فاضلاببراي حذف رنگ

) تصفیه زیستی 12)، اکسایش شیمیایی (11انعقاد (
اند. ) و غیره استفاده شده14)، فرایندهاي غشایی (13(

 هاي رایج، از جنبه اقتصادي دارايبسیاري از فناوري

هایی هستند؛ بنابراین لازم است در این محدودیت
هاي مناسب به لحاظ هزینه بدون داشتن  حل رابطه راه

 تأثیر منفی برو کارایی اثربخشی فرایند ارائه شوند.

 هاي دلیل کارایی بالا در میان روش تکنیک جذب به
اي برخوردار است.  مختلف تصفیه آب از اهمیت ویژه

هاي  تأثیر ویژگی شدت تحت کارایی این روش به
توان  ها می ساختاري ماده جاذب است که از جمله آن

ها و سطح ویژه اشاره  اندازه تخلخل، حجم حفره به
کرد. امروزه با توسعه فناوري نانو، استفاده از 

زایش یافته است. این اف  طور گسترده ها به نانوجاذب
فرد خود، قادرند  دلیل ساختار منحصربه مواد به
توجهی کاهش دهند  هاي آب را به میزان قابل آلودگی

محیطی و تهدیدات علیه  و در نتیجه، خطرات زیست
  ).15موجودات زنده را به حداقل برسانند (

گرفته،  هاي انجاماساس نتایج بسیاري از پژوهشبر
ذف ترکیبات رنگی از فاضلاب کربن فعال براي ح

علت برخورداري از سطح  مؤثر است. کربن فعال به
وسیع و تخلخل زیاد قطعاً براي تصفیه تقریباً تمامی 

هاي موجود جاذب مناسبی است. با این آلودگی
وجود، قیمت زیاد مواد اولیه و پرهزینه بودن فرایند 
احیاء، باعث شده که این فرایند به لحاظ اقتصادي 

 بنابراین، جستجو ).17 ،16صرفه نباشد ( به یلی مقرونخ
دسترس سبب شده  هزینه و قابل هاي کم براي جاذب

هاي جدید زیادي براي جستجوي روش هاي پژوهش
عنوان جاذب  گیري از مواد طبیعی به و مؤثر براي بهره

ترین و ). سلولز یکی از فراوان19 ،18انجام شود (
توان آن زیستی است که میهاي تجدیدپذیرترین پلیمر

شود توده استخراج کرد و تخمین زده می را از زیست
که سالانه در حدود ده میلیارد تن توسط طبیعت تولید 

هاي امیدبخش کاربردي نانوفیبر شود. یکی از برنامه می
عنوان ماده اولیه براي تهیه  سلولز استفاده از آن به

ها مواد ل). هواژ20هاي نانوسلولزي است (هواژل
هستند  بعدي اي سه جامد متخلخلی با ساختاري شبکه
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که فضاهاي توخالی آن در حد مرزي بین ماده جامد و 
% هوا) پرشده است. این 99-95محیط با هوا (محتوي 

پیوسته است  هم هاي به ساختار همگن حاوي نانو حفره
کننده و ضروري در انتقال جرم مایعات  که عامل تعیین

دلیل سطح مخصوص  باشد. این مواد بهو گازها می
نانومتر و دانسیته  5- 100 و تخلخل زیاد 1000-200

مکعب در مترگرم بر سانتی 003/0-15/0 بسیار کم
علوم بسیاري مورد توجه دانشمندان هستند. تاکنون 

بسیاري به مطالعه و بررسی تولید  گران پژوهش
  .اندز مواد مختلف پرداختهها ا هواژل

  
  ها روشمواد و 

، از ژل نانوفیبرسلولز (روش پژوهشدر این 
شده از شرکت نانو نوین پلیمر با غلظت  مکانیکی) تهیه

عنوان ماده اصلی تولید هواژل استفاده گردید. % به1
کلروهیدرین از شرکت مواد شیمیایی هوباي چین اپی

)Hubei chemical technology,China تهیه شد (
 روند و از رنگدانهی به کار میعنوان پیونددهنده عرض به

 )Merck Co., Germanyبلو که از شرکت مرك ( متیلن
تهیه گردید استفاده شد. فرمول شیمیایی متیلن بلو در 

نشان داده شده است. براي انجام فرایند  1شکل 
 mg/L200  تا mg/L50 هاي رنگی با غلظت محلول

از از طریق رقیق کردن محلول استوك رنگ تهیه شد. 
  ها استفاده شد.  سازيآب دو بار تقطیر براي محلول

  که توسط دو بافر  ZAG PTR79متر مدل  pH از
گیري  کالیبره شده بود، جهت اندازه 7و  4هاي  pHبا

  ها استفاده شد. محلول pH مقادیر

  

  
 .)21ساختار شیمیایی ترکیب رنگ متیلن بلو ( -1 شکل

Figure 1. The chemical structure of the dye compound methylene blue (21). 
  

  .)22هاي فیزیکی و شیمیایی متیلن بلو ( ویژگی -1جدول 
Table 1. Physical and chemical properties of methylene blue (22). 

 نقطه ذوب دانسیته نقطه جوش وزن مولکولی فرمول ملکولی

Molecular Formula Molecular Weight Boiling Point Density Melting Point 

C16H18N3SC 319.85 g/mol 100-110 ˚C 1.0 g/cm3 180-190 ˚C 

  
عنوان ماده % به1نانوسلولز مکانیکی با غلظت  ژل

اصلی تولید هواژل استفاده گردید. پیونددهنده عرضی 
% بر اساس وزن خشک سلولز 10وزنی در غلظت 

به ژل نانوسلولز اضافه  - 4دقیقه در دماي  30مدت  به
و با همزن مغناطیسی هم زده شد. سپس جهت تولید 
هواژل توپی از روش تزریق ژل توسط سرنگ در 

ساعت داخل  48نیتروژن مایع استفاده شد و به مدت 
تا  درجه قرار داده شد -50دستگاه فریزدرایر با دماي 

کنی  درنهایت هواژل توپی تولید گردد. فرآیند خشک
تواند تأثیر بسیار  کن انجمادي می به روش خشک

هاي نانو الیاف بگذارد، مهمی در ایجاد ساختار شبکه
که آب موجود در نانوفیبر سلولز ابتدا یخ به دلیل این
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زده و سپس در اثر خلأ، مستقیماً به بخار آب تبدیل 
گردد نوفیبرهاي سلولزي خارج میشده و از بین نا

)23.( 

هاي سلولزي براي تثبیت اتصالات عرضی زنجیره
 C 120° حله تکمیلی حرارتی نمونه در دمايیک مر

ساعت داخل آون قرار گرفت، پس از انجام  3به مدت 
تیمار حرارتی پیونددهنده عرضی با برقراري پیوند 
کووالانسی بین زنجیرهاي سلولز بر پایداري و 

 ).24افزاید ( مقاومت هواژل سلولزي در حالت تر می

بررسی نقش پیونددهنده عرضی بر ثبات ابعادي 
  جهت بررسی مقدار استحکام در حالت تر  :نمونه

اي با ابعاد قطر و هاي استوانهژل سلولزي، نمونههوا
در داخل آب  mm 14و  mm18 ارتفاع به ترتیب 

زدایی شده قرار گرفت و ظرف حاوي نمونه بر  یون
همزنی  rpm 500روي همزن مغناطیسی با سرعت 

هاي نانوسلولزي در ژلمنظور عملکرد هوا شد. به
   دماهاي زیاد، این فرایند مجدداً در آب با دماي

°C 100  گرفت. بررسی ظرفیت جذب آب در انجام
روشی مناسب جهت ارزیابی هاي نانوسلولزي، ژلهوا

باشد.  ژل میتأثیر پیوند عرضی بر ساختار هوا
 mg4 هاي سلولزي با وزن تقریبی ژلمنظور هوا بدین

در  )mm14 و ارتفاع  mm18 و ابعاد یکسان ( قطر 
گیرد. آب قرار می ml50 اي حاوي  داخل بشر شیشه
دقیقه نمونه با احتیاط از بشر خارج  30پس از گذشت 

آب اضافی آن توسط فیلتر کاغذي جذب و  شده،
گردد. درنهایت وزن نمونه با ترازو ارزیابی می

زیر محاسبه  رابطهدرنهایت ظرفیت جذب آب توسط 
  ).25شد (

  

)1(                                     ܳுଶை = ெೢିெ೏
ெ೏

  
  

 ௗܯ وزن نمونه پس از جذب آب و ௪ܯکه در آن، 
  .حالت خشکوزن نمونه در 

نظر در ن مطالعه، با توجه به اهداف مورددر ای
عنوان جاذب  مورد هواژل کروي نانوسلولزي به

استفاده شد. حذف رنگ توسط این هواژل در ارلن 
  لیتري روي همزن مغناطیسی با دور  میلی 250

 rpm400  انجام گرفت. براي انجام هر آزمایش ابتدا
رنگ  mg/L200 لیتر نمونه با غلظت  میلی 100مقدار 

، pHداخل ارلن ریخته شد. در صورت نیاز به تنظیم 
 1/0با غلظت  HCl و NaOHهاي ها از محلول نمونه

مولار استفاده شد. در ادامه، مقدار مشخصی از ماده 
ارلن اضافه شد (در جاذب توزین و به نمونه داخل 

ها به دماي از اینکه نمونه آزمایش بررسی دما، بعد
نظر رسیدند، جاذب اضافه شد) و سوسپانسیون مورد

حاصل براي مدت زمانی معین بر روي همزن 
 مغناطیسی با سرعت اختلاط معین قرار داده شد. پس

هایی نظر، نمونهاز سپري شدن مدت زمان تماس مورد
وسیله پت برداشته و بهتر توسط پیلی میلی 10با حجم 

کاغذ صافی فیلتر شدند. در ادامه غلظت نهایی رنگ 
موج  نورسنج در طول - بلو از طریق دستگاه طیف متیلن
نانومتر سنجیده شد. سپس ظرفیت جذب به  664

  ):25تعیین شد ( 2 رابطهکمک 
  

௘ݍ                               )         2( = (஼బି஼೐)௏
ெ

  
  

غلظت  ௘ܥو  ଴ܥظرفیت جذب،  ௘ݍ رابطه،در این 
  ) هستند. mg/l(اولیه و تعادلی رنگ در فاز مایع 

V حجم محلول )L(  وM کار رفته  مقدار جاذب به
)g ( 3 رابطهاست. درصد حذف رنگ نیز با استفاده از 

  محاسبه شد:
  

)3                         (               (஼బି஼೐)
஼బ

× 100  
 

هاي اولیه و نهایی  به ترتیب، غلظت ௘ܥو  ଴ܥ ،که
رنگ پس از جذب هستند. براي اطمینان از تکرار 

ها در مطالعه حاضر سه تکرار و نتایج تمامی آزمایش
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هاي مورد ترین متغیر نگین نتایج گزارش مهممیا
بررسی در این آزمایش عبارت بودند از غلظت اولیه 

)، دوز 2-9اولیه محلول ppm50-200 ،(pH )رنگ (
 ) و دما بین10-70)، زمان تماس (01/0-1/0جاذب (

دمایی جذب، از  منظور هم گراد، بهدرجه سانتی 50-10
دمایی لانگمویر و فروندلیچ استفاده شد. شکل  مدل هم

  ): 26خطی مدل لانگمویر از این قرار استاست (
 
)4                 (                  ଵ

௤೐
= ଵ

௤೘
+ ଵ

௤೘௞೗௖೐
   

  

شده به ازاي  مقدار رنگ جذب ௘ݍ ،که در این معادله
غلظت  mg/g ،(ܿ௘مقدار معین جاذب مصرفی (

مقدار حداکثر رنگ متیلن  ௠ݍ)، mg/lتعادلی محلول (
و  )mg/gبلو مورد نیاز براي تشکیل یک لایه تکی (

݇௟  ثابت لانگمویر است. با ترسیم منحنی کاهش
ଵتغییرات 

௤೐
ଵبرحسب  

஼೐
ଵ، خطی راست به شیب 

௤೘௞೗
 

ଵو عرض از مبدأ 
௤೘

آید. شکل خطی آمده می دست به 
   ):28 ،26( قرار است معادله فروندلیچ ازاین

  

)5(                  log ௘ݍ = log ௙݇ + ଵ
௡

(log ܿ௘)  

اند. با ترسیم جذب فروندلیچ هاي ثابت ௙݇و  n ،که
log منحنی کاهش تغییرات log برحسب، ௘ݍ ܿ௘ ، خط

ଵشیب  راستی به
௡

log و عرض مبدأ  ௙݇  حاصل
  خواهد شد.

  
  نتایج و بحث

: اثر پیونددهنده عرضی بر پایداري هواژل در آب
هاي نانوسلولزي بدون ماده پیونددهنده ژلاگرچه هوا

حالت خشک برخوردار عرضی از ثبات ابعادي در 
گیرند و در تماس با آب قرار می که هستند، اما هنگامی

نماید، هاي آب به داخل ساختار آن نفوذ میمولکول
دچار از هم پاشیدگی شده و ساختار کروي آن از بین 

هاي پس از یک روز قرارگیري ژلرود. تصاویر هوامی
طور  آورده شده است. همان 2 در داخل آب در شکل

در داخل آب بسیار  ه مشخص است، پایداري نمونهک
کم بوده است. این آزمایش در شرایط ساکن (بدون 
استفاده از همزن مغناطیسی و بدون ایجاد هرگونه 

  جایی در نمونه) انجام شد. جابه

  

  
  .پیونددهنده عرضیژل سلولزي بدون بررسی پایداري و ثبات ابعادي هوا -2 شکل

Figure 2. Investigation on the stability and dimensional integrity on cellulose aerogel without  
cross-linking agent. 
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هاي نانوسلولزي حاوي پیونددهنده ژلتصویر هوا
 30ها به مدت آمده است. نمونه 3عرضی در شکل 

دقیقه بر روي همزن مغناطیسی هم زده شد. بر اساس 
مشاهدات این آزمایش، با افزایش پیونددهنده عرضی 

ژل سلولزي در حالت استحکام و پایداري ساختار هوا

طور مجدد در آب  یابد. این آزمایش به تر افزایش می
آمده  دست در حال جوش تکرار شد و نتایج مشابهی به

مثبت پیونددهنده عرضی بر حفظ  آمد که بیانگر تأثیر
  ژل نانوسلولزي است.ساختار هوا

  

  
  .ژل نانوسلولزي حاوي پیونددهنده عرضیثبات ابعادي هوا -3 شکل

Figure 3. Dimensional stability of nanocellulose aerogel containing cross-linking agent. 

  

  
  .هاي سلولزيتصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی از سطح مقطع هواژل -4 شکل

Figure 4. Scanning electron microscopy (SEM) images of the cross-section of cellulose aerogels. 
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 تصاویر :تصویربرداري میکروسکوپ الکترونی روبشی
میکروسکوپ الکترونی روبشی از سطح مقطع هواژل 

هایی دهنده ساختار متخلخل با حفره نانوسلولزي نشان
در ابعاد یک تا چند صد میکرومتر است که این 

اند. صورت همگن توزیع یافته ها در هواژل به حفره
درواقع رشد بلورهاي یخ در حین فرآیند پیش انجماد 

هاي سلولزي دارد. فیبریلسزایی در خودآرایی  هتأثیر ب
هاي منفرد زمان با رشد خود فیبریل بلورهاي یخ هم

سلولزي را با فشار در فضاي بین بلورها محبوس 
)، با انجام فرآیند تصعید در 30 ،29سازد ( می

ها جایگزین بلورهاي یخ کن انجمادي حفره خشک
هاي سلولزي در حد شود و تجمعات فیبریلمی

  ماند.بر جاي می هافواصل این حفره
  

 5بر جذب متیلن بلو را در شکل  pHاثر : pH اثر
هایی  بهینه، محلول pHکنید. براي تعیین  مشاهده می

ساخته شدند که در  9تا  2هاي مختلف بین pHبا 
 mg/L 200ها غلظت متیلن بلو ثابت و معادل  تمامی آن

ن همزدن و مدت زما gr/L 1/0مقدار جاذب معادل 
آمده آمده، با  دست اساس نتایج بهبود. بردقیقه  70

، =8pHیابد و در میزان جذب افزایش می pHافزایش 
ازآن دوباره  رسد و پسترین مقدار خود می به بیش

 =8pHکند؛ بنابراین، مقدار جذب تغییر چندانی نمی
 =2pHازاي  چنین به آمده آمد. هم دست مقداري بهینه به

(درصد حذف  mg/g470/194 ظرفیت جذب معادل 
ظرفیت  =8pHدرصد) و در  23/97رنگ معادل 
 (درصد حذف معادل mg/g769/197 جذب معادل 

  درصد) است. 88/98

  
  .بر فرآیند جذب pHاثر  -5 شکل

Figure 5. Effect of pH on the adsorption process. 
  

pH تواند بر بار سطحی جاذب، درجه محلول می
هاي کاربردي هاي مختلف، تفکیک گروهیونش آلاینده

هاي فعال جاذب و نیز ساختار مولکول رنگ  بر جایگاه
هاي محلول، یون pH). در مقادیر کم 31اثر گذارد (

کاتیونی براي هاي رنگ هیدروژن اضافی، با مولکول
کنند؛ هاي فعال رقابت می جذب بر روي جایگاه

ها به میزان بنابراین، ظرفیت جذب سطحی جاذب
 pHیابد. وقتی کم کاهش می pHزیادي در مقادیر 
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هایی با بار منفی یابد، تعداد مکانمحلول افزایش می
کند. در نتیجه کنش و واکنش بین افزایش پیدا می

رنگی کاتیونی نیز افزایش  هايها و مولکولجاذب
ها با یابد، بنابراین، ظرفیت جذب سطحی جاذبمی

  ).32یابد (افزایش می pHافزایش مقدار 
تأثیر مقدار جاذب بر : تأثیر میزان مصرف جاذب

شود. محدوده مشاهده می 6فرایند جذب در شکل 
تعیین  g/L 1/0تا  g/L 01/0 مصرف ماده جاذب از
گراد، درجه سانتی 50ا در دمايهشد که تمامی آزمایش

دقیقه  70 و مدت زمان =8pHو  200غلظت رنگ 
انجام گرفتند. با افزایش میزان مصرف جاذب، درصد 

ترین درصد حذف در  حذف افزایش یافت که بیش
 آمده آمد که معادل دست جاذب به g/L 1/0 مقدار

درصد است؛ اما با افزایش مقدار مصرف ماده  90/99
طوري  جذب کاهش یافته است. همان جاذب، ظرفیت
شود درصد حذف رنگ مشاهده می 6که در شکل 

یابد، متیلن بلو با افزایش مقدار جاذب افزایش می

، بازده حذف g/L 1/0 که در غلظت جاذب نحوي به
درصد رسیده است. دلیل افزایش بازده  100رنگ به 

 هاي حذف با افزایش دوز جاذب، افزایش تعداد جایگاه
دسترس جاذب براي متیلن بلو در محلول است؛  قابل

 تري در اختیار متیلن بلو قرار هاي بیشبنابراین، محل
یابد. بنا بر گرفته و در نتیجه درصد حذف افزایش می

آمده، با افزودن مقدار معینی از جاذب،  دست نتایج به
 ترین بیش پژوهششود در این حداکثر جذب حاصل می
 g/L 1/0 ار جاذب معادلدرصد حذف در مقد

چنین، زمانی که مقدار جاذب  آمده آمد. هم دست به
شده  مقدار رنگ متیلن بلو جذب یابد،افزایش می

یابد، چون ازاي هر گرم جاذب مصرفی کاهش می به
شونده ثابت اما مقدار  در این حالت غلظت ماده جذب

یابد و همین امر باعث کاهش جاذب افزایش می
بلو خواهد شد. نتایج این   یلنظرفیت جذب مت

گران همخوانی دارد  با نتایج سایر پژوهش پژوهش
)33 ،34 ،35.(  

 

  
 .اثر مقدار مصرف جاذب بر فرآیند جذب -6شکل 

Figure 6. Effect of adsorbent dosage on the adsorption process. 
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اثر غلظت اولیه متیلن بلو بر : اثر غلظت اولیه رنگ
 7فرایند جذب آن بر روي نانوسلولز در شکل 

شود. با افزایش غلظت متیلن بلو، مقدار مشاهده می

  یابد. ظرفیت جذب در غلظت جذب افزایش می
و در غلظت  mg/g89/49  معادل mg/L 50اولیه 
mg/L 200 معادل mg/g 153/199 .است  

  

  
  تأثیر غلظت متیلن بلو بر فرآیند جذب. -7شکل 

Figure 7. Effect of methylene blue concentration on the adsorption process. 
  

متیلن بلو با افزایش مقدار متیلن بلو سرعت انتقال 
یابد که هاي موجود بر روي جاذب افزایش میبه مکان

انجامد. درواقع، شده می به افزایش ظرفیت جذب
برنده قوي و مهم غلظت اولیه رنگ یک عامل پیش

هاي آبی و براي غلبه بر مقاومت انتقال جرم بین فاز
هاي که افزایش غلظت نحوي کند، بهجامد تأمین می

افزایش ظرفیت جذب رنگ  اولیه سبب تحریک و
شود. از سوي دیگر، با افزایش غلظت متیلن بلو می

یابد که این امر به دلیل کاهش بازده حذف کاهش می
هاي در دسترس براي متیلن بلو افزوده شده  جایگاه

گران  هاي سایر پژوهشاست. این نتایج با یافته
  ).37 ،36همخوانی دارد (

تأثیر مدت زمان  8در شکل : تأثیر مدت زمان تماس
کنید. تمامی تماس بر فرایند جذب را مشاهده می

گراد، غلظت رنگ درجه سانتی 50ها در دماي آزمایش

mg/L 200 مقدار جاذب معادل ،g/L 1/0  8وpH= 
طور که مشخص است، با طولانی  اند. همانانجام شده

یابد، شدن مدت زمان تماس، مقدار جذب افزایش می
جاذب در غلظت  g/L1/0  براي مقدارکه  طوري به

mg/L 200 از متیلن بلو، مقدار جذب در مدت زمان 
 70و در مدت زمان  mg/g49/192  دقیقه معادل 10

است. یکی دیگر از  mg/g 59/1979 دقیقه معادل
پارامترهاي تأثیرگذار بر فرایند جذب، مدت زمان 

اساس نتایج شونده است. بر جاذب با ماده جذب تماس
دقیقه اول تماس، ظرفیت  10آمده آمده، در  دست به

جذب سطحی و درصد حذف رنگ متیلن بلو توسط 
یابد و سپس با تري افزایش می جاذب با سرعت بیش

روندي کندتر متناسب با زمان روند صعودي را تا 
کند. این پدیده ناشی از رسیدن به حالت تعادل طی می

جذب شمار این واقعیت است که در ابتداي فرآیند 

a

b

c

c

0

50

100

150

200

250

۵٠ ١٠٠ ١۵٠ ٢٠٠

D
ye

Re
m

ov
al

A
m

ou
nt

(m
g/

g)
گ 

ف رن
حذ

دلر 
)مق

m
g/

g)

Dye Concentration (mg/L)
(mg/L (غلظت رنگ 



 همکارانو  ژینو شیخی سنندجی... /  حذف رنگ کاتیونی متیلن بلو توسط هواژل
 

137 

هاي سطحی خالی براي انجام جذب زیادي از جایگاه
در دسترس بوده اما با گذشت زمان و با کم شدن 

صورت  هاي جذب سطحی، متیلن بلو بهجایگاه
هاي درونی صورت نفوذ به حفره اي و یا به چندلایه

شود که به کاهش سرعت جذب جاذب جذب می
ناشی از تأثیر تواند چنین، این امر می انجامد. هم می

شونده بر  هاي جذبنیروهاي بازدارنده بین مولکول

سطح جاذب جامد و توده مایع باشد. با طولانی شدن 
مدت زمان، ظرفیت جذب افزایش یافت که علت آن 
از این قرار است که با طولانی شدن زمان، فرصت 

شونده قرارگرفته  تري در اختیار جاذب و جذب بیش
ارتباط، قائدي  ت بگیرد. دراینتا عمل جذب بهتر صور

)، 2008) و چنگیز و همکاران (2014و همکاران (
  ) گزارش دادند.39 ،38نتایج مشابهی را (

  

  
  .تأثیر مدت زمان بر فرآیند جذب -8 شکل

Figure 8. Effect of contact time on the adsorption process. 
  

دما یکی از پارامترهاي مهم در فرآیند جذب است. 
شود. تأثیر دما بر فرآیند جذب مشاهده می 9در شکل 

 70، مدت زمان 200ها در غلظت رنگ تمامی آزمایش
اند. انجام شده =8pHو  g/l1/0 دقیقه، مقدار جذب 

مقدار جذب در ترین  آمده، بیش دست مطابق نتایج به
آمده آمد. در این  دست گراد بهدرجه سانتی 10دماي 

درصد است.  97/98ترین مقدار جذب معادل  دما بیش
تواند به این  این کاهش جذب رنگ با افزایش دما می

دلیل باشد که در دماهاي بالاتر جذب فیزیکی ضعیف 
شده از سطح جدا  هاي جذبشود و مولکولمی
ماهاي بالا ممکن باعث تجزیه چنین د شوند، هم می

هاي رنگ قبل از جذب شود و افزایش دما نیز مولکول

تواند باعث کاهش چگالی شده و بر تعادل جذب  می
اثرگذار باشد. در فرآیندهاي جذب فیزیکی، افزایش 
دما معمولاً به افزایش آهنگ رسیدن به تعادل و از 
سوي دیگر، کاهش ظرفیت جذب تعادلی منجر 

کاهش ظرفیت جذب با افزایش دما ممکن شود.  می
 هاي دلیل تأثیر نیروهاي جذب ضعیف بین جایگاه است به

). 40فعال روي جاذب و کاتیون مولکول رنگ باشد (
  در مطالعه دیگري که روي حذف رنگ آنیونی 

K-2BP انجام شد، نتایج  1قرمز درخشانی واکنشی
نشان دادند که با افزایش دما مقدار حذف رنگ تا 

  ).42 ،41یابد ( درصد افزایش می 90/98
                                                
1- Reactive Brilliant Red K-2BP Anionic Dye 
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 .تأثیر دما بر فرآیند جذب -9 شکل

Figure 9. Effect of temperature on the adsorption process. 

 
 هاي در این مطالعه، از مدل: دماهاي تعادلی بررسی هم

دماي لانگمویر و فروندلیچ براي جذب سطحی  هم
وسیله هواژل کروي نانوسلولزي  رنگ متیلن بلو به

 شوند. مشاهده می 11 و 10 هاي استفاده شد که در شکل
دماي لانگمویر بر اساس این فرضیه استوار  مدل هم

لایه از مواد جاذب بر روي  است که پوششی تک
گیرند و هیچ  میساختار یکنواخت سطحی جاذب قرار 

هاي جاذب برقرار نیست و برهمکنشی بین مولکول
علاوه،  اند. بههاي جذب یکسان و مشابه جایگاه
شونده بر روي سطح  هاي جذب که مولکول هنگامی

شوند از آن جدا نشوند معادله جذب  جاذب جذب می
  آن از این قرار است:

دماي فروندلیچ بر این اساس استوار  معادله هم
طور ناهمگن اتفاق  ه جذب بر روي سطح بهاست ک

افتد و انرژي فرآیند جذب توزیع غیریکنواختی بر  می

 هاي سطح جاذب دارد. این ناهمگنی باعث حضور گروه
عاملی مختلف بر سطح و سازوکارهاي متفاوت 

). این 7شود ( شونده می برهمکنش بین جاذب و جذب
  :شودصورت زیر نمایش داده می دماي به مدل هم

  

௘ݍ                                           )  6( = ௙݇ܿ௘

భ
೙  

 
هاي حاصل از مطالعات مربوط به معادلات  داده
اند که مدل فروندلیچ به علت ضریب  آن بیانگرجذب 

)، نسبت به مدل =9431/0Rهمبستگی بالاتر معادل (
تري رفتار جذب  ) با دقت بیشR=6539/0لانگمویر (
کند که این ممکن است به دلیل توصیف میسطحی را 

ناهمگن بودن سطح جاذب یا وجود سطوح جذب با 
  هاي مختلف باشد.انرژي
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 .شده نانوسلولز بلو بر روي جاذب ساخته دماي فروندلیچ براي جذب رنگ متیلن هم -10 شکل

Figure 10. Freundlich isotherm for methylene blue adsorption on the fabricated nanocellulose adsorbent. 
  

 
 .شده از نانوسلولز بلو بر روي جاذب ساخته دماي لانگمویر براي جذب رنگ متیلن هم -11شکل 

Figure 11. Langmuir isotherm for methylene blue adsorption on the fabricated nanocellulose-based adsorbent. 
  

معیار دیگري که در توصیف : ترمودینامیک جذب
اي دارد، تعیین پارامترهاي  فرآیند جذب اهمیت ویژه

ترمودینامیکی جذب است. پارامترهاي ترمودینامیکی 
، Δܵ଴ ، تغییرات آنتروپی،ΔΗ଴ مانند تغییرات آنتالپی،

 8و  7هاي  ، با رابطه଴ܩΔتغییرات انرژي آزاد گیبس، 

). به این ترتیب که از ترسیم 43دست می آیند ( هب
nمنحنی تغییرات  ݇ଵ  برحسبଵ

்
و ممبدأه شیب و  

به دست  Δܵ଴و  ΔΗ଴عرض از مبدا خط، به ترتیب 
  آیند.  می
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)7       (                          ln ݇ଵ  = ୼ௌబ

ோ
− ୼୿బ

ோ்
  

  
)8         (                     Δܩ଴ = ΔΗ଴ − ܶΔܵ଴  
 

در این فرآیند مثبت است که نشان  ΔΗ଴مقادیر 
در  Δܵ଴دهد جذب رنگ متیلن بلو گرماگیر است. می

تصادفی بودن رابطه این فرآیند مثبت است که افزایش 
دهد. در فرآیند جذب را نشان می شونده بین جذب

). مثبت شدن انرژي آزاد گیبس در دماهاي بالا 44(
غیرخودبخودي شدن فرآیند جذب در دماهاي  بیانگر

  ).45زیاد است. (
  

  گیري نتیجه
نتایج حاصل از قابلیت هواژل کروي نانوسلولز 

دهد نانوجاذب براي حذف متیلن بلو نشان می
شده کارایی مناسبی براي حذف متیلن بلو دارد.  تهیه

، مقدار مصرف جاذب، غلظت اولیه متیلن pHتأثیر 
بلو، دما و مدت زمان تماس بررسی شد و نتایج نشان 

شود و  باعث افزایش مقدار جذب می pHداد: افزایش 
 معادل pHدرصد) در  88/98ترین درصد جذب ( بیش

ازآن مقدار جذب تغییر چندانی  پس دست آمد؛ و به 8
با افزایش میزان ماده جاذب مقدار جذب کند. نمی

  یابد  یابد اما درصد حذف افزایش میکاهش می
 ترین درصد حذف در مقدار جاذب معادل که بیش

g/L 1/0 درصد  100آمده آمد که برابر  دست به
دلیل افزایش بازده حذف با افزایش آمده آمد.  دست به

هاي فعال مصرف جاذب، افزایش تعداد سایت میزان

بلو در محلول  دسترس جاذب براي حذف متیلن قابل
بلو  تري در اختیار متیلن هاي بیشاست؛ بنابراین، محل

یابد. قرار گرفته و درنتیجه درصد حذف افزایش می
یکی دیگر از پارامترهاي تأثیرگذار بر فرایند جذب، 

شونده است.  ذبمدت زمان تماس جاذب با ماده ج
دقیقه اول تماس،  10آمده، در  دست بنا بر نتایج به

ظرفیت جذب سطحی و درصد حذف رنگ متیلن بلو 
یابد و تري افزایش می توسط جاذب با سرعت بیش

سپس با روندي کندتر متناسب با زمان روند صعودي 
که  طوري کند. بهرا تا رسیدن به حالت تعادل طی می

از  200جاذب در غلظت  g/L1/0  براي مقدار
   دقیقه معادل 10 بلو، مقدار جذب در مدت زمان متیلن

 mg/g49/192  دقیقه معادل 70و در مدت زمان   
 mg/g59/1979  .با افزایش دما، مقدار جذب است

ترین جذب در  رنگ توسط جاذب کاهش یافت، بیش
هاي دقت آمد. از مدل گراد بهدرجه سانتی 10دماي 

دماي لانگمویر و فروندلیچ براي بررسی فرآیند  هم
هاي حاصل از مطالعات مربوط دادهجذب استفاده شد 

اند که مدل فروندلیچ  آن بیانگربه معادلات جذب 
 )،=9431/0Rتر معادل ( علت ضریب همبستگی بیش به

) با دقت R=6539/0نسبت به مدل لانگمویر (
 کندمی تري رفتار جذب سطحی را توصیف بیش
چنین مثبت بودن تغییر انرژي آزاد گیبس در  هم

بودن تغییرات آنتالپی بیانگر دماهاي زیاد و مثبت 
 خود به خودي بودن و گرماگیر بودن واکنش است.غیر
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