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بـه روش   18 آبـی روی کبالت آلومينيم به عنوان جاذبی برای حذف مـاده رنگـیای راکتيـو     (LDH)ای دوگانه در اين پژوهش هيدروکسيد لايه
 عوامـ  استفاده گرديـد. ارـر    XRDو  SEM هایروشسنتی شده از  LDH بلوریو تعيين ساختار  ريخترسوبی سنتی شد. به منظور بررسی هم

و زمان بر روی ظرفيت جذب به روش سطح پاسخ مدل و بهينـه گرديـد. مقـادير بهينـه بـه       pHمختلف از جمله مقدار جاذب، غلظت آلاينده، 
ــا     ــر ب ــت جــذب ســط ی براب ــدار ظرفي ــه بيشــترين مق ــان تمــاس pH= 1.9منظــور دســتيابی ب ــه،يدق 11 =، زم  و g l 4.1 = [LDH]-1 ق

1-mg l 112=[Dye]  .متغيرهـا معـادل    بـرای با استفاده از مقادير بهينه  یجذب سط  تيبينی شده برای ظرفبيشترين مقدار پيشتعيين شد
1-mg g 187 2مقدار دست آمد. ه بR 2و  % 89.8برابرR-adj   های تجربـی و مـدل پيشـنهادی بـود.     بستگی مناسب دادهنشانگر هم % 78.8برابر

کند که بيانگر جذب تبعيت می fK =11.71نتايج بررسی ايیوترم جذب سط ی ماده رنگیا نشان داد که اين فرآيند از مدل ايیوترم فروندليچ با 
از مـدل   LDHروی بـر  RB19 یایرنگ ـمـاده  باشد. مطالعات سينتيكی نشان داد فرآينـد جـذب سـط ی    می LDHچندلايه ماده رنگیا بر روی 

 کند.درجه دوم پيروی میسينتيكی شبه
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The ZnCoAl layered double hydroxide (LDH) was synthesized by coprecipitation method. The as-prepared sample were 

characterized by scanning electron microscopy (SEM) and powder X-ray diffraction (XRD). Response surface methodology 

(RSM) was used to optimize, model and investigate the effect of operational parameters, namely LDH dosage, initial dye 

concentration, pH and time. Optimal experimental conditions for highest removal efficiency were found as [LDH] = 0.4 g/L, 

[Dye] = 112 mg/L, pH = 4.8 and Time = 66 min. The predicted degradation efficiency under the optimal conditions was 195 mg 

g-1. The proposed model was in accordance with the experimental results with R2 of 98.9% and adj-R2 of 97.9%. Equilibrium 

data were well-represented by the Freundlich isotherm model with Kf = 14.74 which confirms multi-layer adsorption. Kinetic 

studies showed that pseudo second order model describes the adsorption kinetic behavior well. J. Color Sci. Tech. 11(2017), 225-

237©. Institute for Color Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
ترين عام  برای ادامه حيات موجودات زنده بر روی کره زمين آب، مهم

ها باعث بروز باشد. در چند دهه اخير، افیايش ميیان آلايندهمی
های رها شده از واحدهای م يطی شده است. پسابهای زيستنگرانی

های سمی مانند فلیات سنگين، صنعتی حاوی مقادير زيادی از آلاينده
که از ميان اين  باشندهای نفتی و مواد رنگیای آلی میآلاينده
ها، مواد رنگیای آلی که به طور گسترده در صنايع نساجی، آلاينده

زياد و  گيرند به علت سميترنگرزی و چاپ مورد استفاده قرار می
م يطی حائی اهميت هستند. در نتيجه زا بودن، از نظر زيستسرطان
های صنعتی از اهميت کارهايی برای حذف اين مواد از پسابارائه راه

های مختلف تصفيه پساب، . از ميان روش[1]بسياری برخوردار است 
جذب؛ به دلي  سادگی، قيمت مناسب، کارايی بالا و امكان استفاده 

ای مناسب و مقرون به صرفه برای حذف مواد از جاذب، شيوهمجدد 
هيدروکسيدهای  .[2]رود های صنعتی به شمار میرنگیا از پساب

از ترکيبات معدنی با ساختاری لايه  ایدسته، (LDHs)ای دوگانه لايه
 ها،هيساختار لا رييدر برابر تغ یريپذانعطاف  يکه به دللايه بوده 

جمله به عنوان از  یمختلف کاربرد هایرا در حوضه يیبالا  يپتانس
، [1] ها، فوتوکاتاليست[1] های شيميايیدر واکنش کاتاليیور
 یهای پليمر، افیودنی[1] ها، ابر خازن[7] های ضدخوردگیپوشش

 فرمول کلی ها باLDH. انددادهخود نشان از  [9]و رهايش دارو  [7]
O2.mHx/n)-n(A x+]2(OH) x

IIIMx-1
II[M شوند که در آنمعرفی می IIM 

آنيون بين ، nA-دو و سه ظرفيتی،  دهنده فلیبه ترتيب نشان  IIIMو 
 .[8] باشدمی III+ M II/ MIIIM  معرف نسبت xای و لايه

 هايی ماننـد مسـاحت سـطح بـالا، قابليـت     اين مواد به دلي  ويژگی
تخلخـ  بـالا و   قيمـت بـودن،   تبادل آنيونی بـالا، سـهولت سـنتی، ارزان   

هــای اخيــر بــه عنــوان جــاذبی مــورر بــرای غيرســمی بــودن در ســال
2-های آنيونی از جمله آلاينده

4CrO ،-2
3SeO  آنيونی  مواد فعال سطحو

هـای  . در مقايسه با ساير جاذب[14] انددر آب مورد استفاده قرار گرفته
ها علاوه بر سـطح خـارجی صـف ات هيدروکسـيدی،      LDHآنيون، در 

هـای  سطح داخلی هر کدام از اين صـف ات نيـی توانـايی ايجـاد سـايت     
جذبی با آلاينده را داشته، در نتيجـه ايـن مـواد دارای ظرفيـت جـذب      

مختلـف از   عوامـ  ، بنابراين بررسـی تـارير   [11]باشند بسيار بالايی می

ان برای ميیان کارايی و و زم یارنگماده ، غلظت جاذب، غلظت pHجمله 
و همچنـين   عوام ها و بررسی ارر متقاب  اين ظرفيت جذب اين جاذب

 رسد.سازی آنها ضروری به نظر میبهينه
هـا بـه   در بيشتر کارهای پژوهشی صورت گرفته، انجـام آزمـايش  

در يـ    تـا منظور بررسی تارير عوام  مورر در فرآينـد بـه صـورت يك   
ای از در يـ  بـازه   ين حالت ي  عام  مـثرر رد. در اگيزمان انجام می

سطوح مشخص تغيير داده شده و ساير عوام  رابـت در نظـر گرفتـه    
شوند. برای دسـتيابی بـه شـرايه بهينـه در ايـن حالـت بايسـتی        می

ها برای تمام عوام  تكرار شود که منجر به افیايش بسيار زياد آزمايش
ين حالت ارـرات متقابـ    گردد. از سوی ديگر در اها میتعداد آزمايش

. بـرای فـائآ آمـدن بـر     [12]شـود  نيی ناديده گرفته مـی  هاعام بين 
هـای طراحـی آزمـايش مختلفـی بـر      های ذکر شده، روشم دوديت
تـوان بـه   آماری ابداع شده است که از جمله آنها می هایروشمبنای 
( متشـك  از  RSMروش سطح پاسخ )  سطح پاسخ اشاره نمود. روش
 سازی ي  فرآينـد سازی و مدلرياضی و آماری برای بهينه هایروش
باشد که در آن پاسخ مورد نظر توسه چندين متغير ت ـت تـيرير   می

بين پاسـخ و متغيرهـايی کـه     روشگيرد. به عبارت ديگر اين قرار می
کنـد. در  دهند، ارتباط برقرار میخروجی فرآيند را ت ت تيرير قرار می

ای از سـطح پاسـخ بـا اسـتفاده از مجموعـه     ها توسه طراحی آزمايش
 :[11]ناي  گشت  زيرتوان به اهداف آماری و رياضی می هایروش

ام )معمـولا دو يـا سـه(     nای درجه الف( ارائه مدل رياضی چند جمله
 جهت توصيف فرآيند

زمـان و  ب( بررسی تارير عوام  مختلف مورر بر فرآينـد بـه طـور هـم    
 بعدی بعدی و سهرسم نمودارهای دو ها از طريآاررات متقاب  آن

 آنهاسازی مورر بر فرآيند و بهينه عوام ج( تعيين 

ــژوهش حاضــر، ســنتی   در  ZnCoAl-LDHدر نتيجــه هــدف از پ
مرحله اول و بررسی کارايی آن در فرآيند جذب سط ی ماده رنگیای 

ــر روی 1)جــدول  Reactive Blue 19 (RB19)آلــی  و در  LDH( ب
سازی فرآينـد جـذب و مطالعـه تـارير     سازی و بهينهمرحله دوم مدل

کنش ، غلظت آلاينده، دوز جاذب، زمان و برهمpHمورر شام   عوام 
باشـد. همچنـين بـه منظـور ارائـه      آنها در فرآيند جذب سـط ی مـی  

 جذب، بررسی ايیوترم و سينتي  جذب انجام گرفت. سازوکار
 

 .18 آبیمشخصات ماده رنگیای راکتيو  :1جدول 

 

 شیمیاییساختار 

3S11O2Na2N16H22C فرمول مولكولی 

 وزن مولكولی گرم بر مول 121.77

11244 C.I. number 
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 بخش تجربی ـ2
 مواد ـ1ـ2

، O26H .2)3Co(NO،O26H .2)3Zn(NOهـای  نمـ   LDHبرای سـنتی  

3AlCl    ــامی مراحــ ــه شــدند. در تم ــری تهي ــنتی و  از شــرکت م س

 سازی نمونه از آب ديونيیه استفاده شد. آماده
 

 ZnCoAl-LDHسنتز  ـ2ـ2
ای روی کبالت آلـومينيم بـه روش هـم    سنتی هيدورکسيد دوگانه لايه

گـرم   2.89گـرم نمـ  کبالـت،     2.84رسوبی انجام شد. ابتدا مقادير 

آب ديـونيیه حـ     ml 144 گرم نم  آلومينيم در 1.12نم  روی و 

م لـول فـوق توسـه مقـدار      pHها شد. پس از ح  شدن کام  نم 

تثبيــت گرديــد و  14مــولار ســديم کربنــات، در  1کــافی از م لــول 

زده شـد.  مخلوط حاص  به مدت يـ  سـاعت در دمـای م ـيه هـم     

تقطيـر  گـراد  درجه سـانتی  74ساعت در دمای  21سپس برای مدت 

کردن جداسازی نتی شده توسه صافس LDHشد. در نهايت  برگشتی

هـا چنـدين بـار بـا آب ديـونيیه      گشته و برای خارج شـدن ناخالصـی  

گـراد در آون خشـ    درجـه سـانتی   14شستشو داده شد و در دمای 

 گرديد.

 

 ـ مطالعات جذب و طراحی آزمایش3ـ2
مـدت زمـان     يعوام  مورر از قب ريتار یمربوط به بررسهای مايشآز

عوامـ  مـورر،    سـازی نهيبه ، pH جاذب،مقدار  ده،نيتماس، غلظت آلا

 سـتم يدر س مطالعـات ايیوتـرم فرآينـد    نيو همچن ندآيفر یسازمدل

بررسـی ايیوتـرم حـاکم بـر فرآينـد جـذب در        انجام گرفت. وستهيناپ

ماده رنگـیا و   lmg  124-1و  144، 94، 14های ، غلظتpH=1شرايه 
1-lg  4.1 LDH  .انجام گرفت 

ــه منظــور  ــه مــدل و  طراحــی آزمــايشب هــا جهــت دســتيابی ب

از روش  ZnCoAl-LDHتوســه  RB19ينــد جــذب آســازی فربهينــه

CCD   استفاده شد. با توجه به اهميت ظرفيت جذب سط ی در مـواد

م لـول، مـدت زمـان     pHجاذب و تيرير پذيری قاب  ملاحظـه آن از  

سـازی شـرايه براسـاس    تماس، غلظت آلاينده و مقدار جاذب، بهينـه 

ذکر شده انجـام گرفـت. بـا در     عام ظرفيت جذب سط ی و با چهار 

( بر اساس روش ترکيب مرکـیی  2نظر گرفتن تعداد متغيرها )جدول 

CCD) (    ــدول ــی )ج ــايش طراح ــ  آزم ــی و ي ــرايه 1س ( و در ش

بـه منظـور طراحـی     Minitab 14افـیار  پيشنهادی انجام شدند. از نرم

 ها استفاده شد.ادهآزمايش و آناليی د

در  سـنتی شـده   LDHذرات  یجـذب سـط    تيظرفبرای تعيين 

 .استفاده گرديد 1از رابطه مختلف  هيشرا
 

(1)  ( )o t
t
C C V

q
m

 
 

 نـده يغلظـت آلا  C (، lmg-1)  نـده يآلا هيغلظت اول oCرابطه  نيا در

 m تـر، يحجـم م لـول بـر حسـب ل     V، ( lmg-1) ندآيدر هر ل ظه از فر

 باشد.می LDH  (1-mg g) یجذب سط  تيظرف tq( و gمقدار جاذب )
 

 ـ نتایج و بحث3
شود. با توجه به مشاهده می 1نمونه سنتی شده در شك   XRDطيف 

شـام    XRDگـردد کـه الگـوی    ملاحظـه مـی   X پرتـو الگوی پراش 

باشـد کـه   مـی  11.7و  21.17، 11.8های هايی شاخص در زاويهپي 

 )114(و  )441(، )441( بلـوری از صـف ات   Xمربوط به پراش پرتـو  

تهيـه شـده    LDHهستند و بيان کننـده سـنتی صـ يح و بلـورينگی     

های های شاخص در زاويه. علاوه بر اين وجود پي [11-11]باشد می

 ریبلــواز صــف ات  Xمربــوط بــه پــراش پرتــو  11.8و  18.7، 17.1

ــا تقــارن ســاختار شــبكه )419(و  )417(، )412( ای شــش ضــلعی ب

دهنـده حوـور   نشـان  بلـوری باشد. وجود اين ساختار رمبوهدرال می
-2

3CO    ای در سـاختار  به عنوان آنيـون بـين لايـهLDH    سـنتی شـده

 . [17]باشد می

 
 .LDHتوسه  RB19برای جذب ماده رنگیای  CCDو سطوح آنها برای طراحی آزمايش به روش  مختلفمتغيرهای تعريف  :2جدول 

 متغیر مستقل )فاکتور(
 متغیرهاسطوح 

α- 1- 1 صفر+ +α 

1x  : 1(مقدار جاذب-l(g  2.0 2.0 2.0 2.0 1 

2:x  1(غلظت آلاینده-l(mg  02 02 02 122 102 

3pH : x 0.4 4.4 0.4 5.4 0.4 

4:x 122 02 02 02 02 زمان 
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همراه با ظرفيت جذب سط ی تجربی  18RBيند جذب ماده رنگیای آسازی فرسازی و مدلجهت بهينه CCDهای پيشنهاد شده توسه شرايه آزمايش :3جدول 

 .RSMبينی شده توسه مدل و پيش

 آزمایش شماره
 شرایط آزمایش

 
 (mg g-1ظرفیت جذب سطحی )

)1-l[LDH] (g  )1-l[RB19] (mg  pH Time (min) بینی شدهپیش تجربی 

1 4.1 144 7.7 14  27.7 14 

2 4.9 14 7.7 14  78.27 72.11 

1 4.9 144 7.7 94  81.77 81.78 

1 4.1 14 1.7 14  19 18.78 

7 4.1 94 1.7 14  71.11 71.11 

1 4.1 94 1.7 14  11.11 71.11 

7 4.1 94 1.7 24  11.11 17.78 

9 4.1 94 7.7 14  71 71.11 

8 4.9 144 9.7 94  12.7 14.11 

14 4.1 14 1.7 94  141.7 141.77 

11 4.1 94 7.7 144  71 79.97 

12 4.1 144 7.7 14  17.7 12.81 

11 4.9 14 1.7 14  24.27 21.47 

11 4.1 94 7.7 14  71.11 71.11 

17 4.9 14 1.7 94  17.7 12.18 

11 4.1 124 1.7 14  79 94.19 

17 4.1 94 1.7 14  72 71.11 

19 1 94 1.7 14  11.2 18.19 

18 4.1 14 7.7 14  99.7 99.41 

24 4.9 14 7.7 94  29.7 28.41 

21 4.1 144 7.7 94  172.7 111.11 

22 4.1 94 1.7 14  74.11 71.11 

21 4.9 144 7.7 14  21.77 22.27 

21 4.1 94 1.7 14  11 71.11 

27 4.1 94 1.7 14  119.11 128.49 

21 4.1 14 7.7 94  29.7 29.91 

27 4.1 14 7.7 14  11 19.71 

29 4.2 94 1.7 14  144 87.88 

28 4.9 144 7.7 14  91.27 79.72 

14 4.1 144 7.7 14  114 129.41 

11 4.1 94 9.7 14  1 4 
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 دوگانه روی کبالت آلومينيم.ای هيدروکسيد لايه X پرتوالگوی پراش : 1شکل 

 

 
 آلومينيم. کبالت روی (LDH) دوگانه ایلايه هيدروکسيد FT-IRطيف : 2شکل 

 

 

سـنتی شـده    LDHمربوط به  FT-IRدهنده طيف نشان 2شك  

مربوط به ارتعاشات  cm 1124-1باشد. پي  پهن مشاهده شده در می

ای هـای آب درون لايـه  هـا و يـا مولكـول   در سطح لايه O-Hکششی 

 باشد. پيـ  مربـوط بـه ارتعـاش کششـی گـروه هيدروکسـي  در       می
1-cm 2844    ــه ــود در ناحي ــديد موج ــ  ش ــت. پي ــت اس ــ  روي  قاب
1-cm1144 باشد. ها میمربوط به ارتعاشات گروه کربنات در بين لايه

مربـوط بـه ارتعاشـات     cm 1444-1در ناحيـه زيـر    های موجـود پي 

 .[11]هستند  OH-Mو  O-, MIIIM-O-IIM هایگروه

باشـد.  نمونه سـنتی شـده مـی    SEMدهنده تصوير نشان 1شك  

ای دوگانه سنتی شده اکثرا شام  ذرات صـف ه  ذرات هيدروکسيد لايه

 مانند بوده و ساختار لايه لايه دارند.

 BET آزمـون سـنتی شـده توسـه     LDHمساحت سـطح نمونـه   

ارائـه شـده اسـت. طبـآ جـدول       1گيری و نتايج آن در جدول اندازه

، حجـم کـ  حفـرات برابـر     g2m 11.11-1مساحت سطح نمونه برابـر  
1-g3cm 4.271  و ميانگين قطر حفرات برابرnm 28.99 باشد.می 

 

 . نمونه BETنتايج آناليی : 4جدول 

 مساحت سطح نمونه
1-.g2m 

 حفراتحجم 
1-.g3cm 

 قطر حفرات
nm 

ZnCoAl LDH 11.11 4.271 28.99 

0

500

1000

1500

2000

2500

0 10 20 30 40 50 60 70

In
te

n
si

ty
 (

a.
u

.)

2θ

500.001,000.001,500.002,000.002,500.003,000.003,500.004,000.00

Tr
an

sm
it

ta
n

ce
 (

%
)

Wavenumber cm-1 

ZnCoAl-LDH

ν3 (CO3)2-

ν1 (CO3)2-

ν (OH)



 و همكاران هدا دانشور  232

Journal of Color Science and Technology(2017) (6931علوم و فناوري رنگ )ـ پژوهشي علمينشريه  

  

 
 .روی کبالت آلومينيم (LDH)ای دوگانه هيدروکسيد لايه SEMتصوير  :3شکل 

 

 روش سطح پاسخسازی توسط سازی و بهینهمدل ـ1ـ3

به منظور بررسی کارايی نمونه سـنتی شـده در حـذف مـاده رنگـیا و      

 سازی از طراحـی آزمـايش اسـتفاده شـد.    تعيين شرايه بهينه و مدل

 ( 2ای درجه دوم )رابطـه جملهبه طور معمول از مدل سطح پاسخ چند

سـازی  و مـدل  CCDبه منظور پردازش نتايج تجربی حاص  از طـرح  

شود. مدل مذکور به عنوان معادله رگرسـيون نيـی   می فرآيند استفاده

 شود.شناخته می
 

(2) 2

1 1 , 1

( ) ( ) ( )

n n n

o i i ii ii ij i j

i i i j

y b b x b x b x x 

 

 یمقدار کدبند ixشده توسه مدل،  ینيب شيپاسخ پ yرابطه  نيا در

 .باشندیمدل م بيضرا ijbو  bo ،ib ،iibو  هاريشده سطوح متغ

 شوند.م اسبه می 1ضرايب مدل توسه رابطه 
 

(1 )          b = (XTX)XTY 

 

ها ماتريس طراحی آزمايش Xبردار ضرايب مدل،  b، 1که در رابطه 

هاست که بردار پاسخ Yگذاری شده متغيرها و براساس سطوح کد

 [. 12] آيددست میه ب CCDبصورت تجربی و براساس طرح 

دست آمده از تعيـين ظرفيـت جـذب    ه های ببر اين اساس، داده

ای درجـه  در ي  معادله چنـد جملـه   7جدول مطابآ  LDHسط ی 

، مدل کلی برای پيشگويی ظرفيت جذب 1رابطهدوم انطباق داده شد. 

 کند.سط ی برحسب متغيرهای واقعی بيان می

 
Q=51.43-12.20x1+10.20x2-32.88x3+5.77x4+ 

5.54x1
2+2.14x2

2+2.94x3
2-1.03x4

2-3.33x1x2+ (1)  
10.39x1x3-1.27x1x4-7.05x2x3+0.73x2x4-1.03x3x4  

به ترتيـب   4xو  1x ،2x، 3xظرفيت جذب سط ی؛  q رابطهدر اين 

 ، غلظــت مــاده رنگــیا l(g-1(مقــادير کدبنــدی شــده غلظــت جــاذب 

)1-l(mg  ،pH بينی شده ظرفيت جـذب  باشند. مقادير پيشو زمان می

 ارائه شده است. 1سط ی با مدل در جدول 

بـا اسـتفاده از نتـايج     های تجربـی، قابليت مدل برای توجيه داده

 %87( در سـطح اطمينـان   ANOVAبدست آمده از ت لي  واريانس )

دار بـودن مـدل   (. اهميـت و معنـی  1مورد مطالعه قرار گرفت )جدول 

(، آزمـون  Fهای فيشر )آزمـون  درجه دوم با چهار معيار آزمون نسبت

مورد ارزيـابی قـرار    2R (.Adj)و   2R(، ضرايب LOFميیان دقت مدل )

ب رانی و يا مقـدار   Fتر از تجربی کوچ  Fفت. به طور کلی مقادير گر

P دار بودن مدل پيشنهادی ، مويد معنی4.47تر از عدد مربوطه بیرگ

 باشند.می

توسـه هيدروکسـيد    RB19پيشنهاد شده بـرای جـذب    در مدل

تجربی م اسبه شـده بـرای رگرسـيون مـدل      Fای دوگانه مقدار لايه

( در ســطح 2.172تــر از مقــدار ب رانــی آن )گ( بســيار بــیر81.11)

دار بـودن مـدل   دهنـده معنـی  باشد، که نشان[ می19] 87اطمينان %

باشد کـه بيـانگر   می 4.47تر از مربوط به مدل کوچ  Pاست. مقدار 

 بينی نتايج تجربی است.مناسب بودن مدل برای پيش

دار بـودن و دقـت مـدل، آزمـون     معيار بعدی جهت ارزيابی معنی

LOF باشــد. بــر اســاس نتــايج حاصــ  از آنــاليی )عــدم بــرازش( مــی

ANOVA  مقدارF بـود کـه    1.74يند جذب برابر بـا  تجربی برای فرآ

ــی آن ) کوچــ  ــدار ب ران ــر از مق ــان 1.41ت  %87( در ســطح اطمين

باشـد. بـه عبـارت    می LOFدن دار نبوباشد. اين نتايج بيانگر معنیمی

مورر مناسب در نظر  متغيرهایهای کافی بوده و ديگر مدل دارای ترم

آزمـون   Pمقادير  1اند. براساس نتايج ارائه شده در جدول گرفته شده

LOF  باشـد.  مـی 4.412ينـد جـذب برابـر    آپيشـنهادی فر  برای مـدل
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نـی بـوده و   معبی LOFارائه شده برای فرآيند جذب  بنابراين در مدل

 باشد.بينی نتايج برخوردار میاز دقت مناسب در پيش مدل

برای مدل پيشنهادی بـه ترتيـب    2R (.Adj)و  2Rضرايب تعيين  

عمـدتا مويـد    %94تـر از  بـیرگ  2Rبود. مقـادير   87.8و  %89.9برابر 

[. همچنـين بـا ترسـيم    19باشـد ] بينی مـدل مـی  مناسب بودن پيش

پيش بينی شده بـا مـدل بـر حسـب مقـادير      من نی تغييرات مقادير 

( بدست آمد 4.899(، خطی با ضريب همبستگی بالا )1واقعی )شك  

 باشد.بخش بودن مدل میدهنده رضايتکه نشان

 
 .در مدل کلی کنش متغيرهااهميت عبارات مربوط به تيريرات مستقيم و برهمضرايب مدل و  :5جدول 

 F-value P-value ضریب محاسبه شده ترم

0b 41.05   

1x 10.02- 104.00 2.2221> 

2x 12.02 05.08 2.2221> 

3x 50.00- 828.00 2.2221> 

4x 4.55 05.80 2.2221> 

2x1x 5.55- 0.01 2.2002 

3x1x 12.58 02.44 2.2221> 

4x1x 1.05- 0.82 2.5455 

3x2x 5.24- 05.04 2.2221> 

4x2x 2.55 2.52 2.4088 

4x3x 1.52- 2.80 2.5048 
2

1x 4.40 52.50 2.2221> 

2
2x 0.10 0.48 2.2052 
2

3x 0.80 0.00 2.2208 
2

4x 1.25- 1.20 2.5181 

 

 
 .RSMشده توسه  شنهاديپ مدل یابيجهت ارز انسيوار  يت ل :6جدول  

 درجه آزادی منبع
ANOVA یند جذب توسط آکننده فربرای مدل توصیفZnCoAl-LDH 

SS MS-Adj F-value P-value 

 4.444 81.11 2127.11 11791.1 11 رگرسيون

 4.444 281.21 9294.87 12171.1 1 خطی

 4.444 14.71 142.11 1274.1 1 مربعات

 4.444 17.41 178.11 2977.1 1 کنشبرهم

 - - 29.11 174.1 11 خطای باقيمانده

 4.412 1.74 19.71 197.1 14 عدم برازش

 - - 14.19 12.8 1 خطای مطلآ

 - - - 17211.1 14 مجموع
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 .روی کبالت آلومينيم ای دوگانهمقايسه نتايج تجربی و م اسبه شده توسه مدل جهت جذب سط ی ماده رنگیا توسه هيدروکسيد لايه: 4شکل 

 

هـای متغيرهـا در مـدل    کـنش تيريرات مسـتقيم و بـرهم  اهميت 

در نظر گرفته شد. مقـادير   P-valueپيشگويی بر اساس مقادير آماری 

P  طور ه دهد که آن عبارت ببرای ي  عبارت نشان می 4.47کمتر از

ــی      ــرار م ــيرير ق ــت ت ــتم را ت  ــخ سيس ــثرری پاس ــرای م ــد. ب  ده

بيشتر از  Pبا مقادير ساده، عبارات غيرمهم  رابطهدست آوردن ي  ه ب

هـای مـدل   مربوط به تـرم  Pاز مدل نهايی حذف شدند. مقادير  4.47

ارائه شده برای فرآيند جذب ماده رنگـیای آلـی توسـه هيدروکسـيد     

 ارائه گرديده است. 7ای دوگانه در جدول لايه

مدل پيشـگويی نهـايی )مـدل کـاهش يافتـه( برحسـب مقـادير        

 ارائه شده است. 7 رابطهتوسه  کدبندی شده متغيرها
 

q=51.43-12.20x1+10.20x2-32.88x3+ 

5.77x4+5.54x1
2+2.14x2

2+2.94x3
2-3.33x1x2+ (7)  

10.39x1x3-7.05x2x3  
 

ينـد جـذب   آپيشـنهاد شـده بـرای توصـيف فر     با استفاده از مدل

بعدی سطح پاسخ رسم شدند که جهـت  ، نمودارهای سهCCDتوسه 

 گيرند.يند مورد بررسی قرار میآبررسی تارير عوام  مختلف بر فر

های سه بعدی رويه سطح و دو بعدی کانتور برای ظرفيت من نی

 7اند. همانطور که در شك  ارائه شده 7در شك   LDHجذب سط ی 

(a  وbمشاهده می ) شود، ظرفيت جذب سط یLDH   با کـاهشpH 

 يابـد. ايـن رونـد بـا توجـه بـه نـوع       و افیايش می 1.7به  9.7اوليه از 

کـه   LDHمابين ماده رنگیای آلی کـه دارای بـار منفـی و     کنشبرهم

بر روی  pH ريتار[. 18] باشدباشد، قاب  توجيه میدارای بار مثبت می

تواند در قالب نيروهای الكترواستاتيكی مابين سـطح  فرآيند جذب می

، RB19 یو آلاينده شرح داده شود. با توجه به ساختار مولكـول  جاذب

سـولفونات موجـود در    هـای گـروه   ي ـتفك جـه ينگیا در نتماده ر نيا

 شـود. یح  م آبی هایدر م لول یونيصورت آنه ب یاساختار ماده رنگ

تـر بـوده و در نتيجـه    تر مثبتپايين pH مقادير در LDHسطح ذرات 

 LDHمـاده رنگـیا آنيـونی و     کنش الكترواستاتي  مابينافیايش برهم

بـالاتر   pHشـود. در مقـاير   موجب افیايش ظرفيت جذب سط ی مـی 

 تر شده و کاهش جاذبه الكترواستاتي  مابينمنفی LDHسطح ذرات 

مـاده  از يـ  سـو و افـیايش رقابـت بـين       LDHماده رنگیا آنيـونی و  

آنيونی و آنيون هيدروکسي  برای جذب از سوی ديگر، باعـث   رنگیای

 [.11شود ]کاهش ظرفيت جذب سط ی می

بـا افـیايش    LDHظرفيت جذب ماده رنگیا بـه ازای واحـد جـرم    

(. dو  a 7يابد )شـك   افیايش می lmg  124-1به  14از  RB19غلظت 

نيروی م ری حاصله در نتيجه افیايش غلظت اوليه آلاينده بر تمامی 

( و LDHهـا مـابين فـاز جامـد )ذرات     های انتقال جرم مولكولمقاوت

ت جـذب سـط ی را در پـی خواهــد    م لـول غلبـه و افـیايش ظرفي ــ  

دهد که با افیايش مقدار جاذب ( نشان میdو  c) 7[. شك  24داشت]

 هایمكانيابد. با وجود اينكه تعداد ظرفيت جذب سط ی کاهش می

يابـد، دليـ  اصـلی کـاهش     جذبی با افیايش مقدار جاذب افیايش می

جـذبی در طـول    هـای مكـان ظرفيت جذب سط ی حالت غيراشـباع  

 b 7 شـك   کـانتور  و پاسـخ  سطح هایمن نی[. 21] باشدد میفرآين

 شيافیا زماندر طول  LDH یجذب سط  تيکه ظرف دهندینشان م

ظرفيت جذب سط ی با بيشينه مقـدار خـود   با گذشت زمان  و افتهي

 رسد.می

 رگرسـيون  مقادير بهينه برای متغيرهای انتخاب شده با ح  معادله

ــد از:    ــه عبارتن ــد ک ــين ش ــاس pH= 1.9تعي ــان تم ــه،يدق 11 =، زم  ق

 1-g L0.4   = ]LDH[ 1و-lmg = 112  ]Dye[بينی . بيشترين مقدار پيش

 بـرای بـا اسـتفاده از مقـادير بهينـه      یجـذب سـط    تيشده برای ظرف

بدست آمـد. بـرای بررسـی اعتبـار مقـدار       mg g 187-1متغيرها معادل 

جذب  تيانجام و ظرف رهايبا مقادير بهينه متغ یشيبينی شده، آزماپيش

y = 1.005x - 0.532
R² = 0.988
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جذب  تيبرای ظرف mg g  197-1 مقدار. شد گيریاندازه LDH یسط 

تطـابآ  دسـت آمـد.   ه ب ـ یشنهاديپ نهيبه هيبا شرا شيدر آزمای سط 

گيـری  بينی شده با مقدار اندازهخوب مقدار ظرفيت جذب سط ی پيش

 باشد.شده نشانگر مناسب بودن مدل پيشنهادی می

قابليـت اسـتفاده مجـدد از جـاذب، عمليـات      به منظـور بررسـی   

های جذب شده انجام گرفت. با توجه به اينكه فرآيند واجذب مولكول

سنتی شـده بـه شـك  قابـ  تـوجهی       LDHجذب ماده رنگیا بر روی 

های ماده رنگیا با بـالا  باشد، واجذب مولكولم يه می pHوابسته به 

برای حـذف مـاده   انجام گرفت و جاذب مجددا  8م لول تا  pHبردن 

دهند کـه  نشان می 1. نتايج شك  [11]آلی مورد استفاده قرار گرفت 

سـنتی شـده در طـی پـنج چرخـه       LDHدرصد حذف آلاينده توسه 

 يابد.درصد کاهش می 94درصد به  87جذب از 

 

 
 .مختلف بر فرآيند جذب عوام دهنده تارير نمودارهای سه بعدی نشان :5شکل 

 
 .سنتی شده طی پنج چرخه LDHنتايج بررسی قابليت استفاده مجدد از  :6شکل 
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 های جذبایزوترم ـ2ـ3
کـنش جـذب   های جذب عمدتا به منظور ارزيابی ن ـوه بـرهم  ايیوترم

مابين مقدار ماده جذب شده با مقدار تعادلی  شونده با جاذب و ارتباط

 ـ[. 22گيرند ]آن در م لول مورد استفاده قرار می  یابي ـمنظـور ارز ه ب

، نـد آيفر اين سازوکارو بررسی  بر فرآيند جذب سط ی حاکم یوترميا

 جي ـبـا اسـتفاده از دو مـدل را    یجذب سط  یوترميا یتجرب هایداده

جـذب   هـای یوتـرم يا متغيرهـای شـدند.   بررسی چيندلوو فر وريلانگم

 .استشده  آورده 7شده در جدول  یبررس یسط 

لايـه و همگـن مـاده جـذب     مدل لانگميور بر مبنای جـذب تـ   

دارد کـه فرآينـد   شونده بر روی سطح جاذب استوار بوده و بيـان مـی  

گونـه واکـنش مـابين    های خـا  و بـدون هـيچ   جذب فقه در مكان

خطـی   رابطـه [. 21افتد ]فاق میهای جذب شونده و جاذب اتمولكول

 باشد.می 1رابطهمدل لانگميور به صورت 
 

1

qe

= (
1

qmKL
) (

1

Ce
)+

1

qm

 (1)   
 

مقدار  eq(،  lmg-1غلظت ماده رنگیا در هنگام تعادل ) eC ،1رابطه در 

حداکثر ظرفيت جذب  mqماده جذب شده بر واحد جرم ماده جاذب، 

 انرژی جذب اشاره دارد.رابت لانگموير بوده که به  LKو  LDHبر روی 
به ترتيب   LK=  4و  LK، 1  =LK  ،4 > LK  > 1 > 1مقادير 

 باشند. ناپذير میدهنده فرآيند نامطلوب، مطلوب، خطی و برگشتنشان

بـر   ZnCoAl LDHتوسـه   RB19 یمـاده رنگـیا   جـذب  يیکارآ

 هـای داده یبـا برخ ـ  وري ـلانگم هيت  لا یجذب سط  تياساس ظرف

 هـای ماده رنگـیا توسـه جـاذب    نيا یجذب سط  یگیارش شده برا

 تـوان یم ـ 9شده است. با توجه بـه جـدول    سهيمقا 9در جدول  گريد

از  گـر يد هـای بـا جـاذب   سهيدر مقا ZnCoAl LDH گرفت که جهينت

 است. برخوردار RB19 یدر جذب سط  يیبالا يیتوانا

تجربی ايیوترم فروندليچ، بر جـذب چندلايـه و نـاهمگن مـاده      رابطه

 شود.نشان داده می 7 رابطهجذب شونده بر روی جاذب استوار بوده و با 
 

(7) lnq
e
=lnKF+ (

1

nF

) lnCe 
 

 eq، ( lmg-1)غلظت ماده رنگیا در هنگـام تعـادل    eC ،7 رابطهدر 

رابـت ايیوتـرم    FKمقدار ماده جذب شده بر واحد جرم ماده جـاذب،  

باشـد  بيانگر نوع و شدت جذب می ناهمگنی عام يا  n/1 فروندليچ و 

بر حسـب   eLn qتواند توسه عرض از مبدا و شيب خه نمودار که می

eLn C     1حاص  گردد. هـر چـه مقـدار/n     تـر باشـد   بـه صـفر نیديـ

بيـانگر   1و  4.1مـابين   n/1دهنده جذب ناهمگن است. مقـادير  نشان

در  4.77برابـر   n/1[ که مقدار 29، 28آيند جذب است ]مطلوبيت فر

 باشد.فرآيند جذبی مورد مطالعه مويد مطلوبيت اين فرآيند می
 

 .LDHتوسه  RB19های ايیوترمی بررسی شده برای جذب ماده رنگیای مدل متغيرهایمقادير : 7جدول 

 ايیوترم متغيرها هرابط

1

𝑞𝑒
= (

1

𝑞𝑚𝐾𝐿
) (

1

𝐶𝑒
) +

1

𝑞𝑚
 

)1-(mg g mq 777.1  

)1-(l mg LK 4.4177 لانگميور 

2R 4.871  

2χ 1.12  

𝑙𝑛𝑞𝑒 = 𝑙𝑛𝐾𝐹 + (
1

𝑛𝐹
) 𝑙𝑛𝐶𝑒 

)1/n)(l mg)1-(mg g( FK 11.71  

Fn 1.12 فروندليچ 

2R 4.877  

2χ 1.47  

 
 . RB19 های گیارش شده در منابع علمی برای ماده رنگیایبا تعدادی از جاذب ZnCoAl LDH مقايسه ظرفيت جذب سط ی ت  لايه لانگميور :8 جدول

 ماده جاذب mg g)-1(ظرفيت جذب سط ی لانگميور منبع

 ZnCoAl LDH 444.0 کار پژوهشی حاضر

 شدهبنتونيت اصلاح 150.00 [00]

[04] 08.5 ZnO 

 نانوذرات اکسيد منيیيم 042 [00]

 خاکستر کوره بر پايه اکسيژن 125.0 [05]
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 7در جـدول   یوتـرم ي( دو مدل ا2R) یبستگهم بيضرا سهيمقا با

بـوده و   4.87تـر از  بـیرگ  2Rشود که هر دو مدل دارای شاهده میم

هـای ايیوتـرم   کـردن داده انتخاب ي  مدل به عنوان به منظـور فيـت  

باشد. به منظور مشخص نمودن مدل ايیوترم مناسب بـرای  ميسر نمی

مطـابآ   Chi-squareاز آنـاليی   LDHفرآيند جـذب سـط ی بـر روی    

 استفاده شد. ،9رابطه 
 

(9) χ2=∑
(q

e
-q

e,m
)
2

q
e,m

 
 

( mg g-1) یجـذب سـط    تي ـظرف بي ـبه ترت e,mqو  eqرابطه  در

 [.14باشند ]یمدل م یو م اسبه شده از رو یتجرب

های تجربی با مـدل  بستگی مناسب دادهبيانگر هم 2χ نييمقدار پا

، 1ارائه شـده در جـدول    Chi-square یيآنال جيبا توجه به نتا باشد.می

 RB19 جذب ندآيفر یمناسب برا یوترميبعنوان مدل ا چيندلومدل فر

انتخاب گرديـد کـه بيـانگر جـذب      ای دوگانههيدروکسيد لايهتوسه 

 باشد.می LDHچندلايه ماده رنگیا بر روی 
 

 سینتیک جذب ـ3ـ3

به طور کلی، مطالعات سينتيكی فرآيند جذب اطلاعات ارزشمندی در 

کننـده سـرعت در اختيـار قـرار     فرآيند و مرحله تعيين سازوکاررابطه 

هـای  ن مدل سينتيكی برای فيت دادهدهد. به منظور تعيين بهتريمی

سـنتی شـده،    LDHتوسـه   RB19يند جذب ماده رنگـیای  آتجربی فر

های سينتيكی شبه درجه اول و شبه درجـه دوم مـورد بررسـی    مدل

 [. 11، 17قرار گرفتند ]

 شود.نشان داده می 8 رابطهه اول با جمدل سينتيكی شبه در
 

(8) log (q
e

-q
t
)= log q

e
- (

k1

2.303
) t 

 

ظرفيت جـذب در تعـادل و    mg g tq)-1(و  mg g eq)-1(که در آن 

رابت سرعت در مـدل   min 1K)-1(باشند. زمان می t ،t (min)در زمان 

 باشد. شبه درجه اول می

کند بر پيروی می 14 رابطهمدل سينتيكی شبه درجه دوم که از 

 مبنای جذب شيميايی ذرات جذب شونده بر روی جاذب استوار است. 
 

(14) t

qt

=
1

k2qe
2
+

t

qe

 
 

رابت سرعت واکنش جـذب و   min 1-(g mg 2K-1( ،14رابطه در 

eq باشد. ظرفيت جذب در زمان تعادل می 

کننـده سـرعت در فرآينـد جـذب     به منظور تعيين مرحله تعيين

 گيرد.مورد استفاده قرار می، 11رابطه ای ذرهمدل نفوذ درون

 

(11) q
t
=kidt

0.5
+C 

 

رابت سرعت مدل نفـوذ درون   min 1-(mg g dK-0.5(، 11 رابطهدر 

باشـد.  رابت مربوط به ضخامت لايـه مـرزی مـی    C (mg g-1(ای و ذره

طی فرآيند جذب سط ی شـام    یارنگماده حذف  سازوکاربطور کلی 

ای و واکــنش ای، نفــوذ فيلمــی، نفــوذ درون ذرهمراحــ  نفــوذ تــوده

 باشد. شيميايی/فيیيكی می

يند جـذب سـط ی مـاده رنگـیا توسـه      آفرسينتيكی  متغيرهای

LDH  تر بودن مقدار خلاصه شده است. با توجه به بیرگ 8در جدول

توان نتيجه ضريب همبستگی برای مدل سينتيكی شبه درجه دوم می

يند در مقايسه با مـدل  آگرفت که اين مدل برای توصيف سينتي  فر

 برای مـدل باشد. بر اساس نتايج حاص  تر میشبه درجه اول مناسب

 eqای مشـخص اســت کـه نمــودار حاصـ  از ترســيم    نفـوذ درون ذره 

کند. عدم عبـور نمـودار   خطی بوده ولی از مبدا عبور نمی 0/5tبرحسب 

ای تنهـا مرحلـه   دهـد کـه نفـوذ درون ذره   خطی از مبـدا نشـان مـی   

 [.11، 17] باشدکننده سرعت نمیتعيين

 
 ؛ pH=1.9در شرايه بهينه ) LDHتوسه  RB19های سينتيكی بررسی شده برای جذب سط ی ماده رنگیای مدل متغيرهایمقادير  :9جدول 

1-mg l 112=o[Dye] 1؛-g l 4.1=[LDH]). 

 های سینتیکیمدل

 ایذرهنفوذ درون  شبه درجه دوم شبه درجه اول

log (q
e

-q
t
)= log q

e
- (

k1

2.303
) t 

t

q
t

=
1

k2q
e
2

+
t

q
e

 q
t
=kidt

0.5
+C 

)1-(min 1k 4.471 )1-min 1-(g mg 2k 4.441 )0.5-min 1-(mg gid k 22.11 

2R 4.87 )1-(mg g  eq 199.7 )1-C (mg g 18.7 

- - 2R 4.88 2R 4.9 
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 گیرینتیجه ـ4
ای دوگانـه روی  به طور خلاصـه در ايـن پـژوهش هيدروکسـيد لايـه     

 آبیی از م لول راکتيو يزداکبالت آلومينيم سنتی و کارايی آن در رنگ
منظور ه ب RB19 ی جذب سط نديعوام  مورر در فرآبررسی شد.  18
با استفاده از روش  یجذب سط  تيمقدار ظرف نيشتريبه ب یابيدست
هـای تجربـی و   مقايسه بـين داده شد.  یسازنهيبهمدل و پاسخ  سطح
بسه داده شده توسه  مدلبينی شده توسه مدل نشان داد که پيش

برخــوردار  ســباز دقــت منا نــديفرآ ايــن فيروش جهــت توصــ نيــا

های ايیوترم انجام شده، فرآيند جـذب از مـدل   طبآ بررسی. باشدمی
ت   یذب سط ج تيظرف چنين مقايسهکند. همفروندليچ تبعيت می

 ني ـا یجذب سط  یگیارش شده برا هایداده یبا برخ وريلانگم هيلا
در  ZnCoAl LDHنشـان داد کـه     گريد هایماده رنگیا توسه جاذب

 RB19 یدر جذب سـط   يیبالا يیاز توانا گريد هایبا جاذب سهيمقا

است. مطالعات سينتيكی نشانگر تبعيـت سـينتي  فرآينـد     برخوردار
 جذب از مدل سينتيكی شبه درجه دوم بود.
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