
*Corresponding author: dorraji@znu.ac.ir 

available online @ www.jcst.icrc.ac.ir 
 511ـ561(، 2) 5011،  51علوم و فناوري رنگ/  نشريه علمي

 نوع مقاله: پژوهشي

20.1001.1.17358779.1400.15.2.7.4 

 

 و مخلوط اکسیدهای فلزی مشتق شده از آن ZnFeAl-LDHبررسی کارایی حذف رنگ توسط 
 

 3، آرزو سلامی2فرد، محمدحسین رسولی*2، میرسعید سیددراجی1هدا دانشور
 17171-18791صندوق پستي: زنجان، ايران،  ،دانشگاه زنجان ،دانشکده علوم گروه شيمي، ،ـ دانشجوي دكترا1

 .17171-18791صندوق پستي: زنجان، ايران،  ،دانشگاه زنجان ،گروه شيمي ،دانشکده علوم، ـ دانشيار2
 .17171-18791صندوق پستي: زنجان، ايران،  ،دانشگاه زنجان ،گروه شيمي ،ارشد، دانشکده علوم كارشناس ـ3

 12/4/1411دسترس به صورت الکترونيکي از:  در  8/9/1388تاريخ پذيرش:  12/5/1388تاريخ دريافت: 
 
 
 

آن طبق روش  (MMO)و مخلوط اكسيدهاي فلزي  (ZnFeAl-LDH)دوگانه روي، آهن، آلومينيم اي لايهدر پژوهش حاضر هيدروكسيد 
انجام و تاثير  FT-IRو  XRD ،SEMهاي ها سنتز شده توسط روشيابي نمونهحاصله سنتز شد. مشخصه LDHرسوبي و كلسيناسيون هم

هاي سنتز شده مورد بررسي قرار گرفت. در ادامه، از طراحي توسط نمونه 14كلسيناسيون بر روي قابليت جذب سطحي رنگزاي قرمز اسيدي 
و  ، غلظت اوليه رنگزا، ميزان جاذبpHعملياتي شامل نوع جاذب،  هايمشخصهسازي، مدلينگ و بررسي تاثير آزمايش تاگوچي به منظور بهينه

يابد. ضريب توجهي بعد از كلسيناسيون افزايش ميزمان جذب استفاده گرديد. نتايج حاصله نشان داد كه قابليت جذب به شکل قابل
 mg/g 1هاي تجربي با مدل پيشنهادي توسط روش تاگوچي بود. تحت شرايط بهينه ظرفيت جذب بيانگر انطباق خوب داده %8552بستگي هم

هاي ايزوترم و سينتيک نشان دادند كه فرآيند حذف از مدل به دست آمد. بررسي مدل 14راي رنگزاي قرمز اسيدي ب % 8857 و درصد حذف
 كنند.ايزوترمي لانگموير و مدل سينتيکي شبه درجه دوم پيروي مي
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The ZnFeAl-LDH was synthesized via the well-known co-precipitation method. The obtained solid was characterized by X-ray 

diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), and Fourier transform infrared (FT-IR). Taguchi orthogonal design 

with five factors, namely adsorbent type and dosage, pH, dye concentration, and time was performed to optimize and model the 

dye removal efficiency and the percentage by LDH and derived MMO. The proposed model was in accordance with the 

experimental results with a correlation coefficient of 95.2% and 98.7% for removal efficiency and percentage, respectively. The 

desirability approach was adopted in order to maximize the adsorption capacity (q) and adsorption percentage (R %). Under 

optimum conditions, the maximum adsorption capacity of 151.48 mg/g and the removal percentage of 99.7% were obtained. 

Isotherm modeling and kinetic investigations showed that Langmuir and pseudo-second-order models describe both the 

adsorption equilibrium and kinetic behavior well. J. Color Sci. Tech. 15(2021), 153-163©. Institute for Color Science and 

Technology. 
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 ـ مقدمه1
هـاي  صنايع نساجي و رنگرزي يکي از بزرگترين توليدكنندگان پساب

صنعتي حاوي رنگزاهاي آلي بوده كه يکي از تهديـدات جـدي بـراي    

 هـاي آلـوده از اهميـت   منابع آبي محسـوب شـده و تصـفيه ايـن آب    

باشد. با اين حال، ساختار آروماتيک رنگزاهاي برخوردار ميبه سزايي 

 زيستيهاي ها را در برابر بسياري از روشمورد استفاده در صنعت، آن

هاي موجود براي و شيميايي تصفيه مقاوم ساخته است. از ميان روش

تصفيه پساب، جذب سطحي، به دليل سادگي فرآيند، عدم استفاده از 

زيسـت، عـدم توليـد    كارايي بالا، سازگاري بـا محـيط  مواد شيميايي، 

محصولات جانبي سمي و قابليت اسـتفاده مجـدد از جـاذب يکـي از     

ــراي تصــفيه پســابمــوثرترين روش  هــاي حــاوي مــواد رنگــزا هــا ب

هاي تصـفيه كـه عمـدتا موجـب     رود. برخلاف ساير روشبه شمار مي

در ساختار رنگزا  هاي مضر موجودتخريب فقط كروموفور شده و بخش

گذارند، جـذب سـطحي قـادر بـه حـذف و تصـفيه كامـل        را باقي مي

اي دوگانـه  هاي لايههيدروكسيد [.1، 2] باشدمولکول رنگزا از آب مي

(LDHs)اي از تركيبات معدني با ساختاري لايه لايه بـوده كـه   ، دسته

اند. اين مواد ها از محيط آبي پيدا كردهكارايي زيادي در جذب آلاينده

 ييبـالا  ليپتانس ـ ها،هيساختار لا رييدر برابر تغ يريپذانعطاف ليبه دل

كاتاليزورهـاي  جملـه بـه عنـوان    از  يمختلف كاربرد هايرا در حوضه

 [6]و رهايش دارو  [5]هاي پليمر ، افزودني[4]ها ، ابر خازن[3] نوري

x+]2(OH) x ها با فرمول كلي  LDH . انددادهخود نشان از 
IIIMx-1

II[M

O2.mHx/n)-n(A  شـوند كـه در آن  معرفي مـي IIM  وIIIM     بـه ترتيـب

معـرف   xاي و ، آنيون بين لايهnA-دهنده فلز دو و سه ظرفيتي، نشان

 . [7-11]باشد مي III+ M II/ MIIIM نسبت 

 هايي مانند مساحت سـط  بـالا، قابليـت   اين مواد به دليل ويژگي

قيمـت بـودن، تخلخـل بـالا و     بالا، سهولت سـنتز، ارزان تبادل آنيوني 

هـاي اخيـر بـه عنـوان جـاذبي مـوثر بـراي        غيرسمي بـودن در سـال  

2-هاي آنيوني از جمله آلاينده
4CrO ،-2

3SeO هاي آنيوني و سورفکتانت

ها . جذب آلاينده[12] اندو مواد رنگزا در آب مورد استفاده قرار گرفته

( جـذب  1دهـد:   كلـي ر  مـي   سازوكارها عمدتا با سه  LDHتوسط 

( 3اي توسط فرآيندهاي تبادل آنيوني و  ( جذب بين لايه2سطحي،  

اي طي فرآينـد بازيـابي سـاختار مخلـوط اكسـيدهاي      جذب بين لايه

ــزي   ــيون  MMOفل ــل از كلسيناس ــه آن  LDH( حاص ــه ب ــر "، ك اث

هـا،   LDHكلسينه كـردن  در اثر [. 13، 14]شود گفته مي "ايحافظه

اي تخريـب شـده و هيدوركسـيدهاي فلـزي تبـديل بـه       ساختار لايـه 

شوند كه توانايي بازيابي ساختار لايه لايه مخلوط اكسيدهاي فلزي مي

باشـند  هاي موجود در محيط آبي را دارا مـي اوليه خود و جذب آنيون

ثر بـراي  هايي بسيار مـو ها به عنوان جاذبLDH. در نتيجه [15، 16]

 1اواسيفها از محيط آبي شناخته شوند. به عنوان مثال حذف آلاينده

                                                                 
1- Ouassif 

[، به بررسي حذف ماده رنگـزاي تـارترازين توسـط    17و همکارانش ]

ZnAl-LDH  و مطالعه اثرpH  مقدار جاذب و غلظت آلاينده بـر روي ،

عملکرد حذف رنگ پرداختند، و نتـايج آزمايشـات نشـان داد جـاذب     

( و mg/g 292549ي ظرفيـت جـذب بـالايي بـوده       سـنتز شـده دارا  

باشـد. در پژوهشـي ديگـر    جذب بر پايه جذب شيميايي مـي  سازوكار

هـاي  و حـلال  P123در حضور قالب  MgAlمخلوط اكسيدهاي فلزي 

ل سنتز شده و كارايي آن در حذف رنگـزاي كنگـو رد مـورد    آب و اتان

رفيت جذب بـالاي  بررسي قرار گرفت. نتايج آزمايشات نشان دهنده ظ

جاذب سنتز شده بـوده و سـنتيک جـذب از مـدل شـبه درجـه دوم       

[. بـا ايـن   19باشد ]پيروي كرده كه نشان دهنده جذب شيميايي مي

هـا و بررسـي   هاي صورت گرفته، انجام آزمـايش حال در اكثر پژوهش

عوامل تاثيرگذار در فرآيند جذب به صورت يکي در يک زمان صـورت  

 عامـل مختلف در ايـن روش بـا تغييـر     عواملبررسي اثر  گرفته است.

اي از سـطو  و ثابـت نگـاه داشـتن سـاير      موثر مورد مطالعه، در بـازه 

پذيرد. براي دستيابي به شرايط بهينه توسط ايـن  فاكتورها صورت مي

تکـرار شـود كـه منجـر بـه       هـا عامـل ها براي همه روش بايد آزمايش

شـود. بـراي فـاآق آمـدن بـر      ها مـي يشافزايش بسيار زياد تعداد آزما

هـاي طراحـي آزمـايش مختلفـي بـر      هاي ذكر شده، روشمحدوديت

توان به ها ميآماري ابداع شده است كه از  جمله آن هايروشمبناي 

 [. 18، 21]تاگوچي اشاره نمود  روش

سـازي  در پژوهش حاضر هدف اصلي مقايسه سيستماتيک، و مـدل 

اي دوگانـه و مخلـوط   ط هيدروكسـيد لايـه  يند جذب سـطحي توس ـ آفر

اكسيدهاي فلزي مشتق شده از آن، به وسيله طراحي آزمايش تـاگوچي  

ينـد و  آتوانـد نقـش مهمـي در شـناخت بهتـر ايـن فر      باشد كه مـي مي

هـاي لازم جهـت دسـتيابي بـه شـرايط      چنين كاهش تعداد آزمايشهم

به عنـوان يکـي از   بهينه داشته باشد. طراحي آزمايش به روش تاگوچي 

سازي شرايط آزمايش شناخته ها براي بهينهترين و موثرترين روشساده

هـاي  ترين مزاياي اين روش نسبت به سـاير روش شود. يکي از اصليمي

كمترين تعداد آزمايشـات بـا    معمول توانايي آن در اراآه شرايط بهينه با

 و بالا كيفيت با محصولاتي به نهايتاً بوده كه متعامد هايبکارگيري آرايه

ــه ــر هزين ــر كمت ــي منج ــردم ــژوهش دگ ــن پ و  ZnFeAl-LDH. در اي

ZnFeAl-MMO       سنتز و فراينـد جـذب سـطحي ايـن دو توسـط روش

بـه   (AR14) 14تاگوچي مورد مطالعه قرار گرفت. رنگزاي قرمز اسيدي 

، نـوع  pHاعـم از   هـا مشخصـه عنوان آلاينده مدل انتخاب گشته و تاثير 

 ب و مقدار آن، غلظت آلاينده و زمان مورد بررسي قرار گرفت.جاذ
 

 ـ بخش تجربی2
 مواد  ـ1ـ2

، 3FeCl ،3AlClاز   MMO-ZnFeAlو  LDH-ZnFeAlبه منظور سنتز 

HCl و ،NaOH  محصول شركتMerck ،2)3Zn(NO    محصـول شـركت

pandeng  ــيدي ــز اس ــركت   14، و قرم ــول ش  Sigma-Aldrichمحص
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تمـامي مراحـل سـنتز از آب ديـونيزه اسـتفاده شـد.       استفاده شد. در 

 سازي بيشتر مورد استفاده قرار گرفتند.تمامي مواد بدون خالص

 

 ZnFeAl-MMOو  ZnFeAl-LDHسنتز  ـ2ـ2

LDH-ZnFeAl رسوبي سنتز شد. به اين منظـور مقـادير   طبق روش هم

 111در  3Zn(NO(2گـرم   2542، و 3FeClگرم  3AlCl ،1591گرم  1566

بـه محلـول    3CO2Naمـولار   1ليتر آب حل شدند. سپس محلـول  ميلي

برسد. سوسپانسيون حاصل به مـدت   11آن به  pHفوق اضافه گرديد تا 

درجـه   71ساعت در دماي  24زده و براي ساعت در دماي محيط هم 1

قـرار گرفـت. نهايتـا رسـوب حاصـل       تقطير برگشـتي گراد تحت سانتي

 گراد خشک گرديد.  درجه سانتي 41ي آوري شده و در دماجمع

 3سنتز شده براي مـدت   ZnFeAl-MMO ،LDHبه منظور سنتز 

 گراد كلسينه شد.درجه سانتي 511ساعت در دماي 

 

 یابیمشخصه ـ3ـ2
 Siemensهاي سنتز شده توسط دستگاه نمونه Xالگوهاي پراش پرتوي 

D5000  تحــت شــرايطkV41 ،mA31  ــف ــد. طي ــه گرديدن  FTIRتهي

در محـدوده   Thermo Nicolet سـنج طيفهاي سنتز شده توسط نمونه
1-cm 1141-114    مـورد مطالعــه قــرار گرفتنــد. تصــاوير ميکروســکو

تهيـه   TESCAN MIRA IIIها توسـط دسـتگاه   نمونه (SEM)الکتروني 

گيـري  انـدازه  Metrohm 780 pH-meterبـه وسـيله    pHشدند. مقـادير  

 شدند. 

 

 مطالعات جذب و طراحی آزمایش تاگوچی ـ4ـ2
سـازي  طراحي تاگوچي يک روش شناخته شده و سـاده بـراي بهينـه   

باشد. مراحل يا فرآيند مي سامانههاي تأثيرگذار در كارايي يک ويژگي

كار در روش تاگوچي عبارتند از: انتخـاب فاكتورهـا و تعـداد سـطو      

ب بـا در نظـر گـرفتن    ها. انتخاب آرايه متعامد مناس ـمناسب براي آن

ها و مرتب كردن پارامترهاي فرآيندي در تعداد فاكتورها و سطو  آن

آرايه مورد نظر. انجام آزمايشات بر اساس ترتيب آرايه متعامد و نهايتا 

( و S/Nها بـا ارزيـابي نسـبت سـيگنال بـه نـويز        آناليز نتايج آزمايش

ه هـا ب ـ نو سـطو  آ  هـا مشخصـه (. تعيين ANOVAتحليل واريانس  

عنوان اولين قدم در تعيين شرايط بهينه با استفاده از روش تاگوچي و 

دستيابي به خصوصيات مطلوب جـاذب ضـروري اسـت. نـوع جـاذب،      

تـرين  محيط و زمان از جملـه مهـم   pHغلظت آلاينده، ميزان جاذب، 

باشـد. بـه   هـا از محـيط مـي   عوامل تاثيرگذار بر قابليت حذف آلاينده

و  LDHي اثـر كلسيناسـيون بـر روي خاصـيت جـذب،      منظور بررس ـ

MMO  در سـه سـط     عوامـل در دو سط  كيفي  نوع جاذب( و ساير

 (. 1مورد مطالعه قرار گرفتند  جدول 

شود كـه تـأثير   در روش تاگوچي شرايط بهينه طوري انتخاب مي

را تحت تأثير قـرار   سامانهفاكتورهاي غيرقابل كنترل  نويز( كه پاسخ 

كمترين مقدار باشد. روش تاگوچي يک نسبت سـيگنال بـه   مي دهد، 

كند كه با استفاده از انحـراف يـک ويژگـي    ( را پيشنهاد ميS/Nنويز  

. در مـواردي كـه   [21]شـود  گيري ميمورد نظر از مقدار هدف اندازه

بصـورت زيـر تعريـف     S/Nبيشترين پاسخ بهترين پاسخ باشد، نسبت 

 مي شود:
 

S

N
=-10 log [

1

n
∑

1

y
i
2

n
i=1 ]  1)  

 

ام براي  iنتيجه آزمايش  iyدفعات تکرار يک آزمايش،  nدر اين رابطه 

 ها مي باشد. هر كدام از نمونه

از  (R %)و درصد حـذف   (q)زمان ظرفيت جذب سازي همبهينه

چـرا كـه دسـتيابي بـه       محيطي حاآز اهميـت بـوده  نقطه نظر زيست

حذف بالا تصفيه  بالاترين درصد حذف با كمترين ميزان جاذب درصد

بخش آب آلوده را تضمين كرده و از طرفي ظرفيت جذب بـالا  رضايت

تواند موجب كاهش ميزان جاذب مورد استفاده و در نتيجه كاهش مي

 .[22]ميزان توليد پسماند اضافي شود 

تـوان از  هـاي چندگانـه، مـي   به صورت كلي به منظور آناليز پاسخ

معياري از ميزان دسـتيابي بـه مقـدار    تابع مطلوبيت استفاده كرد كه 

 باشد.پاسخ هدف مي

 

 .ها براي طراحي آزمايش به روش تاگوچيها و سطو  انتخابي آنمتغير :1جدول 

 فاکتورها
 سطوح

1 2 3 

 - MMO LDH (Type) نوع جاذب

pH 4 7 11 

 155 1575 1 ([Ads] (g/L))مقدار جاذب 

 51 111 151 (ppm)) ([Dye] غلظت رنگ

 31 61 81 (min)) ((time) زمان
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 -تـر بـزر  "بوده و براي مشخصـه   1و  1مقادير تابع مطلوبيت مابين 

 .گرددمحاسبه مي 2-4طبق روابط  "بهتر
 

If ŷ ≤ ymin di = 0 )2  
 

If ymin ≤ ŷ ≤ ymax di = ((ŷ - ymin) / (ymax - ymin)) r )3  
 

If ŷ ≤ ymax di = 1 )4  
 

بيني دهنده مقدار پيشبه ترتيب نشان rو  y ،miny ،maxy ،idكه در آن 

شده، حد پايين و بالاي متغير پاسخ، مقدار مطلوبيت و وزن مشـخص  

 . [23]باشد براي پاسخ مي

ــگاهي از     ــايج آزمايش ــاليز نت ــايش و آن ــي آزم ــور طراح ــه منظ ب

استفاده شده. طراحـي   Design Expert 7و  Minitab 14افزارهاي نرم

در سطو  مـورد بررسـي    هايمشخصهافزار براي آزمايش انتخابي نرم

 2 آزمايش بوده كه به همراه نتايج به دست آمده در جدول 19شامل 

هاي بـه دسـت آمـده آنـاليز     اند.  به منظور آناليز دادهنشان داده شده

 مورد استفاده قرار گرفت. (ANOVA)واريانس 

 مطالعات سینتیک و ایزوترم ـ5ـ2
 AR14 فرآيند جـذب  زمان تعادل نييتع سينتيک به منظور اتمطالع

 واكنش سميمکاني بررس يبراهمچنين اتاق و  يدر دما MMO توسط

بـه  جذب انجام شـد.   ندفرآي در تعيين مرحله كنترل كننده سرعتو 

ــراي     ــگ ب ــذف رن ــزان ح ــور، مي ــن منظ ــاي ــاملونيسوسپانس  ي ش

g/l ZnFeAl-MMO 155  فواصـل   آلاينـده در  تـر يگرم در ليليم 51و

عـلاوه بـر   شـد.   گيـري انـدازه ( قـه يدق 45تا  قهيدق 3مختلف   يزمان

در محلـول   ZnFeAl-MMO يجـذب بـرا   زوترميامطالعات سينتيک، 

ذب ابا غلظت ج ـ تريگرم در ليليم 51-151 هياول هايغلظت با يرنگ

g/l 155 .مورد مطالعه قرار گرفت 

 

 نتایج و بحث ـ3
 یابیمشخصه ـ1ـ3

مـورد   XRDسنتز شده توسـط آنـاليز    MMOو  LDH بلوريساختار 

 قابل مشاهده است. 1بررسي قرار گرفته و نتايج آناليز در شکل 

 

 

 .همراه با نتايج به دست آمده AR14سازي فرآيند جذب سازي و مدلشرايط آزمايش پيشنهادي توسط روش تاگوچي جهت بهينه :2جدول 

 شاخص مطلوبیت (%) q (mg/g) R زمان مقدار جاذب غلظت رنگ pH نوع جاذب شماره آزمایش

1 1 1 1 1 1 83514 8351 15753 

2 1 1 2 2 2 133588 8451 15861 

3 1 1 3 3 3 1515111 8851 15867 

4 1 2 1 1 2 88565 8758 15936 

5 1 2 2 2 3 132515 8853 15813 

6 1 2 3 3 1 137512 8256 15817 

7 1 3 1 2 1 37565 4752 15293 

9 1 3 2 3 2 98511 9156 15593 

8 1 3 3 1 3 56536 1152 15185 

11 2 1 1 3 3 48526 8751 15571 

11 2 1 2 1 1 79513 4151 15631 

12 2 1 3 2 2 93524 4353 15491 

13 2 2 1 2 3 55512 9151 15431 

14 2 2 2 3 1 63532 6257 15295 

15 2 2 3 1 2 95596 3155 15435 

16 2 3 1 3 2 31588 5358 15191 

17 2 3 2 1 3 21516 652 15142 

19 2 3 3 2 1 12526 658 1511 
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 .هاي سنتز شدهنمونه Xطيف پراش پرتوي : 1شکل 

 

 6153 ،34516 ،22577 ،11544 هاي مشاهده شده در زوايايپيک

، مربـوط بـه پـراش    ZnFeAl-LDHمربوط به  XRDدر طيف  6155 و

( در ساختار 113( و  111(،  116(،  113از صفحات بلوري   Xپرتو 

LDH    طيـف  . [24، 25]نمايـد  بوده و صحت سـنتز آن را تاييـد مـي

XRD  مربوط بهZnFeAl-MMO اي دهد كـه سـاختار لايـه   نشان مي

LDH   اوليـه پــس از كلســينه شــدن بــه طــور كامــل از بــين رفتــه و

 ZnOبــه ســاختار هــاي مشـاهده شــده در ايـن طيــف مربـوط    پيـک 

(JCPDS 036-1451)   و هماتيـت(JCPDS 86-0550)  باشـد كـه   مـي

 باشد.مي (MMO)نشان دهنده تشکيل مخلوط اكسيدهاي فلزي 

ــه  SEMتصــاوير  در  ZnFeAl-MMOو  ZnFeAl-LDHمربــوط ب

به وضو  نشان دهنده ساختار  2(a)اند. شکل نشان داده شده 2شکل 

اي از سـاختار لايـه   2(b)باشد، در حالي كه شکل مي LDHاي صفحه

 LDHحاصل از كلسـينه شـدن    MMOبين رفته و ذرات بدون شکل 

 .[15، 23]اوليه مشاهده شدند 

گـزارش   3هاي سنتز شده در شـکل  مربوط به نمونه FTIRطيف 

هـاي  دهنـده پيـک  شده است. به طور كلي طيف گزارش شـده نشـان  

هاي آب و ارتعاشـات كششـي   يل، مولکولهاي هيدروكسمربوط گروه

O-IIM ،O-IIIM  وIIIM-O-IIM باشد. پيک پهن مشـاهده شـده در   مي
1-cm 3421 هاي آب موجود در فضاي بين مربوط به ارتعاش مولکول

شـود،  مشاهده مـي  MMOطور كه در طيف باشد كه هماناي ميلايه

اسـت. پيـک   بعد از كلسيناسيون به شکل محسوسـي كـاهش يافتـه    

 OHمربوط به ارتعاش كششـي گـروه    cm 2811-1كوچک موجود در 

كه در نمونـه   cm 1411-1. پيک قوي مشاهده شده در [26]باشد مي

MMO  ارتعاشات آنيون كربنات موجود در ضعيف شده است مربوط به

 MMOهـا در نمونـه   . وجود اين پيـک [27]باشد اي ميفضاي بين لايه

گـراد منجـر   درجه سانتي 511كلسيناسيون در دماي  دهد كهنشان مي

هـاي  اي شده اما سبب از بين رفتن تمـام آنيـون  به تخريب ساختار لايه

 پيـک موجـود در   .[29]شـود  هـا نمـي  كربنات يا آب در فضاي بين لايه
1-cm 1151      1مربوط بـه مـود كششـي نامتقـارنv  هـاي كربنـات   آنيـون

مربوط به ارتعاشـات   cm 1111-1موجود در ناحيه زير  پيوندهايباشد. مي

 .[28]باشد مي IIIM-O-IIMو  O-IIM ،O-IIIMكششي 

 

 

 
 

 (b)، و ZnFeAl-LDH (a)تصوير ميکروسکو  الکتروني روبشي  :2شکل 

ZnFeAl-MMO. 
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 .سنتز شدههاي نمونه FTIRهاي طيف :3شکل 

 

 سازی توسط تاگوچیآنالیزهای جذب و بهینه ـ2ـ3

، MMO ،)pHو  LDHعملياتي شـامل نـوع جـاذب      هايمشخصهاثر 

غلظت اوليه رنگزا، دوز جاذب و زمان بر روي ظرفيـت جـذب توسـط    

اورتوگونـال   روش تاگوچي مورد بررسي قرار گرفت. بـر اسـاس آرايـه   

آزمايش انجام گرفتـه و نتـايج آن در جـدول نشـان داده      19تاگوچي 

 هايرابطههاي به دست آمده از نتايج آزمايشات جذب با اند. دادهشده

 .انطباق داده شدند 6و  5
 

(S/N) q = 36.3377 – 3.2043 (Type [2]) + 2.9177 (pH [1]) + 

2.7734 (pH [2])  5)  
 

(S/N) R% = 33.68 – 2.9546 (Type [2]) + 3.5731 (pH [1]) + 

3.5199 (pH [2]) + 3.8605 ([Dye] [1]) – 4.0282 ([Ads] [1]) + 

2.1569 (time [2])  6)  
 

هـاي تجربـي توسـط ضـريب     هاي پيشنهادي با دادهانطباق مدل

 1نزديـک بـه    2Rكه مقـادير   مورد بررسي قرار گرفت R)2(رگرسيون 

باشـد. بـه صـورت كلـي     ها ميطبيق خوب مدل با دادهنشان دهنده ت

نمايـد  صحت مدل پيشـنهادي را تاييـد مـي    % 91بالاتر از  2Rمقادير 

. مقادير ضريب رگرسيون براي ظرفيت جذب و درصد حذف بـه  [31]

به دست آمد كه صحت و توانـايي مـدل    %8957و  %8552ترتيب برابر 

 دهد.مي بيني مقادير تجربي را نشانبراي پيش

طور كه در پيش گفته شد، ظرفيت جـذب و درصـد حـذف    همان

آلاينده به عنوان دو پاسخ در طراحي تاگوچي انتخـاب شـدند. آنـاليز    

انتخابي بر  هايمشخصهواريانس به منظور بررسي با معني بودن تاثير 

آورده شـده اسـت.    3روي پاسخ صورت گرفته و نتايج آن در جـدول  

بـر اسـاس مقـادير     مشخصـه و با معني بودن يـک  ميزان تاثيرگذاري 

در نظر گرفتـه شـد. بـه صـورت كلـي در       F-valueو  p-valueآماري 

بـراي يـک    1515 كمتـر از  pو  F <4، مقـادير  % 85سط  اطمينـان  

دهد كه آن عبارت به شکل موثري پاسخ سيسـتم را  عبارت نشان مي

 [. 21، 31]دهد تحت تاثير قرار مي

محيط به شکل موثري بـر   pH، نوع جاذب و 3ل با توجه به جدو

بـر روي   هـا مشخصـه روي ظرفيت جذب اثر گذار بوده و تغيير سـاير  

اثري نداشته و به صورت معناداري باعث افـزايش   سامانهپاسخ نهايي 

شـوند. امـا در خصـور درصـد حـذف، تمـام       يا كاهش جـذب نمـي  

 ـ        هـاي مشخصه اثير انتخـابي بـه جـز زمـان، بـر روي ميـزان حـذف ت

محـيط بـا كمتـرين     pHتوجهي دارند، كه از ميان اين فاكتورها، قابل

 باشد.، بيشترين تاثير را بر روي درصد حذف دارا ميpمقدار 

انتخـابي در سـطو  طراحـي     مشخصـه براي سه   S/Nروند نتايج

نشــان داده  4شــده بــا توجــه بــه افــزايش ظرفيــت جــذب در شــکل

نشـان داده شـده اسـت، ظرفيـت      4است. همانطور كه در شکل شده

به شـکل قابـل تـوجهي بـالاتر از ظرفيـت جـذب        MMOجذب براي 

LDH اي باشـد كـه طـي    تواند به دليـل اثـر حافظـه   باشد، كه ميمي

دهد. در نتيجه طـي ايـن فراينـد    ر  مي LDHاي يهبازيابي ساختار لا

اي علاوه بر جذب سـطحي آلاينـده، در حـين بازيـابي سـاختار لايـه      

LDHهـاي آلاينـده( بـه    هاي موجود در محيط آبـي  مولکـول  ، آنيون

جاي خواهنـد گرفـت    LDHاي در ساختار هاي بين لايهعنوان آنيون

 هـاي مکـان ليـل افـزايش   ، و ظرفيت جذب و درصد حذف بـه د [15]

ظرفيـت جـذب و    موجود براي فرآيند جذب، افـزايش خواهـد يافـت.   

، غلظت pHبا افزايش  يابد.بالا، كاهش مي pHدرصد حذف در مقادير 

هاي هيدروكسيل در محلول افزايش يافته و در نتيجه به دليـل  آنيون

 هاي رنگزاي آنيوني براي داخـل شـدن در  و مولکول OH−رقابت بين 

گيري طـي فرآينـد بازيـابي سـاختار     اي در حال شکلفضاي بين لايه

LDH.از طـرف ديگـر، در مقـادير     ، ظرفيت جذب كاهش خواهد يافت

سط  جاذب به دليـل جـذب سـطحي آنيـون هيدروكسـيل       pHبالاي 

تري خواهد داشت كه همين امـر سـبب كـاهش جـذب     پتانسيل منفي

 OH−هـاي رنـگ و   مابين مولکول آلاينده به دليل دافعه الکترواستاتيک

 .[32]شود مي
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 .انتخابي در ظرفيت جذب ماده جاذب و درصد حذف آلاينده هايمشخصهتحليل واريانس جهت ارزيابي تاثير  :3جدول 

 F p-value مشخصه واریانس مجموع مربعات درجه آزادی فاکتورها پاسخ مورد بررسی

ب
جذ
ت 
رفي
ظ

 

 15111 38564 194592 194592 1 نوع جاذب

pH 2 281556 145579 31527 15111 

 15211 2515 8554 18519 2 غلظت رنگ

 15296 1555 7524 14549 2 مقدار جاذب

 15119 3512 14553 28517 2 زمان

 - - 4566 27587 6 خطا

ف
حذ
د 
رص
د

 

 15112 25567 161518 161518 1 نوع جاذب

pH 2 455533 227566 51536 15111 

 15115 14563 81521 192543 2 غلظت رنگ

 15113 17535 119519 216534 2 مقدار جاذب

 15114 3537 21513 42517 2 زمان

   6523 37541 6 خطا

 

              
 

              
 

 
 

 .انتخابي در سطو  طراحي شده هايمشخصهبراي  S/Nروند نتايج  :4شکل
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دهد كه ظرفيت جذب و درصد حذف با نتايج آزمايشات نشان مي

افـزايش يافتـه كـه ايـن افـزايش       g/l 1تـا   155افزايش دوز جاذب از 

 هاي جـذبي در دسـترس باشـد   تواند به دليل افزايش تعداد سايتمي

دقيقه از شـروع آزمـايش بـه     61چنين، ظرفيت جذب بعد از . هم[7]

حداكثر مقدار خود رسيده و پس از آن به دليـل واجـذب تعـدادي از    

 يابد. هاي جذب شده ،كاهش ميمولکول

بـالا    S/N،“1بهتـر  -بزرگتـر   ”در روش تاگوچي بـراي مشخصـه   

هتـرين  ، ب4باشد. بـا توجـه بـه شـکل     دهنده اثر قوي فاكتور مينشان

و در نتيجه بهترين ظرفيت جـذب    S/Nكه بيشينه هامشخصهتركيب 

نشان داده شـده   4شود در جدول و بالاترين درصد حذف را منجر مي

 است. در آزمايش انجـام شـده تحـت شـرايط بهينـه ظرفيـت جـذب       

mg/g 151545 حاصل شد. % 8855 و درصد حذف 

 

 مطالعات سینتیک ـ3ـ3
جـذب   سازوكار خصوردر  يجذب اطلاعات مهم سينتيکمطالعات 

 سـينتيکي به دست آمده از مطالعـه   يهاهد. دادهددر اختيار قرار مي

بــه صــورت جداگانــه توســط  ZnFeAl-MMO توســط AR14جــذب 

شبه درجـه دوم  بيـانگر جـذب شـيميايي     اول،  شبه درجه هايمدل

اي درون ذرهو مـدل نفـوذ    ذرات جذب شونده بر روي سط  جاذب(،

 [33] باشدكه مبين مرحله تعيين كننده سرعت در فرآيند جذب مي

زير نشان داده  7-8هاي رابطهمورد آناليز قرار گرفت، كه به ترتيب با 

 اند.شده
 

(log ( qe-qt ) = log qe – K1t/2.303 ) )7  
 

(t/qt = 1/(K2.qe
2) + t/qe ) )9  

 

(qt = Kit1/2 + C ) )8  
 

به ترتيب بيـانگر مقـدار    tq (mg/g)و  eq (mg/g) هارابطهكه در اين 

min 1K)-باشـند.  و زمان تعادل مـي  tرنگزاي جذب شده در مدت زمان 

)1 ،(g/mg.min) 2K  1/2(و(mg/g.min 3K     دهنـده  نيـز بـه ترتيـب نشـان

باشـند. ميـزان خطـي بـودن بـرازش      هاي ذكر شده مـي هاي مدلثابت

هاي سينتيکي توسـط آنـاليز رگرسـيون مـورد     هاي موجود با مدلداده

هـاي شـبه درجـه    براي مـدل  2Rمقادير (. 5بررسي قرار گرفت  جدول 

، 15897اول، شبه درجه دوم و نفـوذ درون مولکـولي بـه ترتيـب برابـر      

طـور كـه مشـخص اسـت فرآينـد      به دست آمد. همان 15863و  15888

به خوبي توسط مـدل سـينتيکي    MMOتوسط  14جذب قرمز اسيدي 

چنين مرحله محدودكننده سرعت گردد. همشبه درجه دوم توصيف مي

 باشد.در اين فرآيند مرحله جذب شيميايي مي

                                                                 
1- Bigger is better 

 

 ر سطو  انتخابي.مربوطه د هايمشخصه S/Nنتايج  :4جدول 

 

 مشخصه

 زمان مقدار جاذب رنگغلظت  pH نوع جاذب

q R% q R% q R% q R% q R% 

 32581 11/35 28546 36518 37556 34582 37522 38526 31564 33513 1سط  

 35575 39515 47533 35532 56533 37533 37515 38511 36561 38554 2سط  

 32522 35587 37584 37551 28576 36577 26551 31565 - - 3سط  

Delta 6541 5556 9561 11571 2541 7591 2519 9548 3515 3553 

Rank q 2 - 1 - 4 - 5 - 3 - 

Rank R%  4 - 1 - 3 - 2 - 5 

 

 

 .در شرايط بهينه AR14هاي سينتيکي بررسي شده براي جذب مقادير متغيرهاي مدل :5جدول 

 نفوذ درون ذره مدل شبه درجه دوم مدل شبه درجه اول

eq 1K 2R 2K 2R dK 2R 

89568 15152 15897 15111 15888 22574 15863 
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 مطالعات ایزوترم ـ4ـ3
مطالعات ايزوترم جذب عمدتا به منظور كسب اطلاعات كيفي درخصـور  

چنين نحوه توزيع مولکول جذب شونده بين محـيط و  ظرفيت جذب و هم

گيـرد  زمان برقراري تعادل جذب صـورت مـي  فاز جامد  سط  جاذب( در 

هاي ايزونرمي لانگموير، هاي به دست آمده از آزمايشات با مدل. داده[34]

 گيرند.چ مورد بررسي قرار ميادوشکوير-دوبنينفروندليچ و 

لايه و همگـن مولکـول جـذب    مدل لانگموير كه بر مبناي جذب تک

 .شودبيان مي 11باشد طبق رابطه شونده مي
 

Ce/qe = 1/qmKL + Ce/qm )11  
 

بـه ترتيـب غلظـت     mq (mg/g)، و l(mg/ eC ،(mg/g) eq(كـه در آن  

تعادلي رنگ، ميزان رنگ جذب شده به ازاي هر گرم از جـاذب، و بيشـينه   

نيز ثابت ايزوترم لانگمـوير   mg)l( LK/باشد. ظرفيت جذب ماده جاذب مي

دارد فقـط  باشد. مدل لانگموير بيان ميبوده كه به انرژي جذب مرتبط مي

گونـه واكـنش مـابين    هـاي خـار و بـدون هـيچ    فرآيند جذب در مکـان 

در ايـن مـدل حـداكثر      دهـد. هاي جذب شونده و جاذب ر  مـي مولکول

هـاي رنـگ بـر روي    جذب مربوط به جذب تک لايه سـير شـده مولکـول   

 .[29]شد باهاي الکترواستاتيک ميكنشجاذب بر اثر برهم

هـاي جـذبي نـاهمگن بـوده كـه در آن      مدل فروندليچ مبين سيستم

جـذبي تمايـل    هـاي مکانفرآيند جذب غير قابل بازگشت بوده و برخي از 

 رابطـه دارنـد.   هـاي مکانبيشتري به مولکول جذب شونده نسبت به ساير 

 باشد.كننده اين مدل ميتوصيف 11
 

ln qe = ln KF + 1/n ln Ce )11  
 

ثابت فروندليچ بوده كه مرتبط با ظرفيت جذب است  FKدر اين مدل 

شـود. بـا   نـاهمگني تعريـف مـي    مشخصـه به عنوان شدت جذب يا  n/1و 

تـر خواهـد بـود.    به صفر، فرآيند جـذب نـاهمگن   n/1نزديک شدن مقدار 

تـر  ، بيانگر فرآيند جذب مطلوب و مقادير بزر 1تا  151مابين  n/1مقادير 

 .[35] باشدر جذب مشاركتي ميبيانگ 1از 

رادوشـکويچ اغلـب بـراي تعيـين ماهيـت و      -مدل ايزوترمـي دابنـين  

، [36]شـود  هاي فرآيند جذب و تعيين انرژي آزاد به كار گرفته ميويژگي

 .گرددبيان مي 12-14هاي رابطهتوسط 
 

Ln qe = ln qm – βε2 )12  
 

E = (2 β) -1/2 )13  
 

ε = RT ln (1 + 1/Ce) )14  
 

رادوشکويچ بـوده  -ثابت مدل دابنين (mol/kJ)2بر حسب  βكه در آن 

، به ترتيـب پتانسـيل پلانـي و    Eو  εباشد، كه  مرتبط به انرژي جذب مي

كـاربرد اصـلي ايـن     باشد.مي kJ/molميانگين انرژي آزاد جذب بر حسب 

هـاي ميکرومتخلخـل اسـت و    مدل تخمين انرژي جذب بـر روي جـاذب  

تواند ماهيت جذب  جذب فيزيکي يا شيميايي( را توسط توسط انرژي مي

 آزاد تعيين نمايـد. بـدين ترتيـب كـه اگـر ميـانگين انـرژي آزاد كمتـر از        

kJ/mol 9 چون نيروي وان در والس در فراينـد  باشد، نيروهاي فيزيکي هم

نشانگر فرآيند جذب  kJ/mol 16الي  9مابين  Eجذب نقش دارند. مقادير 

فراينـد جـذب    kJ/mol 16اسطه تبادل يوني بـوده و انـرژي بـالاتر از    به و

 .[37] دهدشيميايي را نشان مي

هاي معرفي شده از طريـق  پارامترهاي ايزوترمي براي هر يک از مدل

اند. آورده شده 6 محاسبه شيب و عرض از مبدا به دست آمده و در جدول

توان نتيجه گرفت كـه  ها ميبا توجه به مقادير ضريب رگرسيون براي مدل

توسط  AR14ترين مدل براي فرآيند جذب مدل ايزوترم لانگموير مناسب

ZnFeAl-MMO لايه همگـن بـر روي   دهنده جذب تکباشد كه نشانمي

جاذب است. همچنين ظرفيت جذب بيشينه براساس مدل لانگموير برابـر  

mg/g 543581    به دست آمد. كارايي جذب مـاده رنگـزايAR14   توسـط

ZnFeAl-MMO هاي گزارش شده براي جذب سطحي ايـن  با برخي داده

 مقايسه شده است. 7هاي ديگر در جدول ماده توسط جاذب
 

 .ZnFeAl-MMOتوسط  AR14هاي ايزوترمي بررسي شده براي جذب ماده رنگزاي مدل هايمشخصهمقادير  :6جدول 
 

 ایزوترم پارامترها

)1-(mg g mq 543581 

 لانگميور
)1-(l mg LK 3572 

2R 15897 

)1/n)(l mg)1-((mg g FK 169594 

1/n 15128 
 فروندليچ

2R 15817 

2R 15974 
 رادوشکويچ-دابنين

)1-(mg g mq 214526 
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 .AR14هاي گزارش شده براي با تعدادي از جاذب ZnFeAl-MMOلايه لانگموير مقايسه ظرفيت جذب سطحي تک :7جدول 

 ماده جاذب mg/gظرفیت جذب سطحی  منبع

[39] 1865176 NiCoAl-LDH–MWCNT 

[38] 118598 Soy meal hull 

[41] 94 ZAH 

 ZnFeAl-MMO 543581 پژوهش حاضر

 

 

 گیرینتیجه ـ4
در پژوهش حاضر به منظور بررسي اثر كلسيناسيون بـر روي خـوار   

اي دوگانــه و مخلــوط  ، هيدروكســيد لايــه ZnFeAl-LDHجــذبي 

عمليـاتي   هـاي مشخصـه اكسيدهاي فلزي مشتق شـده از آن تهيـه و   

، دوز جاذب، غلظت آلاينده و زمان( به منظـور  pH شامل نوع جاذب، 

ش تاگوچي بهينه شـدند.  جذب حداكثري آلاينده از محيط توسط رو

، نتـايج بهينـه بـا اسـتفاده از     ANOVAطبق نتايج آزمـايش و آنـاليز   

ــاذب  ــاذب  pH=4در  ZnFeAl-MMOج ــا دوز ج ــت  g/l 1، ب و غلظ

دقيقه حاصل شد. تحـت ايـن    61، طي مدت زمان ppm 111 آلاينده

بـراي   % 8857 و درصـد حـذف   mg/g 154549شرايط ظرفيت جذب 

در مقايسه بـا   MMOعلت ظرفيت جذب بالاتر  آلاينده به دست آمد.

LDH باشند كه در عمليات جذب نقش دارند. يندهاي متفاوتي ميفرآ

-ZnFeAlتوسـط   AR14سازي فرآيند جـذب آلاينـده   در ادامه، مدل

MMO   انجام شده و صحت مدل توسط آناليز رگرسيون مورد بررسـي

نشـان داد كـه روش   هاي آماري قرار گرفت. نتايج آزمايشات و بررسي

سازي فرآيند جذب مورد تواند براي بهينه و مدلتاگوچي به خوبي مي

استفاده قرار بگيرد. مطالعات ايزوترم و سنتيک نشان دادند كه رفتـار  

بـه ترتيـب    ZnFeAl-MMOتوسـط   AR14سنتيکي و تعادلي جذب 

توسط مدل سـنتيکي شـبه درجـه دوم و مـدل ايزوترمـي لانگمـوير       

 شوند. توصيف مي
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