
 

*Corresponding author: *norouzbeigi@iust.ac.ir 

                                          **kargari@aut.ac.ir 

  This work is licensed under a Creative Commons Attribution 4.0 International License 

ABSTRACT 

available online @ www.jcst.icrc.ac.ir 
Journal of Color Science and Technology, 17, 2(2023), 123-141 

Article type: Research article 
Open access 

 

 

Metakaolin-based Geopolymer Microfiltration Membrane for Removing Dye 

with Oil Emulsion Method 
 

Fatemeh Oshani1, Reza Norouzbeigi*1, Ali Kargari**2, Niyaz Mohammad Mahmoodi3 
1- School of Chemical, Petroleum and Gas Engineering, Iran University of Science and Technology, P.O. Code: 16846-13114, 

Tehran, Iran. 
2- Department of Chemical Engineering, Amirkabir University of Technology, P.O. Box: 15875-4413, Tehran, Iran. 

3- Department of Environmental Research, Institute for Color Science &Technology, P.O. Box: 16765-654, Tehran, Iran  

 
 

 

 

 

ARTICLE INFO 
 

Article history: 

Received: 01-02-2023 

Accepted: 10-04-2023 

Available online: 20-09-2023 

Print ISSN: 1735-8779 

Online ISSN: 2383-2169 

 

DOR: 20.1001.1.17358779.1402.17.2.3.4 
 

 

Keywords: 

Geopolymer 

Metakaolin 

Dye Removeal 

Membrane 

Oil emulsion 

 

 
 

 

 
 

 

Geopolymeric membranes were prepared by activating metakaolin using sodium 

hydroxide and silica fume solutions. The membrane was characterized using X-ray 

diffraction, Scanning electron microscopy, Fourier transform infrared spectroscopy, 

mercury intrusion porosimetry, and energy dispersion spectroscopy. The 

geopolymeric membrane had a porosity percentage of 33.5 and an average pore size 

of 327.67 nm. The cationic dye methylene blue was removed by emulsion filtration 

using this membrane. The dye binds to sodium dodecyl sulfate (SDS) as an anionic 

surfactant and then dissolves in the oil phase of the emulsion. So the dye is extracted 

from the aqueous solution, and the microfiltration membrane removes the emulsion 

droplets. The Box-Behnken experimental design was used to optimize the membrane 

separation performance. Results showed that the permeability was 70.28 L/m2.h.bar 

under the optimized conditions and a dye removal efficiency of 98.45% was achieved 

at a feed flow rate of 1.5 l/min, an SDS content of 5.33 %, and a methylene Blue 

concentration of 100 ppm. 
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کردن متاکائولن با محلول حاوی مخلوط هیدروکسید سـدیم و  غشا ژئوپلیمری توسط فعال
ایکس، میکروسکوپ الکترونی روبشی،  پرتوغشا با استفاده از پراش تهیه شد. دوده سیلیس 

ایکس  پرتوسنجی نفوذ جیوه و پراکندگی انرژی ، تخلخلقرمز زیرسنجی تبدیل فوریه طیف
درصد و متوسط اندازه حفـره   ۱۱3۱مورد ارزیابی قرار گرفت. غشا ژئوپلیمری دارای تخلخل 

بـه روش   آبـی از این غشا برای حذف ماده رنگـزای کـاتیونی متـیلن     باشد.مینانومتر  ۱2۵
سـدیم  استفاده شد. اتصال ماده رنگزا به ماده فعال سـححی آنیـونی   امولسیون فیلتراسیون 

و سپس انحلال آن در فاز روغنی امولسیون، باعث استخراج مـاده   (SDS) دودسیل سولفات
ــال آن گویچــه   ــه دنب ــه ب ــی شــده ک ــول آب ــزا از محل ــای امولســیونی توســط غشــا  رنگ ه

سازی عملکرد جداسازی، از روش طراحـی  شوند. برای بهینهمیکروفیلتراسیون پس زده می
شار تراوایـی   بیشینهغشا بهینه دارای باکس بنکن استفاده شد. نتایج نشان داد که  آزمایش
.h.bar2l/m ۵432۸   ــرا ــذف رنگ ــزان ح ــورا   2۸3۱۱و می ــان   ــرعت جری ــد، در س  درص
l/min 13۱ غلظت ،SDS  آبیدرصد در غلظت متیلن  ۱3۱۱برابر ppm 144 باشد.می 
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 ی مقدمه1
آب برای بقا و رفاه انسان ضروری اسـت و نقـش مهمـی در بسـیاری از     

تسـری  شهرنشـینی و گسـترش     کنـد. هـای اقتصـادی ایفـا مـی    بخش
رسانی و فاضلاب شهری نیـز بـه افـزایش تقاضـای آب     های آبسیستم
کند. در بعضی کشورها، پساب صنای  به طور مسـتقیم بـدون   کمک می

شود که اثرات مخربی بـر سـلامت   زیست رها میتصفیه کافی به محیط
 وری اقتصادی، کیفیت مناب  آب شـیرین و اکوسیسـتم دارد  انسان، بهره

محیحـی و  هـای زیسـت  ی که بـه دلیـل آلـودگی   هاییکی از پساب. (1)
باشـد.  های نسـاجی مـی  استفاده مجدد از آب نیاز به تصفیه دارد، پساب

استفاده مجدد از پساب در صنعت نساجی، به دلیـل مصـرف بـاآی آب    
های کار انجات پساب .(2)مورد نیاز برای فرآیندهای آن ضروری است 
باشند، که بسیار سـمی  میلی نساجی حاوی مقدار زیادی مواد رنگزای آ

شـوند.  و رنگی هستند و مان  نفوذ نور و کاهش فعالیت فتوسـنتزها مـی  
زیسـت  بنابراین پساب حاوی مواد رنگزا باید قبـل از تخلیـه بـه محـیط    

های مرسوم برای تصفیه پساب حاوی ماده رنگـزا  روش. (۱) تصفیه شود
و  ۱زیسـتی تخریب ،۱زنی، ازن2، جذب سححی1سازیلخته -شامل انعقاد

. (۱) باشد که هـر روش معـایبی بـه همـراه دارد    می ۱جداسازی غشایی
،  (MF)۱های غشایی با نیرومحرکه فشاری شامل میکروفیلتراسیونروش

 (RO) 2و اسمز معکوس (NF) ۸، نانوفیلتراسیون(UF) ۵اولترافیلتراسیون
تـر  توانایی حذف ذرات در مقیـاس میکروم  MF. غشاهای (۱) باشندمی

ها، کلوئیدها و ذرات معلق را دارند. اندازه حفـرات غشـا در   نظیر باکتری
ــد  ــال  MF ،mµ 14-434۱فرآین ــار اعم ــزان فش ــده و می  bar 2-431ش
 bar ۱-1و فشـار اعمـالی    UF ،nm ۱4-2باشد. اندازه حفره غشـاها  می

و  nm 2به ترتیـب کمتـر از   ROو  NFاست. اندازه حفره برای غشاهای 
 bar 144-14و  ۱-24و میـزان فشـار اعمـالی بـه ترتیـب      بدون حفره 

دو روش جداسـازی غشـایی، شـامل اسـمز معکـوس       .(۱، ۵) باشندمی
(RO( و نانوفیلتراسیون )NFبه عنوان بهترین روش )  های موجود بـرای

از غشـا   NFو  ROاند. در فرآیند حذف مواد رنگزای سمی شنا ته شده
باشـد و  ابراین شار تراوایی پایین میشود، که بنغیرمتخلخل استفاده می

برای افزایش شار تراوایی نیاز است که فشار عملیاتی بیشتری بر فرآیند 
 14. ا یرا از فرآیند اولترافیلتراسیون بهبودیافتـه مایسـلی  (۱) اعمال شود
شود. در این روش از ماده فعال سححی در مقـدار برابـر یـا    استفاده می

 ـا. (۸) شـود اسـتفاده مـی   (CMC) 11بیشتر از غلظت مایسل بحرانی  نی

                                                                 
1- Coagulation–flocculation 
2- Adsorption 

3- Ozonation 
4- Biodegradation 
5- Membrane separation 
6- Microfiltration 

7- Ultrafiltration 

8- Nanofiltration 

9- Reverse osmosis 

10- Micellar-enhanced ultrafiltration (MEUF) 

11- Critical micellar concentration 

در  بـاآ تراوایـی  اسمز معکوس و شار روش  در باآ یریپذشنیگزروش 
مـواد فعـال   کـه   یهنگـام کنـد.  را فـراهم مـی   ونیلتراس ـیاولترافیند آفر

 مـواد فعـال سـح     یمونومرها، شوندیاضافه م ل رنگزامحلوبه  سححی
 یتوانند مواد آلیها مسلایمدهند. این  سلایم لیشوند تا تشکیجم  م

ینـد  آتوانـد توسـط فر  . محلول مایسل شامل مواد رنگزا مـی را حل کنند
UF  متیلن آبی یکـی از مـواد رنگـزای معـروف     . (۸) شودفیلتر و حذف

 mol g-و وزن مولکـولی   SCl3N18H16Cکاتیونی بـا فرمـول شـیمیایی    

و محلول در آب است که در صـنای  نسـاجی بـرای رنگـرزی      1۱123۸۱
 (.  ۱شود )پنبه و ابریشم استفاده می

ــا      ــتفاده از غش ــا اس ــی ب ــیلن آب ــذف مت ــرای ح ــه ب ــن مقال در ای

تـر شـوند )در   یاز است تا انـدازه ذرات بـزر   ن (MF)میکروفیلتراسیون 

شود. بـا  محدوده میکرو(. بنابراین از امولسیون روغن در آب استفاده می

( 12استفاده از یک ماده فعال سححی آنیونی )سدیم دودسـیل سـولفات  

(SDS) توان ماده رنگزای کاتیونی متیلن بلو را به فاز روغنی انتقال و می

 MFروغنی میکرواندازه تشـکیل داد کـه توسـط فرآینـد      1۱هایگویچه

غشـاها از نظـر جـنس مـاده مـورد اسـتفاده        بتوان آن را حـذف نمـود.  

بنـدی شـوند.   تقسـیم  1۱و زیستی 1۱توانند به دسته غشاهای سنتزیمی

توانند به دسـته مـواد آلـی )پلیمـری( یـا معـدنی       غشاهای سنتزی می

 14) بندی شوندغیره( تقسیم)سرامیک، فلزی، کربن، زئولیت، شیشه و 

هـا  بـودن غشـاهای پلیمـری از آن    قیمـت در صنای  به دلیـل ارزان . (2،

شود، امـا غشـاهای پلیمـری پایـداری حرارتـی و مکـانیکی       استفاده می

کمتری دارند. امروزه به دلیل معایـب غشـاهای پلیمـری بـه غشـاهای      

چـه  معدنی در صنای  توجه بیشتری صـورت گرفتـه شـده اسـت. اگـر      

غشاهای معدنی در مقایسه با غشاهای پلیمری قیمت زیادی دارند، امـا  

ها مزایایی نظیر پایداری در مقابل شستشوی شـیمیایی، شستشـوی   آن

 گـراد درجه سـانتی  ۱44معکوس و نیز مقاومت در مقابل دمای باآتر از 

هـا نسـبت بـه غشـا     . از معایب این غشـاها، گـران بـودن آن   (11) دارند

ماده گران قیمت در تهیه آن و فرآینـد  دلیل استفاده از پیش پلیمری به

در دهـه ا یـر   . (11) باشـد جوشی در دمای بـاآ مـی  سا ت آن با تف

کنند زیرا که برای محققان از ژئوپلیمرها برای سا ت غشا استفاده می

باشـد و مـواد اولیـه بـرای تهیـه      جوشـی نمـی  ها نیاز به تـف تهیه آن

مت است، که قیمت را کـاهش داده و نیـز از نظـر    قیژئوپلیمرها ارزان

عـلاوه، در روش تهیـه   بـه  . (12) زیستی پایدار و مفید هسـتند محیط

هـا را تبـدیل   توان از ضایعات معدنی استفاده کرد و آنژئوپلیمرها می

(. ژئوپلیمرهـا پتانسـیل زیـادی بـرای     12به محصوآت مفیـد نمـود )  

( و 1۱(، غشـا ) 1۱ن جـاذب ) عنـوا کاربرد در تصفیه آب و پسـاب بـه  

  .( دارند1۱کاتالیزور نوری )

                                                                 
12- Sodium dodecyl sulfate (SDS) 
13- Droplet 

14- Synthetic  
15- Biological 
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 .متاکائولنآنالیز شیمیایی کائولن و : 1جدول 
Table 1: Chemical composition of kaolin and metakaolin. 

 SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO Na2O K2O MgO TiO2 

Kaolin 47.1 36.4 0.85 0.36 0.031 1.02 0.25 0.17 

Metakaolin 52.57 44.21 1.02 0.32 0.02 0.84 0.20 0.23 

 

تواننـد در  ای از پلیمرهای معدنی هستند که میژئوپلیمرها دسته

و صرفاً در فشار اتمسفر گراد درجه سانتی 144دمای بسیار پایین زیر 

باشـند  گرمازا می هایهای ژئوپلیمرشدن فرآیندشوند. واکنشتشکیل 

ماده آلومینوسیلیکات و انجام سازی قلیایی یک پیشکه از طریق فعال

ماده آلومینوسـیلیکات  شوند. پیششدن حاصل میهای متراکمواکنش

ا ضایعات صنعتی مانند  اکسـتر  ی ، پوزوآن(MK)تواند متاکائولن می

تواننـد  می 2ساز قلیاییهای فعال. محلول(1۱) باشد 1گل قرمز و بادی

2SiO شکل مورد نیاز برای واکنش ژئوپلیمرشـدن و قلیاییـت بـاآ    بی

(12<pH ) ســاز قلیــایی شــامل هــای فعــالکننــد. محلــولرا فــراهم

هـا )ماننـد   (، سـیلیکات NaOH ،KOHهیدروکسیدها )به عنوان مثال 

3SiO2Na ،3SiO2Kا یرا در محلول (1۵) ها هستند( و حتی کربنات .

ساز از مواد جامدی با درصد سیلیس باآ نظیر  اکسـتر پوسـته   لفعا

و محلول هیدروکسید سدیم بـه   (SF) ۱و دوده سیلیس (RHA) ۱برنج

 . (1۸) شودساز استفاده میمنظور کاهش قیمت فعال

ــادی در تحقیقــات ــوپلیمری  زی ــرای حــذف  MFاز غشــاهای ژئ ب
. در بیشتر مقـاآت در  (12-21) کدورت در پساب استفاده شده است

تهیـه غشـاهای ژئــوپلیمری از محلـول ســیلیکات سـدیم در محلــول     
. در ایــن صــورت در (12، 22، 2۱) ســاز اســتفاده شــده اســتفعــال
ر زیـادی آب  بندی ژئوپلیمرها برای کاربرد غشایی نیاز به مقـدا فرمول
. اسـتفاده زیـاد   (12) باشد، که به سا تار ماکروحفره تبدیل شـود می

بندی ژئوپلیمرها سبب افزایش درصد تخلخل و کـاهش  آب در فرمول
غشـاهای   (12) و همکـارانش  ۱[. زو2۱، 2۱شود ]مقاومت فشاری می

و  3O2/Al2SiO ،43۸ =3O2O/Al2Na=232۱ژئــوپلیمری بــا مشخصــات 
12-1۱= O2O/Na2H دهد که در نسـبت  تهیه کردند. نتایج نشان می
1۸= O2O/Na2H    مقاومت فشاری بـه کمتـر ازMPa 24  رسـد و  مـی

در  SFباشد. زمانی که از پودر جامـد  می nm ۱4میانگین اندازه حفره 
ساز استفاده شود، ریزسا تار ژئوپلیمر بـه صـورت حفـره    محلول فعال
. بنـابراین  (1۸، 2۱) ابـد یباشد و مقاومت فشاری بهبود میمیدرشت 

سـاز  عنوان منب  سیلیس در محلول فعـال به SFدر این مقاله از پودر 
 استفاده شد. 

                                                                 
1- Red mud 

2- Alkali activator 

3- Rice husk ash  

4- Silica fume  

5- Xu 

ماده متاکائولن و در این مقاله، غشا ژئوپلیمری با استفاده از پیش

سازی توسط مخلوط دوده سیلیس و محلول قلیایی هیدروکسید فعال

 ۱ش اشـعه ایکـس  پـرا سدیم تهیه شد. تعیین مشخصـه غشـا توسـط    

(XRD) ،۵هیفور لیقرمز تبد زیر یسنجفیطIR) -(FT،   میکروسـکوپ

 (MIP) 2ایسـنج نفـوذی جیـوه   و تخلخـل  (SEM) ۸الکترونی روبشی

با ایجاد امولسیون  MBانجام شد. از این غشا برای حذف ماده رنگزای 

اسـتفاده شـد. متریرهـای     SDSسـححی  روغن با کمـک مـاده فعـال   

، سرعت جریان  ورا ، غلظت ماده رنگـزا  SDSعملیاتی نظیر مقدار 

بـنکن بـر روی   -در فرآیند غشـایی از روش طراحـی آزمـایش بـاکس    

 بررسی و بهینه شد.  های شار تراوایی غشا و درصد رنگبریپاسخ

 

 ی روش تجربی  2
 ی مواد مورد استفاده 1ی2

 14ه آلومینوسیلیکات از شـرکت زتلیتـز  کائولن به عنوان یک پیش ماد

های ژئوپلیمرشدن )جمهوری چک(  ریداری شد. برای انجام واکنش

باشـد. بـرای ایـن    زدایی از کائولن و تشکیل متاکائولن مـی نیاز به آب

سـاعت   ۱گـراد بـه مـدت    درجه سانتی ۵44منظور، کائولن در دمای 

متاکائولن توسط آنالیز شیمیایی کائولن و  1. جدول (2۵) تکلیس شد

 دهد. را نشان می (XRF) 11فلورسانس Xسنجی پرتو طیف

( از شرکت دکتر مجللی )تهران، ایران( NaOHهیدروکسید سدیم )

 ( بـا سـح  ویـژه   SF) 12درصد تهیـه شـد. دوده سـیلیس    2۱با  لوص 

/g2m 1۸  ــاوی ــی   2۱312و ح ــد وزن ــاژ   2SiOدرص ــرکت فروآلی از ش

شکل مورد استفاده قرار بی 2SiO)لرستان، ایران( تهیه و به عنوان منب  

 های ژئوپلیمر مورد نیاز است. گرفت. آب مقحر نیز برای انجام واکنش

ماده فعال سححی سدیم دودسیل سولفات برای فرآیند غشایی از 

ن روغن شرکت مر   ریداری شد. روغن پارافین برای ایجاد امولسیو

 آبیاز شرکت )داروسازی مهدارو، ایران( تهیه شد. ماده رنگزای متیلن 

 ، چین(  ریداری شد. ASDاز شرکت )

                                                                 
6- X-ray diffraction 

7- Fourier transforms infrared spectroscopy 

8- Scanning electron microscopy 

9- Mercury intrusion porosimetry 

10- Zettlitz 

11- X-ray fluorescence 

12- Silica fume  
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 روش كار ی2ی2

 روش تهيه غشا ژئوپليمري  ی1ی2ی2
سـاز  ( با محلول فعالMKکردن متاکائولن ) میر ژئوپلیمر از مخلوط 

فــی در هــای مختلنمونــه (2۵) پـژوهش قبــل  محــابق بــا .تهیـه شــد 

آوری مختلـف و  ، دماهـای عمـل  3O2O/Al2Naهـای متعـدد از   نسبت

 های ژئوپلیمری تهیه شـد. درصدهای متفاوت از دوده سیلیس آزمونه

 1۱ای بـا مشخصـات   از آنجا که بیشترین مقاومت فشاری در آزمونـه 

 ۱4آوری دمــای عمــل، 3O2O/Al2Na=1، نســبت مــولی SFدرصــد از 

حاصل شد، در تهیه  O/MK2H= 43۸و نسبت وزنی گراد درجه سانتی

غشای مورد پژوهش در این مقاله از سحوح ذکرشده استفاده گردیـد.  

ابتدا محلول هیدروکسید سـدیم بـا دوده    ساز قلیایی،ی تهیه فعالبرا

 SF)مقــدار  متاکــائولن درصــد وزنــی از 1۱در مقــدار  (SF)ســیلیس 

 14مخلوط و به مـدت   ود(ششده جایگزین مقدار متاکائولن میاضافه

بسته دردر ظرف  ییایکننده قلدر مرحله بعد، فعال زده شد.دقیقه هم

در  SFاسـتفاده از   اتـاق قـرار داده شـد.    یساعت در دمـا  ۸به مدت 

کند و شدن بهتر ذرات سیلیس کمک میساز به پراکنده محلول فعال

محلـول  بخشد. سپس واکنش ژئوپلیمرشدن با متاکائولن را بهبود می

همگـن   ری ـ م یـک  شـد تـا  مخلـوط   ماده متاکائولنپیش ابساز فعال

 23۱در قالـب دیسـکی بـه قحـر     یر به دسـت آمـده    میل شود. تشک

حـذف   یها براقالبسانتی متر ریخته شد.  43۱متر و ضخامت سانتی

محفظـه   کی در ساعت ۱و به مدت قرار گرفتند ارتعاش  تحت حباب

 2۱گراد بـا رطوبـت نسـبی بـاآی     درجه سانتی ۱4در دمای  مرطوب

درصد قرار داده شدند تا به اندازه کافی سخت شوند و شـکل قالـب را   

از قالب  ارج شده و به مـدت   ی ژئوپلیمریهانمونه. سرانجام، بگیرند

 دروترمالی ـه گـراد بـه صـورت   درجه سـانتی  ۱4دمای ساعت در  2۱

وپلیمری بـرای اسـتفاده در فرآینـد    ضخامت غشا ژئ .آوری شدندعمل

MF باشد.متر میسانتی 43۱، برابر 

 

  آبیتهيه امولسيون روغن و ماده رنگزاي متيلن  ی2ی2ی2

بـا غلظـت مشـخد )در     آبـی در ابتدا محلولی از ماده رنگزای متیلن 

توضی  داده شده است( تهیه شد. سپس روغن پارافین بـا   ۱-2بخش 

، کره جنـوبی( بـا   WiseTisتوسط هموژنایزر ) SDSسححی ماده فعال

هـا نسـبت حجمـی    پخش شد. در تمام نمونه rpm 12444دور باآی 

 آبـی و روغـن بـه کـل محلـول رنگـزای متـیلن        SDSمقدار مجمـو   

(SDS+oil)/ MB) باشد. مقدار درصد حجمی می ۱4به  1( برابرSDS 

در نهایت گردد. ارائه می ۱-2به روغن نیز مشخد است که در بخش 

اضافه  آبیسححی به محلول رنگزای متیلن مخلوط روغن و ماده فعال

دقیقــه توســط هموژنــایزر مخلــوط شــد. امولســیون  24و بــه مــدت 

 . گرفتشده در مخزن  ورا  قرار تهیه

 

 تجهيزات مورد نياز  ی3ی2
 D8مـدل   1دسـتگاه بروکـر  بـا   (XRD) کسیا پرتوپراش  هایآزمون

advance  استفاده از اشعهاز کشور آلمان با Cu Kα  ۸4 محـدوده در-

 زسـا تار یمحالعـات ر  ی. بـرا ندانجام شـد  4341و اندازه گام  درجه ۱

الکـل   لی ـزوپروپیغشاها، آنها را به قحعات کوچک برش و بلافاصله با ا

 مرشـدن یژئوپل یهاشستشو داده تا رطوبت آزاد حذف شود و واکنش

ــمتوقــف شــوند. ســپس قحعــات بر درجــه  ۱4 یشــده در دمــا دهی

 هــاینمونــه نیــ شــک شـدند. ا ســاعت  2۱ بــه مـدت گــراد سـانتی 

کنـدوپاش پوشـش داده شـدند و     شطـلا بـه رو   هی ـشده با آشکسته

با دستگاه  یروبش یالکترون کروسکوپیها با استفاده از مآن زسا تاریر

 یری ـگانـدازه  یشـد. بـرا   یبررساز کشور چک  Mira3مدل  2تسکان

ای جیـوه  یسـنج نفـوذ  اندازه حفرات و حجم حفرات از تخلخل  یتوز

(MIP)  مـدل   ۱با دستگاه ترموفیننیگـانPascal 440 series   از کشـور

تمـاس و   هی ـاسـتفاده شـد. زاو  پاسکال  4-144 قیدر فشار تزرایتالیا 

ــحح  ــش س ــه ترت یکش ــب ــه و 1۱13۱ بی ــود.  2mN/m ۱۸4 درج  ب

قرمـز   زیـر  یسـنج فی ـها توسـط ط نمونه یجذب فیط یمحالعه بررو

در محـدوده عـدد     KBrبر اسـاس روش قـرص   (FTIR) هیفور لیتبد

 vis)-(UVسـنج  طیـف از دسـتگاه   .شـد  نجاما cm۱444-۱44-1 موج

 CE2020از کشـور انگلسـتان و مـدل     ۱پرتویی با دستگاه سیسـل تک

 استفاده شد. 

س شــمایی از فرآینــد میکروفیلتراســیون در مقیــا    2-۱شــکل 

دهد. ایـن سیسـتم در حالـت    آزمایشگاهی را برای این تحقیق نشان می

جریان برگشتی طراحی شده تا ثبات جریان و فشار در سیسـتم برقـرار   

قـرار   آبـی ن للیتر محلول از ماده رنگزای متی 1شود. در مخزن  ورا  

YT- ، مـدل ۱دارد. فشار  ورا  با یک پمـ  دیـافراگمی )سـافت واتـر    

فـراهم شـد. از    psi 1۱4، کشور تایوان( با حداکثر فشار  روجـی  2000

گیری جریان  ـورا  قبـل از مـاژول    چین( برای اندازه ،jShllروتامتر )

غشایی و برای تنظیم مقدار جریان از شیر سوزنی استفاده شـد. مـاژول   

بنـدی  غشایی از دو قسـمت تشـکیل شـده اسـت و توسـط ارینـگ آب      

گیرد. مقدار تراوه بین این دو قسمت قرار میشود و غشا دیسکی در می

شده از غشا در فواصل زمانی مختلف بـا اسـتفاده از تـرازوی    جم  آوری

آلمان( در طول آزمایش وزن شد.  ،BL210Sمدل  Sartoriusدیجیتال )

، Barker) 1کننـده فشـار برگشـتی   زده شده از غشا از تنظـیم پساب پس

کند تا فشار جریان باآدستی غشا را تنظیم کند. فشـار  آمریکا( عبور می

 قرار داده شد.  bar 132 ورا  در تمام آزمایشات این محالعه 

                                                                 
1- Bruker 
2- Tescan 

3- Thermofinnigan 

4- Cecil 

5- Soft water 
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 ی روش طراحی آزمايش 4ی2
برای بررسی تأثیر شرایط عملیاتی در فرآیند غشایی از طراحی باکس 

. شار تراوایی آب استفاده شد Minitab v.17افزار( در نرمDBB) 2بنکن

غشـا بـرای هـر آزمـایش( بـرای       1۱ الد غشاهای مورد آزمـایش ) 

باشد. متریرها و سـحوح  می h.bar2l/m ۱±144.طراحی باکس بنکن 

 نشان داده شده است.  2آنها در جدول 

 MB (R)و درصد حـذف مـاده رنگـزا     (PE)دو پاسخ شار تراوایی 

یافتـه از غشـا از   برای این طراحی انتخاب شدند. مقـدار شـار تـراوش   

 شود . حاصل می 1رابحه 
 

(1) 
1 m

J
A t





 

 

 به ترتیب نشـان دهنـده شـار تـراوه     m/ΔtΔو  J ،A ،ρکه در آن 

(.h2l/m( سح  غشای فعال ،)2m ( چگالی ماده عبـوری ،)g/l   و نـر ،)

 آید. به دست می 2از رابحه  (PE)ایی . تراو(2۸) جرم تراوه است

 

(2) 
J

PE
P

 
 

(، bar.h2l/m.دهنده تراوایی )به ترتیب نشان Pو  PE ،Jکه در آن، 

. (22) اسـت  (bar)و فشـار  ـورا     (h2l/m.یافته از غشا )شار تراوش

 شود. حاصل می ۱از رابحه  MBدرصد حذف ماده رنگزا 
 

(۱) 𝑅 (%) = (1 − 
𝐶𝑝

𝐶𝑅
) × 100 

 

 pC (ppm)از غشـا،   آبـی زنی متـیلن  مقدار پس R%، ۱در رابحه 

در  آبیغلظت متیلن  RC (ppm)یافته و غلظت متیلن بلو از فاز تراوش

 .(۱4) باشدمحلول  ورا  می

 

                                                                 
1- Backpressure regulator  
2- Box-Behnken design 

 

 BBDها در طراحی نآمتریرهای عملیاتی و سحوح : 2جدول 

Table 2: Operating parameters and their levels for the BBD of the experiment. 

Process variables Symbols Units 
Levels 

Low (-1) High (+1) 

Feed flow rate Q L/min 0.5 1.5 

SDS (SDS/oil ratio) S % 2 8 

MB concentration C ppm 20 100 

 

 
 

 .از سیستم میکروفیلتراسیون ایوارهطرح :1شكل 

Figure 1: Schematic diagram of the microfiltration system. 
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 بحث و نتايج  ی3
 تعيين مشخصه غشا ژئوپليمري ی1ی3

  XRDآزمون  ی1ی1ی3
شـده  و نمونه سنتز MKماده مربوط به پیش XRD، الگوهای 2شکل 

در  1برآمـدگی پهـن   متاکـائولن ماده دهد. در پیشرا نشان می MKاز 

دهنـده سـیلیس   وجـود دارد، کـه نشـان    o ۱4-24بـین  Ɵ2محـدوده  

ژئوپلیمر سنتزشده این برآمدگی  شکل است. در حالی که در نمونهبی

هـای  باشد. انتقال برآمـدگی پهـن در نمونـه   می o۱1-24در محدوده 

باشـد  شکل به نـام ژئـوپلیمر مـی   دهنده، فاز جدید بیسنتزشده نشان

مـا مـرتبط بـه یکـدیگر     . ژئوپلیمرشدن در سه مرحله جداگانـه ا (۱1)

گیـرد. در مرحلـه   شامل انحلال، تـراکم و تـراکم پلیمـری انجـام مـی     

سـاز قلیـایی حـل    ماده آلومینوسیلیکات در محلول فعالانحلال، پیش

تتراهـدرال آزاد شـکل گیـرد. در مرحلـه      4SiOو  4AlOشـوند تـا   می

دهنـد. در  تراکم، دو واحد تتراهدرال یک زنجیره طوآنی را شکل مـی 

انجـام   مرحله نهایی تراکم پلیمری، بین زنجیرهـای طـوآنی واکـنش   

 -شـکل سـدیم  کند که عموماً به صورت بـی شود و ژل را تولید میمی

باشـد. بنـابراین علـت    مـی  H)-S-A-(N 2هیدراته -سیلیکات -آلومینو

مربوط به ژئوپلیمر تشکیل فـاز   XRDجابه جایی برآمدگی در الگوی 

 . (۱2) باشدمی N-A-S-Hشکل جدید بی

در نمونـه سنتزشـده شـامل یـک فـاز       XRDهمچنین، الگوهـای 

 Kداده بـود. فـاز   ن ـشکل، کـوارتز و مقـدار کمـی کـائولن واکـنش      بی

بـه تکلـیس    ۵۸-2114با شماره کارت  XRD شده در الگویمشخد

همچنین، نا الصی کوارتز موجود  .(۱1) شودیمناقد کائولن مربوط 

هـای  در واکـنش  4۱۱-4۱۱۱ماده کائولن بـا شـماره کـارت    در پیش

یـز  نکنند، بنابراین قله مربوط به فاز کوارتز ژئوپلیمرشدن شرکت نمی

 .(۱۱) شودمشاهده می XRDدر الگوی 

هـای مربـوط بـه    شود که شدت قلهمشاهده می 2با توجه به شکل 

پلیمری نسبت به متاکائولن کاهش یافتـه اسـت کـه    کوارتز در نمونه ژئو

تواند مربوط به حلالیت کم کوارتز در سود باشد. مقـداری از کـوارتز   می

های پلیمرشـدن روی آن صـورت   توانسته در سود انحلال یابد و واکنش

برای نمونـه ژئـوپلیمر    XRDگیرد که سبب شده شدت تبلور در الگوی 

رتز کــه بــه صــورت نا الصــی در . مقــداری از کــوا(۱۱) کاســته شــود

شـکل  ماده متاکائولن موجود است، به صورت ژئـوپلیمر و فـاز بـی   پیش

)مربـوط بـه تکلـیس نـاقد      Kحاصل شده است. همچنین شدت قلـه  

توان آن را بـه علـت   کائولن( در نمونه ژئوپلیمری نیز کاسته شده که می

 .(۱۱)انحلال کم آن در سود و ایجاد محصوآت پلیمری نسبت داد 

                                                                 
1- Broad peak (broad hump) 

2- Sodium- alumino-silicate- hydrate  

 

 
کائولن  Kکوارتز و  Qگراد )درجه سانتی ۱4آوری دمای عمل SF ،1=3O2O/Al2Na ،43۸=O/MK2Hدرصد  1۱و نمونه سنتز شده از  MKاز  XRDالگوی : 2شكل 

 باشد(.می

Figure 2: XRD patterns of MK and prepared geopolymers with 15 % SF percentages for Na2O/Al2O3 molar ratio of 1, H2O/MK weight ratio of 0.8, 
and curing temperature of 60 oC (Q is quartz, K is kaolinite). 
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 FT-IRآزمون  ی2ی1ی3

سنتزشده را نشـان   مربوط به متاکائولن و نمونه FT-IRطیف  ۱شکل 

 MKیف مربوط بـه  طدر  cm ۸44-1و ۱۸4ی جذب در نوارهادهد. می

 Siیـا   T=Alتتراهـدرال )  4TOدر  O-Tبه ترتیب بـا حالـت  مشـی    

عبـارتی در  ه اکتاهدرال محابقت دارند. ب 6AlOدر  O-Alتتراهدرال( و 

حین فرآیند ژئوپلیمرشدن در نمونـه سنتزشـده، سـا تار متاکـائولن     

 cm۸44-1به ویـژه نـوار    یجه شدت این دو نوارنتشود، در یمشکسته 

در ژئـوپلیمر   cm ۵2۱-1. نـوار جـذب در حـدود    (۱1) یابدیمکاهش 

باشد می Si-O-Siو  Si-O-Alمربوط به نوسانات متقارن و غیر متقارن 

کنـد  مـی در سـا تار ژئـوپلیمر فـراهم     4SiOو  4AlOاط بـین  که ارتب

دهنـده نوسـان کششـی    نشـان  cm 1۱۱4-۸۱4-1. نوار پهـن در  (۱۱)

هـای  ( در ژئـوپلیمر اسـت کـه واکـنش    Alیـا   T=Si) T-O-Siمتقارن 

یا پلیمرشدن انجام گرفته است. به علاوه، ژئوپلیمر دارای نوار  1تراکمی

ــی cm ۱۸44-2244-1و  ۸۱4-1۱۱4جــذبی در  ــه نشــان م باشــد ک

 . (۱۱) باشددهنده تشکیل ژل آلومینوسیلیکاتی می

در  O-C-Oبه حالت کشـش نامتقـارن    cm1۱۱4-1نوار جذب در 
-2

3CO  که در سا تار نمونه ژئوپلیمر وجود دارد،  (۱۵) شودیممربوط

شـود. ترییـر موقعیـت نـوار کششـی      ینم ـمشاهده  MKاما در طیف 

یـانگر  ب cm 1444-1به  cm 14۸4-1در متاکائولن از  T-O-Siنامتقارن 

و  OHتشکیل ژئوپلیمر در نمونه سنتزشده است. ارتعاشـات کششـی   

مشـــاهده  ۱۱۱4و  cm 1۱۱1-1 یـــب درترته بـــ OH-Hپیونـــدهای 

( و آب جذب شـده در ژل مربـوط   OHشوند که به هیدروکسیل )یم

 .(۱1) هستند

 

 MIPآزمون  ی3ی1ی3

، MIP حفرات بـا اسـتفاده از   و حجم حفراتاندازه   یتوز یهایمنحن

ای از اطلاعـات   لاصـه  ۱جـدول  ارائه شد.  ۱و در شکل  یریگاندازه

 ،۱دهد. با توجه بـه شـکل   را نشان می ۱از شکل  حفراتاندازه   یتوز

هسـتند کـه عمـدتا در    نانومتر  ۱44بدیهی است که دارای حفره زیر 

این غشـا دارای درصـد تخلخـل     گیرند.حفره قرار میدرشت محدوده 

باشد که در محدوده می نانومتر ۱2۵3۱۱درصد و اندازه حفره  ۱۱3۱4

 قرار دارد.  MFغشا 

                                                                 
1- Polycondensation 

 

 
 .گراددرجه سانتی ۱4آوری و دمای عمل SF ،1=3O2O/Al2Na ،43۸=O/MK2Hدرصد  1۱و نمونه سنتز شده از  MK از IR-FT طیف: 3شكل 

Figure 3: FTIR spectra of MK and prepared samples for 15 % SF, Na2O/Al2O3 molar ratio of 1, H2O/MK weight ratio of 0.8, and curing temperature 

of 60 °C. 
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 .گراددرجه سانتی ۱4آوری و دمای عمل SF ،1=3O2O/Al2Na ،43۸=O/MK2Hدرصد  1۱شده از منحنی توزی  اندازه حفره نمونه غشا تهیه: 4شكل 

Figure 4: The pore size distributions of prepared membranes sample for 15 % SF, Na2O/Al2O3 molar ratio of 1, H2O/MK weight ratio of 0.8, and 

curing temperature of 60 ºC. 

 

 .MIPنتایج  لاصه شده از آزمون : 3جدول 

Table 3: Summarized results from MIP. 
 

Code 
Average pore 

diameter (nm) 

Porosity 

(%) 

Total cumulative 

volume (mm3/g) 

Total specific 

surface area 

(m2/g) 

Mesopore (%) 

(2-50 nm) 

Macropore (%) 

(< 50 nm) 

Prepared membrane 327.64 33.50 260.86 11.55 3 97 

 

 .EDSآمده از آزمون درصد وزنی اکسیدهای فلزی به دست :4جدول 

Table 4: The weight percentage of metal oxides obtained from EDS analysis. 

SiO2/Al2O3 

ratio 

Element (wt%) 
Analysis position and sample name 

Na2O SiO2 Al2O3 

3.43 10.00 60.00 30.00 Position 1 

2.70 19.18 49.37 31.45 Geopolymer prepared with 15% SF 

7.62 8.06 75.45 16.53 Position 2 

 

 SEMآزمون  ی4ی1ی3

در دو ریزســا تار نمونــه غشــای ژئــوپلیمر از  SEMتصــویر  ۱شــکل 

ریزسا تار  a ۱دهد. در شکل را نشان می ۱4444و ۱444بزرگنمایی 

، b ۱شکل در  باآتروضوح  گردد. در تصویری بامتراکمی مشاهده می

را  دادهواکـنش  مهیواکنش نداده و ن یکرودوده سیلیس وجود ذرات 

و ( d ۱ )شـکل  2 تیبه دست آمده از موقع EDS جی. نتادهدینشان م

واکـنش   دوده سـیلیس ذرات  نی ـبـاآ در ا  سیلیس یمحتوا ۱جدول 

در نتـایج   )ا ـتلاف(  حـا   کند.یم دییتاداده را واکنش مهین اینداده 

EDS    مشـاهده عنصـر( برای ذرات کروی سیلیسAl   ممکـن )در آن

است به دلیل تدا ل فازهای زیر یا مجاور به دلیل نفوذ پرتـو ایکـس   

و  1، از مقایسه درصد ترکیبات در موقعیت ۱باشد. با توجه به جدول 

شـود  ی سنتز ژئوپلیمر مشـاهده مـی  درصد ترکیبات مورد استفاده برا

بیشتر از نسـبت مـولی مـورد اسـتفاده      3O2/Al2SiOکه نسبت مولی 

ــل     ــه دلی ــت ب ــن اس ــن ممک ــت. ای ــوپلیمر اس ــه ژئ ــرای تهی  2SiOب

ژئـوپلیمر کامپوزیـت    نـه یزمای باشد که ممکن است بـا  ندادهواکنش

تشــکیل دهــد. اســتفاده از دوده ســیلیس در ژئوپلیمرهــای بــر پایــه 

هـای  ئولن نـه تنهـا مقـداری سـیلیس بـرای پیشـرفت واکـنش       متاکا

کننــد، بلکــه ذرات بســیار ریــز را بــرای ژئوپلیمرشــدن را تــامین مــی

نماینـد.  کردن ریزسـا تار از طریـق اثـر پرکننـدگی وارد مـی     متراکم

تـر از طریـق   تـر و متـراکم  تشکیل یک ریزسـا تار نسـبتا یکنوا ـت   

پرکنندگی، مقاومت فشـاری  های ژئوپلیمرشدن و اثر پیشرفت واکنش

 (۱2) همکـارانش دیویـدوویتس و   .(۱۸) بخشدکامپوزیت را بهبود می

ی تشـکیل  تیکـامپوز تواننـد نـانو   کروی می SFپیشنهاد دادند که ذرات 

ی حـاوی دوده سـیلیس بـا ابعـاد     کرودهند که فاز اول آن شامل ذرات 

سـیلانول  کمتر از یک میکرون و فاز دوم شـامل سـا تار پلیمـری پلـی    

-Si-O-Al-)سـیاآت   وندیپقلیایی است که از اتصال عرضی یک یا چند 

O-)  یا سیلوکسو(-Si-O-Si-O) شودیم لیتشک.  
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گراد، درجه سانتی ۱4آوری و دمای عمل SF ،1=3O2O/Al2Na ،43۸ =O/MK2Hدرصد  1۱از غشا ژئوپلیمر سنتزشده از  EDSنمودارهای و  SEMتصویر  :5شكل 

(a)  برابر،  ۱444نمایی در بزر(b) ۱4444  برابر، نمودارEDS (c)  1از موقعیت ،(d)  2از موقعیت. 

Figure 5: SEM images and EDS element spectra of prepared membranes sample for 15 % SF, Na2O/Al2O3 molar ratio of 1, H2O/MK weight ratio of 

0.8, and curing temperature of 60 ˚C. (a) at 3000x magnification, (b) 50000x magnification, EDS plot from (c) position 1, (d) position 2. 

 

 

 نتايج طراحی آزمايش  ی2ی3

 ۱آزمایش با سه تکرار در نقحه مرکزی در این طراحی در جدول  24

 افزار ارائه شده است.توسط نرم

شـود، مقـادیر ضـریب    مشـاهده مـی   ۱طور کـه در جـدول   همان

 432۸۱۱و  432222به ترتیـب   2Rو  1Rهای پاسخ برای 2Rرگرسیون 

باشد. مقـادیر  شده میبینیدهنده صحت مدل پیشباشد، که نشانمی

برای این دو مدل مناسب و بـا ضـریب    2(R ((adj)شده ضریب اصلاح

 تحابق دارد.  2(R ((pred)شده بینیپیش

در  2Rو  1Rافـزار بـرای   معادله درجه دوم پیشنهادی توسط نـرم 

 شود.میارائه  2و  1رابحه 
 

(1) 1

2 2

 51.65 88.28  1.4412 

 0.3503    58.58   0.006196 

R Q S

C Q C

   

 
 

 

(2) 2

2

 79.06 1  3.99   1  .354    0.3337   

 6.82    0.002118  1  .099 

R Q S C

Q C QS

   

  
 

 

، برای ارزیابی اثر سـرعت  ۵، ارائه شده در جدول ANOVAنتایج 

 2Rو  1Rبـر روی   آبـی و غلظـت متـیلن    SDSجریان  ورا ، درصد 

اسـت،   434۱بـرای مـدل کمتـر از     pانجام شد. از آنجایی کـه مقـدار   

توانـد بـه   درصد مـی  2۱بنابراین مدل پیشنهادی با اطمینان بیش از 

شده بینی نماید. همچنین، مدل ارائه وبی نتایج آزمایشگاهی را پیش

بینی پاسخ متریرها از نظر آماری در محدوده قابـل قبـولی   برای پیش

 
(c) 

 
(d) 
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 (LOF) 1عدم انحباق در آزمون p. در صورتی که مقدار (۱4) قرار دارد

باشـد و از لحـاآ آمـاری مـورد     دار نمـی باشد، معنی 434۱تر از بزر 

که . به طور کلی فرض بر این است که درصورتی (۱1) قبول می باشد

باشند آن مقادیر  434۱ها کمتر از کنشبرای متریرها و برهم pمقادیر 

أثیر کمتـری داشـته باشـد، ت ـ    pمعنادار هستند. متریری کـه مقـدار   

، سـرعت جریـان   ۵ واهد داشت. با توجه به جدول  بیشتری بر پاسخ

برابر صفر، بیشترین تـاثیر بـر    Pبا مقدار  آبی ورا  و غلظت متیلن 

تـاثیر   1Rبـر روی   SDSدارند. در حالی که مقدار  2Rو  1Rروی پاسخ 

کمتر از مقـدار آن در   1Rدر  Pدارد، زیرا مقدار  2Rبیشتری نسبت به 

2R 2. همچنین داردQ  2وC  1نیز بر رویR  2وR  اثرگذار است و مقدار

P  2درQ  1برای پاسخR 2تر از کمR 2باشد بنابراین میQ   اثر بیشـتری

فقط  434۱تر از کم Pبا مقدار  SQدارد. برهمکنش دوتایی  1Rبر روی 

و  43۱۱۸به ترتیب  2Rو  1Rبرای  LOFشود. مشاهده می 2Rدر پاسخ 

 .باشددار نمیو معنی 434۱بود که بزرگتر از  43۱۱۱

                                                                 
1- Lack of fit  

 
 

 شده( بینیهای واقعی و پیش)پاسخو نتایج آن  BBDطراحی : 5جدول 

Table 5: BBD design and results (actual and predicted responses) 

No. Q (L/S) S (%) C (ppm) 
R1 (L/m2.h.bar) R2 (%) 

Real Predicted Real Predicted 

1 1 5 60 17.0 16.03 98 97.35 

2 0.5 5 100 42.0 42.28 92.20 92.51 

3 1.5 2 60 49.0 50.15 97.77 97.68 

4 1 8 20 6.0 5.75 90.10 90.01 

5 0.5 8 60 11.8 12.19 90.50 90.31 

6 1 2 20 13.7 15.05 90.95 91.54 

7 1 5 60 16.5 15.94 97.53 97.35 

8 0.5 5 20 10.0 11.30 85.31 86.15 

9 1.5 5 20 40.0 39.96 92.30 91.99 

10 0.5 2 18 15.4 16.20 89.02 88.06 

11 1 8 100 37.0 36.73 96.81 96.38 

12 1.5 5 100 71.3 70.94 98.63 98.36 

13 1 5 60 16.0 15.94 97.00 97.35 

14 1 2 100 45.7 46.03 97.47 97.91 

15 1.5 8 60 40.0 40.8573 98.76 99.45 

 
 

 .BBDشده در طراحی بینیشده و ضریب پیش: مقدار ضریب رگرسیون، ضریب اصلاح۱جدول 

Table 6: R2, R2 (adj), and R2 (adj) value in BBD design.  

Responses R2 R2 (adj) R2 (pred) 

R1 0.9992 0.9987 0.9979 

R2 0.9856 0.9748 0.9168 
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 .2Rو  1Rبرای پاسخ  BBDدر طراحی  ANOVAآنالیز  :7جدول 

Table 7: Analysis of variance (ANOVA) of CCD for R1 and R2: 

Source DoF 
Adj Sum of 

Squares (SS) 
Adj Mean Square (MS) F-value p-value 

Model 
R1 5 5012.38 1002.48 2213.71 0.00 

R2 6 254.929 42.4882 91.39 0.00 

Linear 
R1 3 4273.81 1424.60 3145.87 0.00 

R2 3 172.512 57.50 123.6 0.00 

Q 
R1 1 1574.89 1574.89 3477.74 0.00 

R2 1 63.935 63.935 137.52 0.00 

S 
R1 1 141.20 141.20 311.81 0.00 

R2 1 4.382 4.382 9.42 1.5×10-2 

C 
R1 1 2147.55 2147.55 4742.32 0.00 

R2 1 85.091 85.090 183.02 0.00 

Square 
R1 2 1195.35 597.67 1319.81 0.00 

R2 5 49.08 24.5420 52.79 0.00 

Q2 
R1 1 791.24 791.24 1747.24 0.00 

R2 1 10.711 10.71 23.04 1×10-3 

C2 
R1 1 330.94 330.94 730.80 0.00 

R2 1 35.21 35.21 75.74 0.00 

2-Way Interaction 
R1 - - - - - 

R2 1 9.58 9.58 20.61 2×10-3 

SQ 
R1 - - - - - 

R2 1 9.582 9.582 20.61 2×10-3 

Error 
R1 9 4.08 0.45 - - 

R2 8 3.719 0.46 0.536 - 

Lack-of-Fit 
R1 7 3.58 0.51 2.04 0.368 

R2 6 3.22 0.54 0.35 0.536 

Pure Error 
R1 2 0.50 0.21 - - 

R2 4 0.14 0.009 - - 

Total 
R1 14 5016.46 - - - 

R2 14 258.649 - - - 

 
 

نشان داده شـده   ۱در شکل  2Rو  1R یبرا 1ماندهیباق ینمودارها

تمام نقاط حول  ط  ((،b ،a ۱) )شکل 2ینمودار احتمال عاددر است. 

عـلاوه،  ه دهد. بیها را نشان مماندهینرمال باق  یکه توز اندقرار گرفته

                                                                 
1- Residual plots 

2- Normal probability plot 

نمــودار و (( d ،c ۱) )شــکل ۱بــرازشدر مقابــل هــا مانــدهیباقنمــودار 

دهـد کـه   ینشـان م ـ  ((f ،e ۱) )شـکل  ۱مقابل درجـه ها در ماندهیباق

در دو طـرف  ـط    یبه طور تصـادف  رایز ،ها مستقل هستندماندهیباق

  .(۱2) اندشده  یصفر توز

                                                                 
3- Residual versus the fit 

4- Residuals versus the ordered 
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مانده و ( نمودار باقی2R ،e, fو  1Rشده برای بینیمانده و مقادیر پیش( نمودار باقی2R ،c, dو  1R( احتمال نرمال برای a, bمانده مدل، نمودارهای باقی: 6شكل 

 .2Rو  1Rدرجه برای 

Figure 6: Residual plots of the model:(a, b) Normal probability for R1 and R2, (c, d) Scatter plot of residual and predicted values for R1 and R2, (e, f) 

Scatter plot of residual and order for R1, R2. 

 

 

 

 اثــرات متریرهــای عملیــاتی از جملــه ســرعت جریــان  ــورا ،

نشـان   ۵در شـکل   2Rو  1Rو غلظت متیلن بلـو بـر روی    SDSمقدار 

داده شده است. اثر دو متریر عملیاتی )سرعت جریان  ورا  و مقدار 

SDS در غلظت ثابت ماده رنگزا )ppm ۱4  1)نقحه مرکزی( بر رویR 

(. بـا افـزایش جریـان    c ،a ۵مورد بررسی قـرار گرفتنـد )شـکل     2Rو 

 ورا  نیروهای برشی اعمال شده توسط جریان مای  بر روی سـح   

های روغنی ایجادشده یابد و قحبش غلظتی در گویچهغشا افزایش می

  بنابراین رسوب ذرات و تشکیل کیـک روی سـح   دهد.را کاهش می

یابـد. در سـرعت جریـان    افزایش مـی  2Rو  1Rغشا کاهش و بنابراین 

سبب افزایش گرانـروی   SDS(، افزایش b ۵)محابق  l/min 1تر از کم

های روغنی تشکیل شـده  شود. گویچه ورا  و کاهش شار تراوه می

دهند و می به دلیل سرعت جریان پایین  ورا  تشکیل آیه کیک را

شـود. در  مـی  h.bar2l/m 14.تـر از  این قسمت کمبنابراین تراوایی در 

 1Rبـر روی   SDS، ترییـرات  l/min 1سرعت جریان  ورا  بـاآتر از  

c) 

a) 

e) 
f) 

d) 

b) 
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 lit/minباشـد، امـا در   ( بسیار چشمگیر نمـی Q=1و  l/min 132۱)در 

13۱=Q  درSDS  1درصـد(، مقـدار    2-۱تـر ) مقدار کـمR    بـه بـیش از

.h.bar2l/m ۱4 ر رسد. در هنگامی که مقدامیSDS   کم باشد، بیشـتر

شود و های روغنی استفاده میماده فعال سححی برای پایداری گویچه

شود. سر دارای بـار  آزاد در محلول ایجاد می SDSمقدار کمی مونومر 

دوست( با غشا ژئـوپلیمری دارای بـار منفـی، دافعـه     )آب SDSمنفی 

از سح  های روغن شود این گویچهالکتروستاتیکی دارند که باعث می

غشا دور و وارد توده مای  شوند و گرفتگی روی سح  غشا را کـاهش  

 ، غلظــت بیشــتری از مونومرهــایSDSدهــد. بــا افــزایش مقــدار مــی

SDS بودن آن بـا سـح  غشـا    در محلول وجود دارد که به علت منفی

 دهـد. پـس  دافعه داشته و بنابراین گرفتگی روی غشـا را ترییـر نمـی   

کند، اما به واسحه افزایش گرانروی بـه  شار تراوایی ترییر چندانی نمی

 شــود.، کمــی کــاهش در تراوایــی مشــاهده مــیSDSعلــت افــرایش 

و در  lit/min 1، در سرعت جریان  ورا  باآی d ۵با توجه به شکل 

 رسـد. درصـد مـی   2۸بـه بـاآی    2Rمقـدار   SDSتمـامی درصـدهای   

ــدار  ــزایش مق ــا اف ــای روغنــی بیشــتر وگویچــه و تشــکیل SDSب  ه

افـزایش   2Rبه دام افتادن ماده رنگزای بیشتری در فاز روغنی، مقـدار  

 یابد. می

و  1Rرا روی  SDSو مقـدار   آبیتاثیر غلظت متیلن  g ،e ۵شکل 

2R بـه   24دهد. با افزایش غلظت متـیلن بلـو از   نشان میppm 144 ،

شـود کـه   مشاهده می a ۸ با توجه به شکل یابد.افزایش می 1Rمقدار 

ماده فعال سححی دارای یک سـر آب دوسـت آنیـونی و یـک دم آب     

در غلظـت بـاآتر از غلظـت     SDSباشد. با توجه به ایـن کـه   گریز می

هـایی در فـاز محلـول    اسـت بنـابراین مایسـل    (cmc)بحرانی مایسـل  

هـا بـا   شود که این مایسـل مشاهده می b ۸شود. در شکل تشکیل می

دارای بار منفی توسط نیروی الکتروستاتیک بـه مـاده   سر آب دوست 

شوند و مولکـول هـای متـیلن بلـو را     متصل می MBرنگزای کاتیونی 

نماید. از طرف دیگر دم آب گریـز آن بـه روغـن موجـود در     جذب می

های ماده رنگزا تواند مولکولمی SDSشود. در واق   ورا  متصل می

راین ماده رنگزا در دام روغن افتاده و را به فاز روغنی وارد نماید و بناب

جداسازی انجام شود. افزایش غلظت ماده  MFمی تواند توسط غشای 

های های روغنی شده و قحر گویچهرنگزا باعث  نثی شدن بار گویچه

هـای روغنـی، سـبب    دهد. افزایش قحـر گویچـه  روغنی را افزایش می

شود. با توجه و افزایش شار تراوایی می (۱۱) کاهش گرانروی  ورا 

درصد و غلظت مـاده رنگـزای    ۱تر از کم SDS، در مقدار f ۵به شکل 

رسـد. بـا   مـی  h.bar2l/m ۱4.به بـیش از   1R، مقدار ppm 24باآتر از 

کـاهش و بـا افـزایش     2Rمقـدار   SDS، با افـزایش  e ۵توجه به شکل 

هـای  . ممکن است، غلظتیابدافزایش می 2Rغلظت ماده رنگزا مقدار 

کـه ایـن موضـو      (۱۱) ها شـود سبب ترییر شکل مایسل SDSباآی 

کمتری در فاز روغنی وارد شود و بنابراین  یشود ماده رنگزاسبب می

یابد. با کاهش  2Rتواند از غشا عبور نماید و مقدار می MBماده رنگزا 

شود و می تر ایجادهای روغن با قحر بزر ، گویچهMBافزایش غلظت 

گیرنـد، بنـابراین   در فـاز روغنـی قـرار مـی     MBهـای  بیشتر مولکـول 

، در h 2یابد. با توجه بـه شـکل   افزایش می 2Rپذیری و مقدار گزینش

درصـد،   ۱تـر از  کم SDSو مقدار  ppm ۱4باآتر از  آبیغلظت متیلن 

 درصد  واهد رسید.  2۸به بیش از  2Rمقدار 

بـر روی   آبـی ا  و غلظت متیلن ترییر مقدار سرعت جریان  ور

شود. بـا افـزایش سـرعت    مشاهده می k ،i ۵در شکل  2Rو  1Rپاسخ 

یابد. با توجه افزایش می 1R، مقدار آبیجریان  ورا  و غلظت متیلن 

از متیلن بلو و مقدار  ppm 144، در غلظت باآی بیشینه j ۵به شکل 

بــه بــیش از  1Rمقــدار  l/min 13۱ســرعت جریــان  ــورا  بیشــینه 

.h.bar2l/m ۵4 رسد. با توجه به شکل میL ۵ آبـی ، در غلظت متیلن 

 2R، مقدار l/min 1و سرعت جریان  ورا  باآتر از  ppm ۱4باآتر از 

 رسد. درصد می 2۸به بیش از 

در  h.bar2l/m ۵۱34۸.، بیشترین مقدار تراوایـی  1Rسازی پاسخ در بهینه

درصـد و غلظـت    2برابر  SDSقدار ، مl/min 13۱سرعت جریان  ورا  

، بیشـترین  2Rسـازی پاسـخ   ایجاد شد. در بهینـه  ppm 144 آبیمتیلن 

، مقـدار  l/min 13۱درصد در سرعت جریان  ورا   144زنی مقدار پس

SDS  آبیدرصد و غلظت متیلن  ۸برابر ppm ۵۸32۸   حاصل شد. بـرای

زمان دو پاسخ در مقدار بیشینه، سرعت جریان  ـورا   سازی همبهینه

l/min 13۱ ــدار ــر  SDS، مق ــیلن   ۱3۱۱براب ــت مت ــد و غلظ ــیدرص  آب

ppm 144 1باشـد کـه مقـدار پاسـخ     میR  برابـر .h.bar2l/m ۵432۸   بـا

محلوبیـت  درصد با  2۸3۱۱برابر  2Rو مقدار پاسخ  432۸برابر  1محلوبیت

شـده مـدل،   بینیبرای اعتبارسنجی شرایط بهینه پیش است. 432۵برابر 

شده بـا اسـتفاده از امولسـیون    بینیفیلتراسیون غشایی در شرایط پیش

تعیین  R2و  R1های روغنی و ماده رنگزای متین آبی انجام شد و پاسخ

درصـد   2۵324و  l/m2.h.bar ۱23۱ بـه ترتیـب    واقعـی  R2و  R1شـد.  

درصد را دارد، که محابقـت   132۵و  132۱گیری شدند، که  حای زهاندا

 دهد. شده مدل نشان میبینی وبی با مقادیر پیش

مقایسه نتایج غشا ژئوپلیمری مورد بحث در این مقاله با تحقیقـات  

دهد که در فرآیند نانوفیلتراسیون با توجه به نشان می ۸دیگر از جدول 

دارد  جداسازی نیاز به فشـار بـاآتری   این که قحر حفرات کوچک است،

شود هزینه فرآینـد بـاآتر رود. همچنـین شـار تراوایـی در      که سبب می

فرآیند نانوفیلتراسیون نسبت بـه فرآینـد اولترافیلتراسـیون بهبودیافتـه     

باشد. در این مقاله با اسـتفاده از غشـا جدیـد    تر میمایسلی بسیار پایین

نی درصد باآیی از حذف ماده رنگزای ژئوپلیمری و روش امولسیون روغ

 درصد( در شار تراوایی  وبی حاصل شده است. 2۸) آبیمتیلن 
                                                                 
1- desirability 
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در مقدار تابت  1Rبرای  SDSکنش بین سرعت جریان  ورا  و مقدار ( برهمa ،bبعدی و نمودارهای کانتور دوبعدی برای، نمودارهای سح  پاسخ سه: 7شكل 

کنش مقدار ( بر همppm ۱4 ،e ،f آبیابت غلظت متیلن ثدر مقدار  2Rبرای  SDSکنش بین سرعت جریان  ورا  و مقدار ( برهمppm ۱4 ،c ،d آبیغلظت متیلن 

SDS  برای  آبیو غلظت متیلنR1 ن  ورا  در مقدار ثابت سرعت جریا.h.bar2l/m 1 ،g ،hکنش مقدار ( بر همSDS  2برای  آبیو غلظت متیلنR  در مقدار ثابت

کنش ( برهمk ،lدرصد،  ۱برابر  SDSدر مقدار ثابت  R1برای  آبیکنش بین سرعت جریان  ورا  و غلظت متیلن ( برهمh.bar2l/m 1 ،i ،j.سرعت جریان  ورا  

 درصد. ۱برابر  SDSدر مقدار ثابت  2Rبرای  آبیبین سرعت جریان  ورا  و غلظت متیلن 

Figure 7: The 3D response surface plots and the 2D contour plots for (a, b) interaction between feed flow rate and SDS content for R1 at constant 

methylene blue concentrations of 60 ppm, (c, d) an interaction between feed flow rate and SDS content for R2 at constant methylene blue 
concentrations of 60 ppm, (e, f) an interaction between SDS content and methylene blue concentration for R1 at a constant feed flow rate of 1 

l/m2.h.bar, (g, h) an interaction between SDS content and methylene blue concentration for R2 at a constant feed flow rate of 1 l/m2.h.bar, (i, j) an 

interaction between feed flow rate and methylene blue concentrations for R1 at a constant SDS content of 5 %, (k, l) an interaction between feed flow 

rate and methylene blue concentrations for R2 at a constant SDS content of 5 %. 
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 .ادامه: 7شكل 

Figure 7: Continue. 

 
 

   
 

 .شده( شمایی از گویچه روغنی تشکیلbو  SDS( سا تار شیمیایی a: 8شكل 

Figure 8: a) The chemical structure of SDS and b) the Schematic of the droplet oil formation. 
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Table 8: Comparison of the results of this work with other recorded results of nanofiltration and micellar-enhanced ultrafiltration processes for 

removal of methylene blue.  

No. 
Membrane and process 

type 

Pure Water 

Permeability 

(L/m2.h.bar) 

Pore 

diameter 

(nm) 

or MWCO 

(KD) 

Permeability 

(L/m2.h.bar) 

Feed 

pressure 

(bar) 

Dye 

Concentration 

(ppm) 

Rejection 

(%) 
Ref. 

1 

Multi-channel tubular 

ceramic membrane 
(Al2O3-TiO2) in 

nanofiltration process 

5 1.5 1.6 3 500 99 [45] 

2 

Hollow fiber ultrafiltration 
membrane 

(Polysulfone) in micellar-

enhanced ultrafiltration 
with SDS surfactant 

- 10 KD 43 0.3 40 98 [44] 

3 

Cellulose membrane in 

micellar-enhanced 
ultrafiltration with SDS 

surfactant 

- 10 KD 75 1.4 20 96 [46] 

4 
Metakaolin-based 

geopolymer 
100 327.64 nm 70.28 1.2 100 98.45 

This 

work 

 

 

 گيرينتيجه ی4
ساز شامل ماده متاکائولن و ماده فعالتوسط پیش MFغشا ژئوپلیمری 

مخلوط دوده سیلیس و هیدروکسید سدیم تهیه و مورد ارزیابی قـرار  

شکل جدیدی از دهد که فاز بینشان می FTIRو  XRDگرفت. نتایج 

ساز ایجـاده شـده اسـت کـه ژئـوپلیمر      واکنش متاکائولن و ماده فعال

و  SEMباشد. نتایج سیمانی می 1باشد و دارای  اصیت چسبانندهمی

MIP  درصد وزنی از  1۱از غشا ژئوپلیمری باSF  دهـد کـه   نشان مـی

کروحفراتی شده است که در سا تار ژئوپلیمر سبب ایجاد ماSF ذرات 

باشد. به منظور حذف ماده رنگزا می نانومتر ۱2۵میانگین اندازه حفره 

با استفاده از این غشـا از روش جدیـد امولسـیون روغنـی      آبیمتیلن 

استفاده  SDSاستفاده شد. در این حالت از ماده فعال سححی آنیونی 

نماید تا مایسلی را شکل دهد و ماده رنگزای متـیلن  شد که کمک می

در  آبـی به فاز روغنی انتقـال یابـد و ذرات ریـز )نـانویی( متـیلن       آبی

های روغنی با اندازه میکرونی قرار گیرند تا بتوانند با استفاده از گویچه

راحی سازی فرآینِد غشایی از طحذف شوند. به منظور بهینه MFغشا 

، SDSباکس بنکن استفاده شد تا متریرهـای عملیـاتی نظیـر مقـدار     

غلظت ماده رنگزا و سـرعت جریـان  ـورا  بـر روی دو پاسـخ شـار       

به مقدار بیشـینه   آبیتراوایی غشا و درصد حذف ماده رنگزای متیلن 

  ود دسـت یابنـد. بـا توجـه بـه نتـایج، در سـرعت جریـان  ـورا          

l/min 13۱ ــدار ــر SDS، مق ــیلن  ۱3۱۱ براب ــیدرصــد و غلظــت مت  آب

ppm 144 ــخ ــدار پاس ــب  2Rو  1R، مق ــه ترتی و  h.bar2l/m ۵432۸.ب

 باشد. درصد می 2۸3۱۱

 نشده است. انیب سندگانیگونه تعارض مناف  توسط نوچیه

 

 تشكر و قدردانی
باشد. نویسندگان مقاله این مقاله مستخرج از رساله مقح  دکتری می

علم و صنعت ایران، دانشگاه صنعتی امیرکبیـر  های دانشگاه از حمایت

 نمایند.و پژوهشگاه رنگ قدردانی می

                                                                 
1 Binder 
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