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 چکیده
 ،چرم صنایع از حاصل باپس جملهاز صنایع از بسياری صنعتی هستند.های باپس زیستمحيط آلاینده صنایع ترینعمده از یکی

 ،كنندمی استفاده رنگزا مواد از خود محصولات كردنرنگ برای قبيل این از صنایعی وآرایشی  ،غذاییصنایع ،كاغذ ،پلاستيک، چاپ
ده با نانوزئوليت كلينوپتيلوليت اصلاح ش مطالعه، این در باشد.می صنعتی رنگیمواد  حاوی صنایع این خروجیهای باپس نتيجهدر

در مطالعات جذبی ناپيوسته رنگينه  .شددر سيستم ناپيوسته استفاده  20نانوذرات مغناطيسی اكسيد آهن برای حذف رنگ اسيد سبز
، غلظت اوليه رنگينه، pHعواملی از قبيل  تأثيرتعيين شرایط بهينه حذف رنگينه،  منظور( به4O3Fe-Nano zeoliteتوسط ) 20اسيد سبز

 بنکن باكس طرح ( با استفاده ازRSMجذب بررسی شدند. در این پژوهش روش پاسخ سطح ) بازدهیمقدار جاذب و زمان بر روی 
)design (Box Behnken دهد كه . نتایج این پژوهش نشان میشد استفاده 20سازی جذب اسيد سبزمنظور بهينهبه-Nano zeolite

4O3Fe 3آميزی عمل نموده و در شرایط بهينه طور موفقيتبه 20نگينه اسيد سبزدر جذب رpH=،  گرم  8 و دوز جاذب دقيقه 90زمان
باشد. همچنين بر ليتر می گرمميلی 50به غلظت  20ليتر محلول اسيد سبزميلی 100درصد رنگينه از  47/99قادر به حذف  ،بر ليتر

های ایزوترمی و سينيتيکی داشتند. نتایج مدل عنوانبهترتيب جذب بهیند افرهای فروندليچ و شبه مرتبه دوم بهترین تطابق را با مدل
بنابراین  .تهای آبی اسدر مدت زمان كم از محلول 20قادر به حذف رنگ اسيد سبزای هظملاحطور قابل نشان داد كه نانوكامپوزیت به

 گیرد.حذف مواد رنگی مورد استفاده قرار  برایتواند عنوان یک جاذب مؤثر میبه

 
 .حذف ،صنعتیب اپس، 20سبز  ديآهن، اس دياكس یسينانوذرات مغناط ،كلينوپتيلوليت تينانوزئول :کلیدیهای واژه

 

 مقدمه
 آبی محيطحفظ  ویژهبه وزیست محيطامروزه حفاظت از 

 باپس ازجمله صنایع از ياریـبس است. مهم يارـبس امری
 ،ییغذا عیصنا ،كاغذ ،پلاستيک، چاپ ،چرم صنایع از حاصل
 محصولات رنگ كردن برای قبيل این از صنایعی وی ـآرایش

 یهاپساب نتيجهدر ،كنندمی ادهـاستف رنگزا مواد از ودـخ
باشد می صنعتی گیـرنواد ـم اویـح ایعـصن این یـخروج

)3, 201Gholami & Naddafi(. جزء  كاغذ يدـتولعت ـصن
توليد رای ـب هـك ودـشمیوب ـمحسصنایعی  ازه ـدستآن 

 بيشتردر  و ودهـبادی ـزیآب نيازمند  خودولات ـمحص
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طی در و  نمایدمیمصرف آب خود  توليد فرایندهای بخش
 تركيباتداشتن  با كهد كنمیتوليد ب اپسزیادی حجم د ـتولي

ها باپس ترینآلودهاز  یکیها آلاینده ومختلف رنگزای 
ها آلایندهحجم بيشترین  (.et al Birjandi(2015 ,.باشد می
 دباشمیرنگبری و خميرسازی  ها واحدهایكارخانهاین در 

(Ebrahimi Barisa & Tavakoli, 2013). به  هارنگ
 آببر كيفيت  یرگذاريتأث، نفوذ نور كاهش قبيلاز دلایلی 

 یهاجهش تحریک پوست، وحساسيت ایجاد  آشاميدنی،
از زایی توسنتز و سرطانـفد ـروندر  اختلال، یکيژنت

et al Shojaei ,.) ندیآمی شماربه پساب مهمهای آلاینده

 باشد سمی آبزیهای گونهبرای  تواندیم همچنين ،(9201
., 2018)et al Calıskan.) دسته  7 به كاربردنظر  از هارنگ
ای و خمرهسولفور راكتيو،  دیسپرس، مستقيم، بازی، اسيدی،
های رنگ .201et al (Salmani ,.5( شوندمیبندی تقسيم

اسيدی تركيبات آلی با ساختار شيميایی پيچيده هستند كه 
جزء  20تصفيه آنها دشوار و پرهزینه است. رنگ اسيد سبز 

این  باشد.زیستی نمی هیتجز قابلهای آزو بوده و رنگ
ها به دليل پایداری زیاد در برابر نور، تبخير و توانایی رنگ

یع مختلف مانند چشمگيری در صنا طوربهشستشوی دوباره 
 & Malakootian)شود نساجی و چاپ استفاده می

, 2015)Dehdari rad. انعقاد، ازجمله مختلفی هایروش 

 و یجذب سطح الکتروشيميایی، غشایی، فرایند جداسازی
  ود داردـــوج ابـپس از گـرن ذفــح رایـب رهـغي

 ایين، ـپ زینهـه لــيه دلـب یـحــذب سطـج یــول
 اتـتركيببه  تيعدم حساسو  سهولت عمل، یطراح یسادگ

 تــاسر ــؤثـد و مـــارآمـد كـــراینـف کـیی ـسم
., 2018) et al  Badeenezhad.)  باجذب فرایند همچنين 

 تواند جایگزینمی زیستطـازگار با محيـسيعی ـطب وادـم
 .et al (Calıskan(2018 ,.باشد رنگ حذف  برایمناسب 

كربن های گوناگونی مانند جاذب باپسبرای حذف رنگ از 
 تـاسده ـشاده ـره استفـوليت و غيـارها، زئـ، بسپالـفع

Zarnegar & Safari, 2011).) های وليتـن زئـن بيـدر ای
فراوان  و آساندسترسی ، قابليت پایينهزینه دليل  بهطبيعی 
با  دوبارهامکان استفاده  و (201et al Buntic ,.(3بودن 

 دـانهـرفتـگرارـق وجهـت وردـمه ـواص اوليـظ خـحف
., 2006) t ale Lee). متخلخلبلورین ها جامدات زئوليت 
شيميایی و فيزیکی  هستند، خواص بعدیسههای با ساختار

 دارد تياهم یعتـصن یاربردهاـكاز اری ـدر بسي وليتـزئ
) 19., 20t ale Majid.(  طبيعی تـئوليز یکكلينوپتيلوليت 
. در باشدمی O22nH7O6Al30Si6(Na, K) شيميایی لفرمو با

 دجوو فراوانی به كلينوپتيلوليت ئوليتز دنمعا انیرا ركشو
 دـاشـبمیو ارزان  ناـسآن آ يهـته ناـکـمدارد و ا

) 12., 20t ale Rahmani.( هایی كه استفاده از فناوری
كم با اندازه بسيار كوچک  یگذارهیسرمابرداری و هزینه بهره

 یهاحلراهباشند یکی از اما دارای ظرفيت بسيار بالایی می
 برایهای معمول جلوگيری از نواقص روش برایاساسی 

داشتن سطح مقطع  ليبه دلذرات نانو  باشد.حذف رنگ می
ای زیاد، اندازه كوچک، شکل كریستالی و نظم شبکه

 ندنتوامیالا ـپذیری بنشـچنين واكـو هم ردـفحصربهـمن
 .20t al(Samadi e ,.10(د شوناده ــه استفـرای تصفيـب

 نيبه هم ،اختمان نانوزئوليت فضای متخلخل زیادی داشتهس 
قرار گيرد. نانو  استفاده موردجاذب  عنوانبه دتواندليل می
زیست به محيط جهيدرنت ،ای كاملاً طبيعی بودهها مادهزئوليت

منظور به ).20t ale Boroghani ,.14( دنكنمیآسيبی وارد ن
جذب،  تيظرف شیافزا ازجمله د،یجد طیبهبود شرا ای جادیا

و  ییايميمختلف )ش یهاکيبا تکن توانیرا م تيلولينوپتيكل
امروزه اصلاح تغيير جاذب با استفاده  اصلاح كرد.( یحرارت

 نانوذراتهای اخير در سال .شودیماز نانومواد انجام 
پایداری بالا، سنتز آسان، نسبت سطح به  ليبه دلمغناطيسی 

م و همچنين توانایی ـمت كـایين، قيـت پـالا، سميـجم بـح
 است افتهی ترشـادی گسـزان زیـردن به ميـكدارلـعام

, 2017)Alimohammadi&  Bodaghifard.( رونیااز 

یمبا كارایی بالا تبدیل  یهاجاذبنانوذرات مغناطيسی به 
از  تركيب شوند. هاجاذببا سایر  توانندیمكه  شوند

روش  هایشآزما حیاطردر  دهستفاا ردمو ریماآ یهالمد
كه روشی برای  میباشد (Response surface) پاسخ سطح

تعيين رابطه بين پارامترهای تجربی و مشاهدات است و 
های ریاضی و آماری برای ای از روشصورت مجموعهبه
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با پيدا كردن رابطه یندها افرسازی ه و بهينهـبهبود، توسع
كه  ای از متغيرهای مستقل استصحيح بين پاسخ و مجموعه

 بهينه ایبر مندبسلوو ا كمهزینه ،مؤثر ده،سا شرو این
 ینا یمزیتها یگرز دد. امیباش مختلف ییندهاافر دنكر

 تعيين برای یانسوار ناليزآ منجاا قابليت به انمیتوروش 
 .دكر رهشاا یکیرتئو بهينه یطاشر تعيينو  فحذ نهایی لفرمو

 یمركز مركب حطرروش  وسيلهبه انمیتوروش را  ینا
(Central composite)  بنکن باكس یاو (Behnken-Box )

  .)t ale Yi ;13., 20t ale Zolgharnein,. (2011 داد منجاا

توسط  20حذف رنگ اسيد سبز  این تحقيق انجام از هدف
 نانوزئوليت اصلاح شده با نانوذرات مغناطيسی اكسيد آهن

، غلظت اوليه pH)یندی افرسازی پارامترهای باشد. بهينهمی
توسط  D(BB( بنکن باكسوش ررنگ و مقدار ماده( با 

شده است. همچنين  جامـنا DesignExpert 11 زارـافرمـن
رمودیناميک جذب در ارزیابی ميزان ـک و تـط سينتيـرواب

  .شدزا بررسی ظرفيت جذب آلاینده رنگ
 

 هامواد و روش
زئوليت كلينوپتيلوليت از شركت نگين پودر سمنان تهيه 

هيدروكلریک اسيد و از ها محلول pHبرای تنظيم  گردید.
سدیم هيدروكسيد ساخت شركت مرک آلمان استفاده گردید. 

و  2S7O2Na6N16H22Cتجربی با فرمول  20سبز رنگ اسيد 
از در آب  حل قابلو  گرم بر مول 51/586 یمولکولجرم 

و سایر مواد شيميایی مورد  شركت الوان ثابت تهيه گردید
آزمایشگاهی از قيق با درجه خلوص ـن تحـرف در ایـمص
سنج ده است. از دستگاه طيفـه شـتهي Merckركت ـش

گيری اندازه برای PG+T92مرئی دو پرتوی مدل _ فرابنفش
ها با استفاده از محلول pH. شداستفاده  20سبز غلظت اسيد 

 Trans instrument hp3040دل ـر مـمت pHاه ـگـدست
 MS300H گيری شد. از دستگاه همزن مغناطيسی مدلاندازه

ها و دستگاه نمونه زدن همبرای  كره جنوبی Mtopsساخت 
تسریع  برای آلمان Hermelساخت  Z206Aمدل  وژيفسانتر
 نشينی محلول حاوی جاذب استفاده گردید.در ته

با كاهش  نکهیا ليبه دل)برای ثابت بودن اندازه ذرات 

مقداری از  (یابداس افزایش میـح تمـدازه ذرات سطـان
عبور داده های مشخص با مشاز صافی زئوليت های نمونه

و دیگر ذرات ناخالص،  گردوغبار كردن. برای برطرف شد
 و زمان . سپس در دماشو داده شدمقطر شستبا آب زئوليت

و برای استفاده در  گردیدهدرون دستگاه آون خشک  معين
 .شدداری دیش نگهدر پتری مطالعات جذب

 250گرم از زئوليت با  50سازی زئوليت برای خالص
ليتر از محلول یک مولار اسيد كلریدریک و یک ميلی

مخلوط  10به  1با نسبت حجمی  يدسيتریکاسولار ـم
 د.يجوشهمزن مغناطيسی  لهيوسبهساعت  6و برای  دهـش

را  شدهخارجير نشدن تمامی اسيد بخارات ـبرای تبخ
در طی ه و گرداندباز گردتهبه بالن  مبردتوسط یک  دوباره

و كنترل  یريگاندازهاین مدت توسط یک دماسنج دما را 
های زئوليت دليل اصلی این كار خروج ناخالصی كرده و

سازی های سست و خالصوندـسته شدن پيـطبيعی، شک
است كه  +Naو  +Kمانند های مزاحمی زئوليت از یون

شوند. همچنين جا میهاسيدی جاب +Hها با این یون
های زئوليت نيز از دیگر ریستالـشدن سایز كتر كوچک

پالایه و با  آمدهدستبهونه ـمزایای این روش است. نم
 200شود. در ادامه زئوليت با مقطر شستشو داده میآب

ساعت  6ونيوم كلراید برای ـليتر محلول دو مولار آمميلی
عداز آن نمونه شستشو و فيلتر ـ. بباید بجوشددیگر 

ساعت خشک  12 به مدتدرجه  60شود و در دمای می
ساعت در دمای  15 به مدت آمدهدستبهشود. زئوليت می

گيرد و بعد از خشک شدن باز درجه قرار می 500
 شود.شستشو داده می

زئوليتی در پژوهشکده سراميک شبکه  نانوذراتتهيه 
استفاده از دستگاه آسياب آزمایشگاهی فناوری نانو با 

 انجام شد.  ایای گلولهسياره
گرم از  1مغناطيسی اكسيد آهن  تينانوزئولبرای سنتز 

گرم كلرید آهن  2و  O)2.7H4(FeSO سولفات آهن هفت آبه
مقطر حل و آب تريلیليم 100در   O)2.6H3(FeCl شش آبه

گراد بر روی درجه سانتی 80تا رسيدن به دمای حدود 
 ذكرشدهبه محلول  بعد شده و یدهحرارتمغناطيسی، همزن 
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. سپس شداضافه  یآرام به OH4NH 25% تريلیليم 40
دست آمد حاوی مگنتيت به رنگاهيسسوسپانسيون  كه یزمان

دقيقه برای  20مدت شود و بهگرم نانوزئوليت اضافه می 1
 تينانوزئولدر ادامه . گيردمی قراراختلاط كامل روی همزن 

مقطر تا ، چندین بار با آبآمدهدستبهمغناطيسی اكسيد آهن 
در پایان نيز  .شد، شستشو داده یخنث pH دستيابی به

درجه  75در یک آون در دمای  آمدهدستبهمحصول 
 .گردیدساعت خشک  3 مدتبهگراد سانتی
مقادیر  20رنگی اسيد سبز  سازی محلولآماده منظوربه

 20( از رنگ اسيد سبز گرم 0075/0 و 005/0، 0025/0)
هایی با تا محلولكرده مقطر حل آب تريلیليم 100را در 
 آید. دستبهگرم بر ليتر( ميلی 150، 100، 50های )غلظت

نانوذرات كلينوپتيلوليت و  وجود تأیيد و بررسیبرای 
با  شدهاصلاحانوزئوليت كلينوپتيلوليت ـاختار نـی سـبررس

ن از پراش پرتو ایکس ـسی اكسيدآهـمغناطي نانوذرات
(XRD) .محصولات مورفولوژی تعيين برای استفاده گردید 

 گسيل روبشی الکترونی ميکروسکوپ تصاویر از سنتزشده

بررسی خواص  منظوربهد. ـاستفاده ش (FESEM)ميدانی 
 شدهاصلاحسطحی و ميزان تخلخل نانوزئوليت كلينوپتيلوليت 

گيری سطح اندازهيد آهن از آناليز با نانوذرات مغناطيسی اكس
 .استفاده شد (BET) ویژه

 

 هاطراحی آزمایش
 باكس( با استفاده از RSMطراحی روش پاسخ سطح )

منظور بررسی پارامترهای بهينه در جذب به )BBD( بنکن
(. 1استفاده قرار گرفت )جدول  مورد 20د سبزـاسي گـرن

BBD در كه است آماری هایکـای از تکنيوعهـمجم 

 حداكثر اینکه دليلبه، رودمی بکار فرایندها سازیبهينه

 تحقيق همچنينكند، می اجرا تعداد كمترین با را اطلاعات

را  بررسی مورد متغيرهای مقابل و اصلی اثرهای بررسی
 مدل ضرایب آماری كليه طرح این كمک . باانجام می دهد

به  توجه با متقابل فاكتورها اثر و دوم درجه رگرسيون
 هستند. برآورد قابل (1رابطه )

 

 (1رابطه )
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 انگريب kشده،  ینيبشيپاسخ پ انگريب Y رابطه نیكه در ا
 رهايمتغ انگريب Xjو  Xiمستقل است.  یرهايتعداد متغ

 بيترتبه βijو  βjjو  βjثابت،  بیضر دهندهنشان β0هستند. 
 هایاثرو  یمربع هایاثر ،یـخط هایاثر بیضرا دهندهنشان

سطح تعریف سه ر در در این روش هر متغي .باشندیمتقابل م

و  ميانیبه این صورت كه برای هر عامل، حد بالا،  ،شودمی
+، سطح صفر و 1پایين تحت عنوان مقادیر كد شده سطح 

سطح  3بنابراین برای هر عامل  .دگردمیتعریف  -1سطح 
 نشان داده شده است.  (1انتخاب شد كه در جدول )

 

 Box-Behnken یآنها در روش طراح یبرا شدهنییتعمستقل و حدود  یپارامترها -1 جدول

 پارامترهای مستقل هاعامل
 حدود متغیرها

 +(1حد پایین ) (0حد میانی ) (-1حد پایین )

A pH 3 7 11 

B 150 100 50 غلظت 

C 8 5 2 دوز جاذب 
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 و پاسخ مربوط به آنها Box-Behnkenروش طراحی آزمایش به -2جدول 

 شماره نمونه C B A پاسخ

45/0 2 50 7 1 

97/0 8 100 3 2 

31/0 5 100 7 3 

53/0 5 50 11 4 

51/0 8 100 11 5 

77/0 5 50 3 6 

31/0 5 100 7 7 

28/0 5 150 11 8 

31/0 5 100 7 9 

36/0 2 100 11 10 

43/0 2 150 7 11 

90/0 5 150 3 12 

82/0 2 100 3 13 

56/0 8 150 7 14 

65/0 8 50 7 15 

 

 هاروش انجام آزمایش
د جذب در طول آزمایش بر روی همزن ــفراین
ها با نمونه pHام شد. ـاق انجـای اتـی در دمـمغناطيس

تنظيم شد. فرایند جذب برای  HCl و NaOHاستفاده از 
بهينه  pHغلظت رنگ، دوز جاذب مناسب و  تأثيرن ـتعيي

اوليه رنگ با غلظت  محلول آبی قيتحق نیدر ا انجام شد.
و سطح  هـيته گرم بر ليتر(ميلی 50-150) 20ز ـسباسيد 

 تيرای زئولـلف بـرم مختـج و pH (11-3)مختلف 
صورت جذب و به ندیفرا گرم بر ليتر( طی 2-8شده )اصلاح

، هاشیدر همه آزما .گرفت قرار شیمورد آزما وستهيناپ
در نظر گرفته  ليترميلی 100استفاده  مورد یهاحجم محلول

 نييو تع یبردارزمان مناسب جذب، نمونه نييتع برای شد.
انجام  دقيقه( 30-210)مختلف  یهاجذب در زمان تيظرف
جذب رنگ اسيد  نیشتريمرحله نشان داد كه ب نیا جینتا شد.

اول  دقيقه 90شده مربوط به اصلاح تيبر روی زئول 20سبز 

 برای نیاست؛ بنابرابوده ثابت  باًیازآن تقربوده و پس ندیافر
زمان استفاده  نیا مطالعه از مورد رهایيمتغ ریبررسی سا

 .دیگرد
لول نهایی حاصل توسط ـگ در محـایی رنـت نهـغلظ

نانومتر  610 موجطولسنج فرابنفش مرئی در دستگاه طيف
دست قرائت و با استفاده از منحنی استاندارد، مجهول را به

و ظرفيت جذب تعادلی  20سبز آورده و درصد حذف اسيد 
دست آمده كه در به 3و  2ترتيب از طریق معادلات از آب به

 باشند.غلظت اوليه و تعادلی رنگ می Ceو  C0آن 
 

0 (2رابطه )

0

% 100tC C
R

C
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)0 (3رابطه ) )t

t

C C v
q

W




 

 کینتیو س جذبمطالعات ایزوترم 
سبز ایزوترم جذب و حداكثر ظرفيت جذب رنگ اسيد 

با استفاده  4O3Fe-Nano zeoliteتوسط نانوكامپوزیت  20
های جذب های لانگمویر و فروندليچ و سينتيکاز مدل

های سينتيک شبه مرتبه اول و دوم بررسی توسط مدل
 گردید.

 

 نتایج
 Fe3O4-Nano zeoliteمطالعات ساختاری 

 Nano( جاذب XRDبررسی الگوی پراش پرتو ایکس )

4O3Fe-zeolite 

 و تيلولينوپتيكلوجود نانوذرات  ديو تأی یبررس برای

 نانو با شده اصلاح تيلولينوپتيكل تينانوزئول ساختار یبررس
 (XRD) کسیا پرتو پراش از آهن دياكس یسيمغناط ذرات

جاذب  یبرا (XRD) کسیا پرتوپراش  نمودار. شد استفاده
 یسياصلاح شده با نانوذرات مغناط تيلولينوپتيكل تينانوزئول

 .است شده داده نشان( 1) در شکل دآهنياكس
 

توسط  4O3Fe-Nano zeoliteجاذب  یمورفولوژ یبررس
 (FESEM) یدانینشر م یروبش یالکترون کروسکوپیم

 الکترونی ميکروسکوپ تکنيک توسط بررسی این
 تکنيک اینشد.  انجام (FESEM) ميدانی نشر روبشی

 سطوح بررسی و اندازه بررسی برای مناسب یفن تواندمی
 جاذب به مربوط FESEM تصاویر( 2) شکل. باشد آنها

 مغناطيسی نانوذرات با شده اصلاح كلينوپتيلوليت نانوزئوليت
 .دهدمی نشان جذب یندافر از بعد و قبل را اكسيدآهن

 
 

 

 4O3Fe-Nano zeoliteالگوی پراش پرتو ایکس جاذب  -1شکل 

 

 

 BET)واجذب نیتروژن )بررسی ایزوترم جذب و 
 تخلخل زانـيم و یحـسط واصـخ یررسـب ورـمنظبه

 یسيمغناط نانوذرات با شده اصلاح تيلولينوپتيكل تينانوزئول
استفاده  (BET) ژهیو سطح یريگاندازه زيآنال از آهن دياكس

 و جاذب یتروژنين واجذب و جذب زوترمیا( 3) شکلشد. 
 تيلولينوپتيكل تينانوزئول جاذب هایهحفر اندازه پراكنش

یم نشان را دآهنياكس یسيمغناط نانوذرات با دهـش لاحـاص
 .دهد
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  و Nano zeolite( FESEM) الکترونی روبشی نشر میدانی تصاویر میکروسکوپ -2شکل 

4O3Fe-Zeolite Nano  جذب یند افرقبل از(a) جذب یند افربعد از  و(b) 
 
 

 
 4O3Fe-Nano Zeoliteجاذب هایهحفرپراکنش اندازه  و 4O3Fe-Nano Zeolite (a) ایزوترم جذب و واجذب نیتروژن جاذب -3شکل 

(b)  توسط جاذب با استفاده از روش 20سبز اسید  ی فرایند حذف رنگسازنهیبهبررسی نتایج Box-Behnken 

 
های عامل تأثيربرای بررسی ميزان  ANOVAآناليز 
( 3است. جدول ) شده استفادهمتقابل هریک  تأثيررنگی و 

های هریک از عامل تأثيردهد. نتایج این آناليز را نشان می

بررسی  Pو  F( توسط مقادیر 3نيز در جدول ) شدهارائه
 گردیده است.
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 واریانس لیوتحلهیتجزنتیجه  -3جدول 

 Pمقدار  Fمقدار  میانگین مربعات مجموع مربعات درجه آزادی منابع

 0001/0> 66/600 0825/0 7422/0 9 مدل

A 1 3987/0 3987/0 33/2904 <0001/0 

B 1 0070/0 0070/0 80/50 <0008/0 

C 1 0517/0 0517/0 45/376 <0001/0 

AB 1 0363/0 0363/0 34/264 <0001/0 

AC 1 2/250×10-6 2/250×10-6 0164/0 9031/0 

BC 1 0012/0 0012/0 92/8 0305/0 

A² 1 1901/0 1901/0 65/1384 <0001/0 

B² 1 0258/0 0258/0 19/188 <0001/0 

C² 1 0594/0 0594/0 77/432 <0001/0 

 

 A یهاعاملكه شد مشاهده  ANOVA آزمونبعد از 
مدل  حذف دارند.بازدهی را روی  تأثير نیشتريب AB و

زیر شرح به هاآزموناز این  شدهراجـاستخایی ـایی نهـنم
 .باشدمی

 

 (4رابطه )

 
 

واقعی برای عامل ادیرـمق دهندهنشان Xiطه ـرابن ـای در هـك
 نظر موردعلامت مثبت قبل از ترم  باشد.می C و A، Bهای 
منفی آن  تأثير دهندهنشانمثبت و علامت منفی  تأثير دهندهنشان
 تأثيربالاترین  pHپارامتر  شدهارائهرابطه . بر اساس استترم 
 pHو همچنين تقابل بين  داشتهن متغيرها ـبت را در بيـی مثـخط

بازدهی متقابل مثبت را بر روی  تأثيرت اوليه بالاترین ـو غلظ
 (.F)مطابق با مقادیر  داشت هانمونهحذف 

 pHبا افزایش  (4شکل)مطابق با ، pHبا بررسی 
با  ،غلظت العهـدر مط. ابدـیحذف كاهش میبازدهی 

ابد. در مورد ـیحذف كاهش میبازدهی افزایش غلظت 
حذف بازدهی با افزایش نسبت آن  ،نسبت دوز جاذب

كه در مقادیر كرد توان بيان می یتدرنها. یابدیـافزایش م
و غلظت و مقادیر بالای جاذب بيشترین مقادیر  pHپایين 

 گردد. حذف مشاهده می
 

 های ایزوترم جذبمدل
دهد كه چگونه یک بررسی ایزوترم جذب توضيح می

ن فاز جامد و مایع در شرایط بهينه توزیع ـجاذب بي
سازی شرایط مهندسان در بهينه ها بهشود. این ایزوترممی

های شرایط تعادل در این كنند. ویژگیک میـجذب كم
پژوهش به كمک معادلات لانگمویر و فروندليچ تعيين 

 (.4جدول اند )شده

Removal = 1.61823 – 0.206413XA – 0.003365XB – 0.102049XC – 0.000476XAXB 

 – 0.000062XAXC  –  0.000117XBXC + 0.014181X2
A + 0.000033X2

B + 0.014094X2
C   
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 20سبز  دیاس رنگ حذف یرو بر یاصل یهاعامل نیانگیم تأثیر یبررس -4شکل
 

 ایزوترم لانگمویر
 .گرددمی بيان زیر شرحبهلانگمویر  رابطه خطی جذب

 
 (5رابطه )

 
بيانگر تمایل جذب ماده  KLكه در این رابطه، 

غلظت تعادلی محلول  Ceر روی جاذب، ـشونده بذبـج
 باشد.بيانگر ظرفيت جذب جاذب می qeشونده و جذب
مقادیر  4ایزوترم لانگمویر و جدول  دهندهنشان a–6شکل 

 دهد.ثابت لانگمویر را نشان می
 

 ایزوترم فروندلیچ
اذب ـح جـدر سط اهمگنیـن دهندهانـزوترم نشـاین ای

رمول و ف استهای مختلف دليل وجود گروهباشد كه بهمی
 .باشدمیریاضياتی آن به شکل زیر 

 
1 (6رابطه )

n
e F eq K C 

ظرفيت جذب جاذب و غلظت تعادلی رابطه كه در این 
 Ceگرم بر گرم( و )ميلی qe ترتيب بابه شوندهجذب
 nو  KF همچنين .شودگرم بر ليتر( نشان داده می)ميلی
 ظرفيت بيترتبه كه هستند فروندليچ ایزوترم هایثابت

 b-5دهد. شکل می را نشان جذب شدت و هیچندلا جذب
های فروندليچ را مقادیر ثابت 4یزوترم فروندليچ و جدول 

 دهد. نشان می
 

 

 

 (bایزوترم فروندلیچ ) و (aایزوترم لانگمویر ) 20سبز به روش خطی برای جذب اسید  آمدهدستبههای ایزوترم -5شکل 
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  20سبز  دیرنگ اسهای ایزوترم برای حذف پارامترهای مربوط به مدل -4جدول 

 حذف پارامترها مدل

 Qo 573/32 لانگمویر

 
LK 086 /0 

 2R 9188/0 

 فروندليچ
FK 1215/5 

 N 296/2 

 2R 9772/0 

 

 جذب رنگفرایند های سینتیکی در لمد
های زیادی مدلهای جذب توصيف سينتيک منظوربه

های سينتيک توان مدلآنها می ینترمتداولاز  ،دارندوجود 
شبه مرتبه دوم را نام برد كه در ارزیابی و  شبه مرتبه اول

سزایی دارند. ربی سينتيک جذب رنگ نقش بهـهای تجداده
بودن مدل سينتيکی ضریب  منظور پی بردن به كاربردیبه

 گيرد.بررسی قرار می ( مورد2R)همبستگی 
 

 های سینتیکی شبه مرتبه اولمدل
صورت زیر بهسينتيکی شبه مرتبه اول  رابطهالت خطی ـح

 باشد.می
 

 (7رابطه )
 

 
 گرم بر گرمميلی برحسب جذب ظرفيت qeو  qكه در آن 

(mg/g)  زمان در رتيبـتهـبt  است. ادلـتع انـزم و 
 kl 1 دـبع دارای دلـم رخـن ابتـث)-(min اشدـبیـم 
 ., 2007)et al(Oubagaranadin . با رابطه این اساس بر 

 با و q و klپارامترهای   tبرحسب )𝑞−𝑒𝑞ln (نمودار رسم

 .شودمی محاسبه نمودار مبدأ از عرض و شيب از استفاده
و همچنين  سينتيک شبه مرتبه اول دهندهنشان a-6شکل 

 .دهدرا نشان می اولمقادیر سينتيکی شبه مرتبه  5جدول 
 

 سینتیک شبه مرتبه دوم
صورت زیر سينتيکی شبه مرتبه دوم به رابطهحالت خطی 

 باشد.می
 

 (8رابطه )
 

 
 است دوم مرتبه شبه مدل سرعت ثابت 2k بالا، رابطه در

  q/1خطی نمودار رسم با .باشدمی  g/mg.minآن واحد كه

 با را تعادلی جذب ميزان و مدل این سرعت ثابت توانمی

 دستبه مبدأ از عرض و خط شيب برحسب  tاز استفاده

دهنده سينتيک شبه مرتبه دوم و نشان b-6شکل  .آورد
 دهد.مقادیر سينتيک شبه مرتبه دوم را نشان می 5جدول 
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  20سبز های سینتیکی برای حذف اسید های مختلف مدلپارامتر -5جدول 

 حذف پارامترها مدل

 1K 0705/0 شبه مرتبه اول

eq 64/12 
2R 9471/0 

 2K 0288/0 شبه مرتبه دوم

eq 587/6 
2R 9992/0 

 

 
 و شبه مرتبه دوم  (a)شبه مرتبه اول  20های سینتیکی مختلف برای حذف اسید سبزآنالیز مدل -6شکل 

(b توسط )4O3Fe -Nano zeloite با روش خطی 

 
 بحث

(، 222(، )311(، )220های )شامل پيک ,b)1شکل )
با  4O3Fe( است كه مشخصه 440و )( 511(، )422(، )400)

پيکی  .كندیم ديأیترا  88-315فاز مکعبی و شماره كارت 
مربوط به ناخالصی  تواندیمدرجه است كه  50در ناحيه 

تهيه  XRD زيآنالبنابراین ؛ (et al Ghanbari(2014 ,.باشد 
 .كندیم ديأیترا  4O3Feزئوليت و نانوكامپوزیت آن با 

ی مورفولوژشود مشاهده می 2شکل كه در  طورهمان
نانوذراتی هستند  صورتبهنانوكامپوزیت قبل و بعد از جذب 

یم درواقع. اندشدهكه این نانوذرات به هم چسبيده و كلوخه 
ی مورفولوژی زیادی بر روی ريتأثگفت جذب  توان

 نانوكامپوزیت ندارد.
و  ,a) 3) طبق شکل تروژنيجذب و دفع ن یدماهم

 4مورد نظر از نوع  ترموزیا IUPAC یبنددستهبراساس 
IV) ( هایهحفر یادر مواد دار زوترمینوع ا نیا .باشدیم 

به چشم  باشندیو مزوپوروس م کروپوروسيگسترده كه م
 ,b) 3شکل )در  هاهحفراندازه  عیكه توز طورهمان. خوردیم

نانومتر  100تا  1 نيب هاهحفراندازه  عیتوز ،دهدمی نشان
در  هاهحفر، مزو تا ماكرو هاهحفراندازه  عیتوز نیاست. ا

 .شودیم یيدتأ هانمونه نانوساختار
، pHعنوان كدهای هترتيب ببه Cو  A ،B( 2در جدول )

شوند. و دوز جاذب شناخته می 20غلظت اوليه اسيد سبز

y = -0.0306x + 1.1018

R² = 0.9471

L
o

g
 (

q
e-

q
t)

t (min)

(a)

 

 

  

  

  

  
            

y = 0.1518x + 1.1103

R² = 0.9992
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( 3در جدول ) اند.مثبتی در حذف رنگ داشته تأثيرمتغيرها 
اری و یافتن رابطه ـدل آمـمنظور بررسی مبه F آزمون

. شداستفاده یند افرمترهای اها و پارریاضياتی بين پاسخ
 باشد.اهده میـل مشـ( قاب3دول )ـدر ج ANOVAنتایج 

دهنده باشد، نشان 05/0زمانی كه كمتر از  Prob > Fمقادیر 
 . اگر مقدارستهاقابل قبول بودن مدل در جذب رنگ

Prob > F  دار نبوده و نشان ، معنیباشد 5/0بيشتر از
درجه دوم برای این پژوهش  یاچندجملهدهد كه مدل می

با  pH ارائه شده پارامتر رابطهبر اساس  باشد.مناسب می
خطی مثبت را در بين  تأثيربالاترین  33/2904 ضریب

با ضریب  pHهمچنين تقابل بين غلظت و  داشته،متغيرها 
متقابل مثبت را بر روی حذف رنگ  تأثيربالاترین  34/264

 .دارد 20اسيد سبز

حذف  بازدهی 90به  30ان تماس از زم شیبا افزا
است  دهيدرصد رس 61درصد به  31و از  ابدییم شیافزا
در  یرييتغ قهيدق 210به  90زمان تماس از  شیبا افزا یول
كه  دهدیامر نشان م نیاست. ا امدهيحذف به وجود ن زانيم

اتصال  یهااز محل یادیجذب شمار ز هيدر مراحل اول
رنگ مورد نظر در  یجذب سطح یفعال( برا یهاگاهی)جا

تجمع رنگزا در  ليدلاما با گذشت زمان به ،دسترس است
 نيه بـدافع یروـيدن نـود آمـوجذب و بهـج یهالـمح

 یهاسطح جامد و مولکول یجذب شده رو یهامولکول
. در اثر ابدییموجود در فاز محلول سرعت جذب كاهش م

 تواندیو نم دهيسبه حد اشباع ر ظراتفاق جاذب مورد ن نیا
 دیاــذب نمــرا ج یترـشيب یگزاـرن یهاولـولکـم
 2011) ,Crini(. و  یاقتصاد طیشرا جادیمنظور ابه نیبنابرا

عنوان به قهيدق 90زمان  یكاهش در مصرف ماده و انرژ
 .انتخاب شد نهيزمان به
pH ذرات سطحی بار بر اثرگذار پارامترهای از محلول 

ها آلاینده جذب ميزان در مهم فاكتوری و بوده جاذب
محلول بر حذف رنگ اسيد  pHاثر  این مطالعه، در باشد،می

ليتر ميلی 100گرم در  5/0در حضور دوز جاذب  20سبز 
گرم بر ليتر بررسی شد. بر ميلی 100محلول رنگ با غلظت 

حذف در  بازدهی 11تا  3از  pHاساس نتایج با افزایش 

درصد كاهش  32به  76گرم بر ليتر از ميلی 100های غلظت
 ارایی حذف درـترین كـالعه بيشـن مطـافت. در ایـی
 3pH = دست آمد.به 

را در  20سبز غلظت اوليه بر جذب رنگ اسيد  تأثير
دقيقه، دوز  90گرم بر ليتر، زمان ( ميلی50-150محدوده )

دهد. با افزایش غلظت نشان می pH=7گرم بر ليتر  5جاذب 
 36به  42حذف از  بازدهیگرم بر ليتر ميلی 150به  50از 

ميزان جذب  ملاحظهقابلدرصد كاهش یافت. علت كاهش 
اشباع شدن  ليبه دلتوان با افزایش غلظت اوليه رنگ را می

های فعال جاذب و كاهش سطح جذب در دسترس جایگاه
در مقابل  - كنندهجذباده با توجه به ثابت بودن ميزان م
 .افزایش ميزان ماده رنگزا دانست

اینکه منجر به در دسترس  ليبه دلافزایش دوز جاذب 
افزایش  جهيدرنتقرار گرفتن سطح بيشتر برای جذب و 

باعث افزایش بنابراین شود، تماس بين آلاینده و جاذب می
گردد. در این مطالعه می 20سبز كارایی جذب رنگزای اسيد 

 pH=7 گرم بر ليتر،ميلی 100اثر دوز جاذب با غلظت اوليه 
با افزایش دوز جاذب البته  دقيقه بررسی شد. 90و زمان 

وجود افزایش  ليبه دل 20سبز درصد حذف رنگينه اسيد 
با افزایش  كهیطوربه یابد.سطح ویژه جاذب افزایش می

ليتر ميلی 100گرم در  8/0تا  2/0 ميزان دوز جاذب از
؛ درصد بهبود یافت 52به  36ترتيب از زان حذف رنگ بهمي

 ،بنابراین با افزایش دوز جاذب حذف رنگزا افزایش یافته
 یابد.بازده جذب افزایش می جهيدرنت

معادلات لانگمویر و از  ایزوترم جذبتعيين  یبرا
 بیضر ریمقاد یاز بررس پس كه استفاده شدفروندليچ 

( مشخص شد كه 5)( و شکل 4جدول ) مطابق 2R یهمبستگ
 جذب با ندیافررا در  یسازگار نیبهتر چيفروندل زوترمیا

9772/0 =2R داشته  20سبز دياس یبر گرم برا گرمیليم
 یهالکولوم یاهیجذب چند لا زانيم دهندهاست كه نشان

 رفتهیپذ یطوركلبهاست.  بسطح ناهمگن جاذ یرو رنگ بر
با كاهش  n یثابت، مقدارها یدما کی دراست كه شده
 nاست كه مقدار  یمعن نیكه بد ابدییم شیجذب افزا یانرژ

 ریمقاد ).Sun (2000 ,دارد تریذب قوـدت جـر، شـتبزرگ
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n>1 وب استــذب مطلـج طـیراـده شـدهنانـنش 
Afkhami & Moosavi, 2010)(. 

ستينتيک جذب از معادلات شبه مرتبه  رابطهتعيين  یبرا
 ریمقاد یاز بررس پس كه شبه مرتبه دوم استفاده شداول و 

( مشخص 6( و شکل )5مطابق جدول ) 2R یهمبستگ بیضر
 ندیافررا در  یسازگار نیشد كه مدل شبه مرتبه دوم بهتر

در  .داشته است 20سبز دياس یبرا  2R= 9992/0جذب با 
 ويحذف راكت یرو غلامیو  یكه توسط نداف یامطالعه

انجام  فکتانتاصلاح شده با سور تيتوسط زئول 120قرمز
 تــده اســزارش شــگ یــابهـمش جیاـد، نتـش
)3, 201Gholami & Naddafi(. 
 

 گیرینتیجه
نانوزئوليت كلينوپتيلوليت اصلاح شده  مطالعه، این در

با نانو ذرات مغناطيسی اكسيدآهن برای حذف رنگ اسيد 
 مورد استفاده قرار گرفت.در سيستم ناپيوسته  20سبز

( تهيه نانوزئوليت و XRDس )ــرتو ایکـراش پـنتایج پ
كند. مطالعات می یيدتأرا  4O3Feنانوكامپوزیت آن با 

FESEM  نيز نشان داد كه سطح جاذب-Nano zeolite

4O3Fe عاملی  عنوانبهتواند باشد و میزبر و ناهموار می
در نظر گرفته شود. نتایج  20برای جذب رنگ اسيد سبز

BET  100تا  1بين ها حفرهنشان داد كه توزیع اندازه 
، مزو تا ماكرو هاحفرهنانومتر است. این توزیع اندازه 

. نتایج این كندمی یيدتأها نمونه در نانوساختارها را حفره
ر د 4O3Fe-Nano zeoliteدهد كه پژوهش نشان می

آميزی عمل طور موفقيتبه 20جذب رنگينه اسيد سبز
دقيقه و دوز  90زمان  ،pH=3نموده و در شرایط بهينه 

رنگينه از  %47/99، قادر به حذف  گرم بر ليتر 8جاذب 
 گرمميلی 50به غلظت  20ليتر محلول اسيد سبزميلی 100

باشد. همچنين پس از بررسی مقادیر ضریب بر ليتر می
مشخص شد كه ایزوترم فروندليچ بهترین  2Rهمبستگی 

جذب با فرایند های ایزوترمی در سازگاری را در بين مدل
977/0 = 2R كه طوریبه ؛داشته است 20برای اسيد سبز

مشخص شد  2Rپس از بررسی مقادیر ضریب همبستگی 

كه مدل شبه مرتبه دوم بهترین سازگاری را در بين 
برای   2R  =999/0جذب با فرایند های سينتيکی در مدل

 .داشته است 20اسيد سبز
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Abstract:  

Industrial wastewater is one of the major environmental pollutants. Many industrial 

effluents, such as leather, printing, plastics, paper, food industry, cosmetics and industries as 

such use dyes for dyeing their products and consequently the discharged effluents contain 

industrial dyes. In this study, Nano zeolite Clinoptilolite modified by Fe3O4 magnetic 

nanoparticles was used to remove acid green 20 dye in a batch system. In batch absorption 

studies of acid green 20 dye with Nano zeolite-Fe3O4, the effect of factors such as pH, initial 

dye concentration, the amount of absorbent and sorption time on absorption efficiency was 

investigated to determine the optimal conditions for dye removal. In this study, the surface 

response method (RSM) using Box-Behnken design (BBD) was used to optimize the absorption 

of acid green 20 dye. The results indicated that Nano zeolite-Fe3O4 was successfully absorbed 

the acid green 20 dye and has the ability to remove 99.47% of dye from the solution acid green 

20 with the concentration of 50 mg/ l applying optimal conditions of pH=3, time;90 minutes and 

absorbent dose of 0.8 g/l. Also, Freundlich and pseudo -second order models had the best fitting 

with the absorption process as isothermal and kinetic models, respectively. The results showed 

that the nanocomposite was significantly able to remove the acid green 20 dye from aqueous 

solutions in a short time. Therefore, it can be used as an effective absorbent to remove dye. 

 
Keywords: Nanozeolite cliniptilolite, iron oxide Magnetic nanoparticles, Acid green 20, 

Industrial wastewater, Dye. 
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