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ABSTRACT

Background & objectives: Dyes are one of the main environmental pollutants of textile
industrial wastewater which are toxic, carcinogenic, mutagenic, and non-biodegradable.
Therefore, in this study, Response Surface Methodology (RSM) was used to investigate the
operational parameters and determine the optimum conditions for the removal of acid blue
113 in the presence of bentonite.
Methods: The structure and morphology of bentonite adsorbent was investigated by XRD,
FESEM and XRF techniques. Experiments were carried out as central composite design with
four input parameters namely reaction time, initial pH, adsorbent dosage and initial
concentration of dye at three levels. Adsorption isotherms and kinetics model were
investigated to evaluate the adsorption process in different concentrations.
Results: The results of physical-chemical analysis confirmed the structure of bentonite. The
proposed model (Quadratic) was confirmed with high correlation coefficient (R2=0.9872 and
R2

Adj=0.9724) indicated that the experimental and predicted results were very consistent with
the model. Finally, under optimal conditions (initial concentration=10.32 mg/L, absorbent
dose=0.53 g/L, reaction time=82.94 min and pH=3.06) the removal efficiency was 98.62%
with a desirability of 0.945 for acid blue 113. Adsorption isotherm and kinetic studies
indicated that adsorption process followed Freundlich isotherm (0.9216), whereas the kinetic
model found to fit well with pseudo-second-order kinetics (0.9985).
Conclusion: The present study demonstrated that natural bentonite absorbent had high ability
to remove acid blue 113. In addition, the central composite design could be used as an
effective method to optimize the dye adsorption from industrial wastewater containing high
concentrations of dye.
Keywords: Adsorption; Bentonite Clay; Acid Blue 113; Response Surface Methodology;
Isotherm and Kinetic
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از محیط آبی توسط بنتونیت طبیعی 113سازي فرآیند جذب رنگ اسید آبی بهینه
ایزوترم و سینتیکستفاده از روش سطح پاسخ: مطالعهبا ا

*2، سید احمد مختاري2و1، یوسف رشتبري3، محسن حقیقی2و1شیرین افشین

یل، اردبیل، ایراندانشگاه علوم پزشکی اردبدانشکده بهداشت،کمیته تحقیقات دانشجویی،. 1
گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی اردبیل، اردبیل، ایران.2
گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی کاشان، کاشان، ایران.3

s.a.mokhtari@gmail.com:ایمیل04533513775فکس: 33518970045:* نویسنده مسئول. تلفن

25/12/97پذیرش:22/5/97دریافت:

مقدمه
هاي مختلـف  طور گسترده در زمینهها بهامروزه رنگ

سازي، صنعتی ازجمله: صنایع نساجی، صنایع غذایی، چرم
 ـصنایع دارو سـالانه  .)1(شـوند ی و غیـره تولیـد مـی   ی

هـزار تـن رنـگ در سراسـر جهـان تولیـد       700حدود 
هـاي  هـا، رنـگ  درصد از کل آن70شود که حدود می

دلیـل  به113رنگ اسید آبی .)2(باشندگروه آزو می
 ــک و وج ــیـاي آروماتـههـلقـتن حـداش د آزو ـود بان

)-N=N-و از شده سختی تجزیه) در محیط طبیعی به
هـاي  باشد. از طرفی، رنگپایداري بالایی برخوردار می

زا کـه  زا و جهـش عنوان یک عامل سرطانگروه آزو به
انـد دهش ـهاي سمی هسـتند، شـناخته  داراي متابولیت

چکیده
باشـند کـه سـمی،    مـی نسـاجی صـنایع پسـاب درمحیطـی هـاي زیسـت   ترین آلایندهاز عمدهیکیهارنگزمینه و هدف:

قیق از روش سطح پاسـخ بـراي بررسـی پارامترهـاي     در این تح. لذاهستندزا و غیرقابل تجزیه بیولوژیکی زا، جهشسرطان
.در حضور بنتونیت استفاده شد113زاي اسید آبی رنگحذفعملیاتی و تعیین شرایط بهینه فرایند 

هـا  آزمایشبررسی شد.XRFو XRD ،FESEMهاي ساختار و مرفولوژي جاذب بنتونیت با استفاده از تکنیکروش کار:
، مقدار جاذب و غلظت اولیه رنـگ  pHاز قبیل زمان واکنش، رکزي با چهار پارامتر وروديبر اساس طرح آماري مرکب م

هاي مختلف براي ارزیابی فرایند جـذب مـورد  ایزوترم و سینتیک جذب در غلظتدر سه سطح مورد ارزیابی قرار گرفت. 
بررسی قرار گرفت.

) بـا  Quadraticتار بنتونیت را تأیید کرد. مـدل پیشـنهادي (  شیمیایی صحت ساخ-نتایج حاصل از آنالیزهاي فیزیکی:هایافته
R2=9724/0) و (R2=9872/0میزان بالاي ضریب همبستگی (

Adj       32/10) تـأیید شـد. در شـرایط بهینـه غلظـت اولیـه رنـگ
یـزان  بـا م 62/98برابـر % 06/3برابـر  pHدقیقـه و  94/82گرم بر لیتر، زمان واکـنش  53/0گرم بر لیتر، دوز جاذب میلی

حاصل شد. نتایج حاصل از مطالعـه ایزوتـرم و سـینتیک جـذب نشـان داد کـه فرآینـد جـذب از ایزوتـرم          945/0مطلوبیت 
) مطابقت دارد.9985/0که سینتیک فرایند با مدل سینتیک شبه درجه دوم (کند درحالی) تبعیت می9216/0فروندلیچ (

دارد. عـلاوه بـر   113زاي اسید آبی نیت کارایی بالایی در حذف رنگمطالعه حاضر نشان داد جاذب طبیعی بنتو:گیرينتیجه
جذب رنـگ از فاضـلاب صـنایع حـاوي     سازي شرایطعنوان یک روش مؤثر جهت بهینهتواند بهاین، طرح مرکب مرکزي می

غلظت بالاي رنگ مورداستفاده قرار گیرد.
، روش سـطح پاسـخ، ایزوتـرم جـذب و     113د آبـی  زاي اسـی جذب سطحی، خاك معدنی بنتونیت، رنـگ هاي کلیدي:واژه

سینتیک جذب
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رو با توجه به مقررات موجود در سراسـر  . ازاین)3،4(
جهان، کاهش و حـذف عوامـل رنگـی از پسـاب صـنایع      
نساجی و صنایع مرتبط بـه آن قبـل از وارد شـدن بـه     

باشـند اي مـی ملاحظـه اکوسیستم، داراي اهمیت قابـل 
هاي رنگی تـاکنون  ضرورت تصفیه پساب. با توجه به)1(

، )5(هــاي متنــوعی ازجملــه فراینــدهاي غشــایی روش
بـراي  )7(سـازي  و انعقاد و لختـه )6(تصفیه بیولوژیکی 

اند. فرایند جذب سـطحی  شدهگرفتهبکارحذف رنگ 
هاي ارزان و بـا سـهولت دسترسـی    با استفاده از جاذب

تــرین تــرین و اقتصــاديیکــی از کارآمــدترین، آســان
. از )8،9(رودها براي حذف رنگ بـه شـمار مـی   روش

توان به بازده بـالا، هزینـه پـایین،    مزایاي این روش می
زیسـت  برداري و سازگاري بـا محـیط  سهولت در بهره

آنجاکه عملکرد جـذب سـطحی   . از)10،11(اشاره کرد
طور مستقیم وابسته به کیفیـت و هزینـه اثربخشـی    به

هـاي  هـاي گذشـته جـاذب   باشـد، در دهـه  جاذب مـی 
اکسـید  ،)13(، آلومینـا )12(مختلفی شامل: کربن فعال

ــزیم  ــز  )14(منی ــید منگن ــورد)15(و اکس ــه م مطالع
هـاي طبیعـی کـه    قرارگرفته است. اخیراً، فیلوسـیلیکات 

شوند در عنوان خاك رس شناخته میطورمعمول بهبه
انـد. در  فرایندهاي جذب بسیار موردتوجه قرارگرفته

این گـروه بنتونیـت بـه دلیـل انـدازه ذرات، سـهولت       
ــیات    ــونی و خصوصـ ــادل یـ ــایی تبـ ــی، توانـ دسترسـ

عنـوان یـک جـاذب    یایی بـه فـرد فیزیکوشـیم  منحصربه
باشـد  باشد. لازم بـه ذکـر مـی   قیمت مطرح میارزان

فرایند جذب تحت تأثیر پارامترهاي عملیـاتی مختلـف   
نظیر: زمان واکنش، مقدار دوز جـاذب، غلظـت اولیـه    

ــده و  ــیpHآلاین ــول م ــنمحل ــد، ازای ــاربرد باش رو ک
تواند بسیار مفید واقـع  هاي طراحی آزمایش میتکنیک
تواننـد بـا فـراهم نمـودن یـک      ها مـی این تکنیکشود. 

هاي تأثیرگـذار بـا   روش سیستماتیک بر اساس پارامتر
ــایش  ــداد آزم ــرین تع ــه کمت ــا و هزین ــرین  ه ــا بهت ه

. )16،17(گیري براي پاسخ واکـنش ارائـه دهنـد   نتیجه
هزینـه و  روشی ساده، کـم RSM(1پاسخ (روش سطح

1 Response Surface Methodology

مؤثر بوده و به دلیل کارایی از قبیل آنـالیز واریـانس،   
تعیــین فرمــول نهــایی حــذف و تعیــین شــرایط بهینــه  

سـازي  طـور گسـترده بـراي بهینـه    تئوریکی امروزه به
. )18(گیـرد هاي مختلف مورداستفاده قرار میسیستم

ــب    ــاربرد روش مرک ــه ک ــی از جمل ــات مختلف مطالع
مرکزي در جذب کروم شش ظرفیتـی بـا اسـتفاده از    

سازي فراینـد  ، بهینه)19(شده از چوب کربن فعال تهیه
شده از پسماند هاي تهیهجذب رنگ با استفاده از جاذب

و در)20(کشــاورزي توســط روش فاکتوریــل کامــل 
طــور ســازي جــذب ســرب و جیــوه بــهنهایــت، بهینــه

شده باروي بـا  مان با استفاده از کربن فعال اصلاحزهم
با توجه بـه  .)21(سازي تاگوچی اشاره کردروش بهینه

ــاربرد    ــه و ک ــن زمین ــه در ای ــورت گرفت ــات ص مطالع
هاي مختلف طراحی آزمایش، گزارشی مبنی بـر  روش

کاربرد روش سـطح پاسـخ (تکنیـک مرکـب مرکـزي)      
بـا  113سازي در جذب رنگ اسید آبی منظور بهینهبه

استفاده از جاذب طبیعی بنتونیـت ارائـه نشـده اسـت.     
منظـور بررسـی   رو، طراحی مرکب مرکـزي بـه  ازاین

، زمان واکنش ، مقـدار  pHتأثیر پارامترهاي عملیاتی (
صـورت  ) بـه 113جاذب و غلظت اولیه رنگ اسید آبی 

زمـان بکـار   طـور هـم  ها بـه مستقل و اثرات متقابل آن
گرفته شد. 

روش کار
مواد موردنیاز

عنوان پیش ماده آلاینده رنگـی  به113رنگ اسید آبی 
مدان و جاذب طبیعی بنتونیـت  از شرکت الوان ثابت ه

از معادن بنتونیت استان کرمان تهیه شدند. همچنـین،  
H2SO4 ،NaOHمنظور تنظـیم  بهpH   محلـول حـاوي

ــرك  ــرکت م ــگ از ش ــوص  2رن ــه خل ــا درج ــان ب آلم
) تهیه شدند.98(%آزمایشگاهی

سازي نمونه و جاذب بنتونیتآماده
فاده از بـا اسـت  113محلول اسـتوك رنـگ اسـید آبـی     

در آب 113اسـید آبـی   کـردن پـیش مـاده رنـگ    حل

2 Merck
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بنتونیت توسـط  بار تقطیر آماده شد. جاذب طبیعی دو
درصـد آن از الـک   80یک آسیاب چکشی تا جـایی کـه   

 ـ 200 بعـد جهـت   ه مش عبور کند خرد شـد. در مرحل
شـده  ها و ذرات خـارجی، نمونـه خـرد   حذف آلودگی

چنــدین مرتبــه بــا آب مقطــر شستشــو داده شــد. در
12ایت براي به حـداقل رسـاندن رطوبـت، نمونـه    نه

ساعت در معرض هـواي آزاد قـرار گرفـت و سـپس     
ساعت در داخل آون با 6منظور خشک شدن کامل به

گراد قرار گرفت.درجه سانتی110دماي 
هاي جذبآزمایش
هاي رنگـی بـا تغییـر    هاي جذب توسط محلولآزمایش

pH  انجـام  ، مقدار جاذب، غلظت رنگ و زمـان تمـاس
محلـول تنظـیم و مقـدار مشخصـی از     pHشد. مقدار 

جــاذب بــه محلــول اضــافه گردیــد. در طــول فراینــد، 
دور در 250محلول توسط همزن مغناطیسـی بـا دور   

دقیقه هم زده شد. پس از اتمام زمـان واکـنش تعیـین   
دور 30000شده محلول توسط دسـتگاه سـانتریفیوژ   

وژ شـد و بـراي   دقیقـه سـانتریفی  5در دقیقه به مدت 
گیري غلظـت رنـگ باقیمانـده آمـاده گردیـد.      اندازه

بـه روش رنـگ   113غلظت باقیمانده رنگ اسید آبـی  
ــپکتروفتومتر     ــتگاه اس ــط دس ــنجی، توس DR5000س

567موج آمریکا و در طول®HACHساخت شرکت 
نهایـت رانـدمان حـذف    . در)3(نانومتر تعیین گردیـد 

تعیـین  1معادلـه پس از جـذب از  113رنگ اسید آبی 
.)22(گردید
)1(معادله

ندمان حذف (%)را= ×100

بـه ترتیـب غلظـت اولیـه و پایـانی      Ctو Coکه در آن 
باشـد. همچنـین   مـی mg/Lرنگ در محلول برحسـب  

تـوان از  مقدار جذب رنگ در واحد جرم جاذب را مـی 
.)23(محاسبه نمود2معادله 

)2معادله (
) =mg/g(qe

جـرم  mحجـم محلـول برحسـب لیتـر و     Vکه در آن 
باشد.جاذب برحسب گرم می

طراحی آزمایش بر مبناي مرکب مرکزي
) بر مبنـاي  RSMدر این مطالعه از روش سطح پاسخ (

سازي و تعیین اثر منظور بهینهطرح مرکب مرکزي به
زمـان بـین ایـن    کـنش هـم  متغیرهاي مستقل و بـرهم 

متغیرها بروي عملکـرد پاسـخ (رانـدمان حـذف رنـگ      
ــا بــ113ید آبــی ــــاس زار ـــــافرمــــکــارگیري نهـ) ب

Design-Expert 7.0.0   استفاده شد. ایـن مطالعـه در
، زمان pH) با چهار فاکتور مستقل (-1،0+،1سه سطح (

واکنش، مقدار جاذب و غلظت اولیه رنگ) طراحی شد. 
نقطه طرح فاکتوریل، n2راحی شامل در این مطالعه ط

نقطه مرکزي و درمجمـوع  Ncنقطه محوري و n2با 
باشـد. نقـاط مرکـزي روشـی بـراي      آزمایش مـی 27

گیـري  هـا و انـدازه  تخمین و ارزیابی خطـاي آزمـایش  
) در حالت کلی که Yاست. توابع پاسخ (1ضعف برازش

باشـد  شـده مـی  صورت تابعی از متغیرهاي کدبنديبه
3صـورت معادلـه   اي درجـه دوم بـه  چندجملـه توسط 

شود.نشان داده می
)3معادله (

Y=b0+b1A+b2B+b3C+b11A
2+b22B

2+b33C
2+b12

AB+b13AC+b23BC+Ɛ
(عبارت ثابـت)،  b0صورت اي بهضرایب مدل چندجمله

b3 ،b2 ،b1  ،(اثرات خطـی)b11 ،b22 ،b33   اثـرات درجـه)
ــb12 ،b13 ،b23دوم) و  انــد. شــدهان(اثــرات متقابــل) بی

دار بودن هریک جمـلات در معادلـه رگرسـیونی    معنی
دار در مـدل  موردبررسی قرار گرفت و عبارات معنی

) بـراي هـر پاسـخ    ANOVAتوسط آنـالیز واریـانس (  
adjustedR2و R2مشــخص شــد. کــارایی مــدل توســط

بررسی شد. 

ها  یافته
تعیین مشخصات ساختاري جاذب

ــی ب  ــاذب طبیع ــیات ج ــتفاده از  خصوص ــا اس ــت ب نتونی
ــاي  ــد.  XRFو XRD ،FESEMآنالیزه ــین گردی تعی

هـاي سـاختاري جـاذب طبیعـی     جهت بررسـی ویژگـی  

1 Lack of Fit
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) در XRDبنتونیــت از روش پــراش اشــعه ایکــس (   
درجـه اسـتفاده گردیـد کـه در     2-70محدوده زاویه 

مربوط به نتایج 1باشد. شکل مشاهده میقابل1شکل 
ــکوپ   ــالیز میکروس ــی (حاصــل از آن ) FESEMالکترون

منظور بررسـی خصوصـیات ظـاهري و    باشد که بهمی

نهایت ماهیـت  شناسی بنتونیت انجام گرفت. درریخت
دهنده جاذب طبیعی بنتونیـت  شیمیایی و اجزاي تشکیل

بررسی قرار گرفت که نتایج موردXRFتوسط آنالیز 
شده است.ارائه1حاصل از آن در جدول 

0 20 30 40 50 60 70

ک 
 پی

دت
ش
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.)

M: montmorillonite

C: calcite

Q: quartz

F: feldspars

MMMM
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) 2θدرجه(
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100
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400

مربوط به جاذب طبیعی بنتونیتFESEMو تصویر XRDالگوي .1شکل 

آنالیز عنصري جاذب طبیعی بنتونیت.1جدول 
L.O.IK2ONa2OCaOMgOFe2O3Al2O3SiO2ترکیبات

(%)درصد وزنی38/645/029/124/220/276/293/1368/70

تحلیل و بررسی طرح مرکب مرکزي
عنـوان بهتـرین تکنیـک    توانـد بـه  یروش سطح پاسخ م

منظور بررسی ارتبـاط بـین   سازي تجربی بهبراي مدل
. )24،25(شـده اسـتفاده شـود   بینینتایج تجربی و پیش

ماتریس طراحی مرکب مرکزي براي مقادیر واقعی و 
شـده اسـت. مقـادیر    ارائـه 2شده در جدول بینیپیش
شده نشان داد که مقادیر همبستگی مناسـبی  بینیپیش

هـاي  ها بـه مـدل  د. برازش دادهبا مقادیر تجربی دارن
هاي درجه دوم و مکعب براي متنوع مانند خطی، مدل

ــادلات رگرســیون انجــام شــد.   ــه دســت آوردن مع ب
ده اسـت، مـدل   شمشخص3طور که در جدول همان

ترین مدل براي حذف مناسب1اي درجه دومچندجمله
باشد. ضرایب رگرسیونی رنگ توسط فرایند جذب می

)R2
adjustedوR2 بـراي مـدل   3) اشاره شده در جدول

چند جمله درجه دوم نشانگر یک مدل با برازش خوب 
باشد.می

1 Quadratic

اي درجـه دوم و آنالیزهـاي   برازش مـدل چندجملـه  
آماري

ANOVAاي درجه دوم و آنالیز ارائه مدل چندجمله

بر اساس طرح مرکـب مرکـزي، رابطـه تجربـی بـین      
له یک معادلـه  وسیمتغیرهاي ورودي و نتایج تجربی به

شده است. معادله حاصل اي درجه دوم ارائه چندجمله
شده عبارت است از:بر اساس فاکتورهاي کدبندي

) 4(معادله
Y = + 34.95 – 14.83 A + 7.57B – 7.32C + 15.23D
– 10.44AB – 6.83AC – 3.87AD + 8.91BC +
5.43BD – 1.89CD + 20.42A2 – 0.19B2 + 9.74C2 +
3.25 D2

، A ،B) و %بیانگر میزان حـذف ( Yکه در این معادله 
C وDشده هستند که بـه ترتیـب   متغیرهاي کدبندي

، دوز جــاذب، غلظــت اولیــه رنــگ و زمــان pHبیــانگر 
باشند. علاوه بر این، صحت و اهمیت مـدل  واکنش می

امتر در فرایند شده و تعیین تأثیرگذارترین پارانتخاب
چنـین بررسـی تـأثیر    و هـم 113جذب رنگ اسید آبی 

زمان پارامترهاي عملیاتی در فرایند توسـط آنـالیز  هم
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ANOVA ارزیابی قرار گرفت. نتایج مورد) 4(جدول
نشان داده مدل پیشـنهادي  ANOVAحاصل از آنالیز 

طرفـه  به لحاظ آماري با توجه به آنالیز واریـانس یـک  
اسـت، بـا شـرایط خطـی رابطـه      p≥001/0که مقـدار  

چنین پارامترهاي اصلی عملیـاتی و  همداري دارد.معنی
زمـان کـاملاً   طور هـم اثر متقابل بعضی از پارامترها به

داري یــ ـطح معنـس ـ).p≥001/0(باشـند دار میمعنی
)p-valueترین نقش را در تعیین اینکه اثر متقابل ) مهم

کنـد، همچنـین   نه ایفا میباشد یا دار میمتغیرها معنی
مقــدار  ،باشــد001/0کمتــر از Probاگــر مقــدار  

از طرفـی  .)26(باشـد داري مدل و متغیر بالا میمعنی
هـا از مقـدار   معیاري از انحراف دادهF-Valueمیزان

بوده که 32/66براي این مدل Fمیانگین است، مقدار 

این بدان معنی است که واریانس هر متغیر در مقایسه 
پارامترهـاي  ه باشند و همدار میبا واریانس خطا معنی

کنند. میزان عنوان پاسخ نقش مهمی را ایفا میاصلی به
F-Values  مشخص کرد تأثیر پارامترهاي مختلف بـر

کند: روي فرآیند از توالی زیر پیروي می
غلظت اولیه>دوز جاذب>pH>زمان واکنش

تأثیرگـذارترین عامـل در   F=08/245زمان واکنش با 
بـر باشد. افزونمی113فرایند جذب رنگ اسید آبی 
برابـر بـا   (R2(adj))شده این ضریب همبستگی تعدیل

بسیار بالا 113در مورد جذب رنگ اسید آبی 9724/0
دقت مـدل آمـاري   ه دهنداست و این امر کاملاً نشان

است.

اي سه سطح و چهار فاکتورطراحی آزمایش بر.2جدول 
ظرفیت جذب

گرم بر گرم)(میلی
درصد حذف 

شده (%)بینیپیش
درصد حذف 

تجربی (%)
زمان واکنش 

(دقیقه)
مقدار جاذب

یتر)(گرم بر ل
غلظت اولیه

هاآزمایشpHگرم بر لیتر)(میلی

517/533/51901/01071
1338/725/705/4755/01072
9198/531/50555/010073
2130/3796/375155114
5129/271/285/4755/010075
714/3895/405/4755/01076

3495/3412/34555/05577
3395/3476/34555/05578
5017/5498/495/4755/05539
1491/2413/255/47155710
1225/649/655/4755/0101111
6796/3575/365/4755/01001112

27683/511/505/471/055313
4983/877/895/47155314
1525/8013/815/4755/010315

22105/4311/405/471/0551116
13664/2074/2451/055717
21772/207/215/471/0100718
14428/793/795/4755/0100319
3695/3498/355/4755/055720
5567/5394/545/471100721
2925/325/28555/0551122
5998/5457/589055/0551123
9637/9252/959055/055324
3566/2481/6390155725

22925/407/41901/055726
548/509/485/47110727
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آنالیز مدل ضعف برازش براي انتخاب مدل متناسب با فرایند جذب.3جدول 

Source
Sum of
Squares

Df
Mean

Square
F

Value
P-value
Prob > F

R2 R2

Adjusted
R2 Predicted Remarks

Linear 06/3932 20 60/196 18/220 0045/0 6319/0 5649/0 4497/0
2FI 12/2800 14 01/200 99/223 0045/0 7378/0 5739/0 2594/0

Quadratic 56/134 10 46/13 07/15 0638/0 9872/0 9724/0 9271/0 Suggested

Cubic 55/8 2 27/4 79/4 1728/0 9990/0 9937/0 8844/0 Aliased

Pure Error 79/1 2 89/0 - -

113آنالیز واریانس پارامترهاي عملیاتی در جذب رنگ اسید آبی .4جدول 
Source Degrees of freedom Sum of squares Mean square F0 P-value Status

Model 14 86/10549 56/735 32/66 0001/0 Significant

A 1 55/2638 55/2638 22/232 0001/0 Significant

B 1 26/642 26/642 52/56 0001/0 Significant

C 1 90/686 90/686 45/60 0001/0 Significant

D 1 65/2487 65/2487 08/245 0001/0 Significant

A.B 1 77/435 77/435 35/38 0001/0 Significant

A.C 1 60/186 60/186 42/16 0016/0 Significant

A.D 1 83/59 83/59 27/5 0406/0 Significant

B.C 1 55/317 55/317 95/27 0002/0 Significant

B.D 1 94/117 94/117 38/10 0073/0 Significant

C.D 1 25/14 25/14 25/1 2847/0 Not significant

A2 1 57/2184 57/2184 26/192 0001/0 Significant

B2 1 19/0 19/0 017/0 8986/0 Not significant

C2 1 48/506 48/506 57/44 0001/0 Significant

D2 1 29/56 29/56 95/4 0460/0 Significant

Residual 12 35/136 36/11
Lake of Fit 10 56/134 46/13 07/15 0638/0 Not significant

Pure Error 2 79/1 89/0
Core Total 26 21/10686

بررسی دقت و اعتبار مدل پیشنهادي
ســنجی مــدل پیشــنهادي آنالیزهــاي منظــور اعتباربــه

هاي تجربـی  مختلفی بروي آن انجام شد. نمودار داده
2شده توسط مدل شـکل  بینیهاي پیشدر مقابل داده
طـور یکنواخـت و   دهد کـه مقـادیر بـه   (الف) نشان می

فتـه و  سازگار باهم در امتداد یک خط مستقیم قرارگر
ــاري    ــالیز آم ــتند. در آن ــالایی هس ــتگی ب داراي همبس

ها از توزیـع نرمـال   هاي تجربی بررسی اینکه دادهداده
باشند، ضروري اسـت. در توزیـع نرمـال    برخوردار می

ها بسیار نزدیـک بـه هـم و پیـرو     نقاط مربوط به داده
. بـراي )27،28(باشـند صورت نزولی میخط راست به

انـد یـا   شدهطور نرمال توزیع ها بهتعیین اینکه آیا داده
ــه ــکل   ،ن ــال در ش ــال نرم ــودار احتم ــان 2نم (ب) نش

شده است. بـا توجـه بـه نمـودار مربوطـه کـاملاً       داده
طـور  هاي مربـوط بـه جـذب بـه    آشکار است که داده

باشند.معقولی داراي توزیع نرمال می
ی بروي فرایند جـذب  تأثیر پارامترهاي مختلف عملیات

رنگ توسط جاذب بنتونیت
عنوان تـابعی از  (الف) راندمان حذف رنگ را به3شکل 

pH3دهـد. از طرفـی، شـکل    و غلظت رنگ نشان می
(ب) مربوط به تأثیر متقابـل دوز جـاذب و اثـر زمـان     

باشـد.  می113واکنش بر کارایی حذف رنگ اسید آبی 
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افـزایش غلظـت   دهد، بـا طور که نتایج نشان میهمان
یابـد. در  راندمان حذف کاهش مـی pHرنگ و مقدار 

مقابل، با افزایش دوز جاذب و زمان واکـنش رانـدمان   

یابد اما ایـن افـزایش در مـورد دوز    حذف افزایش می
باشد.جاذب زیاد چشمگیر نمی

ال 
 نرم

مال
احت

(%)

اختلاف بین مقادیر پیش بینی شده و تجربی

Design-Expert® Software
Removal

Color points by value of
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مقدار تجربی

ها (ب)احتمال نرمال دادهشده توسط مدل (الف) توزیع بینیهاي تجربی و پیشنمودارهاي بررسی داده.2شکل 

و غلطت اولیه رنگ (الف)، زمان واکنش و دوز جاذب (ب)pHتأثیر پارامترهاي . 3شکل 

تعیین شرایط بهینه فرایند جذب
منظور دستیابی به حداکثر میزان حذف رنـگ اسـید   به

با استفاده از جاذب طبیعی بنتونیـت، شـرایط   113آبی 
از روشرو،یـین شـد. ازایـن   بهینه براي این فراینـد تع 

Derringer’s Desirability Function   بـراي تعیـین
متغیرهاي مستقل استفاده شـد. در روش  ه مقدار بهین

مـورد  1تـا  0ه عملکـرد در بـاز  ه ذکر شـده محـدود  
نشـانگر شـرایط   0گیـرد کـه عـدد    بررسی قـرار مـی  
نشـانگر شـرایط کـاملاً مطلـوب و     1نامطلوب و عـدد  

کـردن  . براي بهینه)29(باشدعملیاتی مینظر بهینه از

فرایند جذب پارامترهاي اصلی فرایند ازجمله: غلظـت  
محلـول، زمـان واکـنش و دوز جـاذب     pHرنگ، ه اولی

براي حداکثر مطلوبیت مـورد بررسـی قـرار گرفـت.     
(غلظت اولیه رنـگ  نتایج نشان داد که در شرایط بهینه

pHگـرم،  53/0گرم بر لیتر، دوز جـاذب  میلی32/10

ــر  ــزان 94/82و زمــان واکــنش 06/3براب دقیقــه) می
که در ایـن  باشددرصد می62/98حذف رنگ برابر با 

باشد.می945/0برابر با 1شرایط میزان مطلوبیت

1 Desirability
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بررسی ایزوترم فرآیند
نظـر تئـوري و عملـی در    هاي جذب ازنقطـه  ایزوترم

باشند. بـدین منظـور،   فرآیندها بسیار حائز اهمیت می
متقابل بین رنگ و جـاذب و ظرفیـت   براي ارزیابی اثر

ــدلیچ    ــر و فرونـ ــدل لانگمیـ ــده دو مـ ــذب آلاینـ جـ
موردمطالعه قرار گرفت. در معادله ایزوتـرم لانگمیـر   

هـاي  فرض بر این است که جذب در یک سـري مکـان  
افتـد کـه شـکل    همگن خاص در داخل جاذب اتفاق مـی 

.)30،31(باشدمی5معادله صورت خطی معادله به
)5معادله (

شـده در واحـد   مقدار مـاده جـذب  qeدر این معادله 
غلظت تعادلی ماده Ceگرم بر گرم)،جرم جاذب (میلی

ــذب ــذب    ج ــد ج ــد از فراین ــول بع ــونده در محل ش
دهنده ظرفیـت جـذب و   نشانqmگرم در لیتر)، (میلی

klباشند. از طرفی در معادله ایزوترم ثابت لانگمیر می

وندلیچ فرض بر این است که سطح جاذب نـاهمگن  فر
باشد و مقدار جذب مـاده از محلـول تـابع غلظـت     می

شونده در محلول است. طبـق ایـن   تعادلی ماده جذب
معادله با افزایش پوشش سطحی، انرژي جذب سطحی 

که این امر ناشـی از  یابدصورت لگاریتمی کاهش میبه
. شکل خطـی شـده معادلـه   )21(استناهمگنی سطح 

.)32،33(باشدمی6صورت رابطه به
)6معادله (

به ترتیـب بیـانگر شـدت جـذب     kfوnدر این معادله 
سطحی و ظرفیت جذب هسـتند کـه از رسـم نمـودار     

log qe در مقابلlog Ceگونه همانآیند. به دست می
مشاهده اسـت، جـذب رنـگ    قابل5که از نتایج جدول 

با استفاده از بنتونیت طبیعی در مطالعه 113اسید آبی 
از مـدل ایزوتـرم   9216/0حاضر با ضریب رگرسیون 

نماید.فروندلیچ پیروي می

هاي مختلفپارامترهاي مدل ایزوترم لانگمیر و فروندلیچ در غلظت.5ول جد
مدلایزوترم لانگمیردلیچایزوترم فرون

R2nKf (L/mg)R2qm (mg/g)Kl (L/mg)پارامترها
مقادیر9216/038/245/247357/064/8037/1

بررسی سینتیک فرآیند
ــه ــادلات ســینتیکی ب ــال  مع ــار انتق منظــور تشــریح رفت

شـونده و عوامـل مـؤثر بـر     هاي ماده جـذب مولکول
گیرنـد.  رار مـی سرعت فرآیند جذب مورد بررسی ق
ویـک درجـه  در ایـن مطالعـه سـینتیک جـذب شـبه     

هـاي مختلـف تحـت شـرایط     دو در غلظـت درجه شبه
هاي مختلف مورد بررسی قرار گرفت. بهینه در زمان

یک بیانگر این هستند کـه  معادلات سینتیکی شبه درجه 
. معادلـه  )34(افتـد  لایـه اتفـاق مـی   نفوذ از داخل یـک  
7صـورت خطـی در معادلـه    یک بـه سینتیک شبه درجه

.  )32(شده است ارائه
)7معادله (

بـه ترتیـب ظرفیـت جـذب در     qtو qeعادله در این م
ضـریب سـرعت   k1و همچنـین  tحالت تعادل و زمان 

باشند. سینتیک شبه درجه دوم نشان یک میشبه درجه 
کننـده سـرعت   دهد که جذب شیمیایی مرحله کندمی

کنـد  است و فرآیندهاي جذب سـطحی را کنتـرل مـی   
. فرم خطی مدل سینتیک جذب شـبه درجـه دوم   )45(

.)32(شده است بیان8در معادله 
)8(معادله

آمده در دستمبستگی بهبا توجه به ضرایب ثابت و ه
توان بیان داشت که فرآیند مـوردنظر از  ، می6جدول 

کنـد و جـذب   مـی دو پیروي مدل سینتیکی شبه درجه 
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شیمیایی مرحله محدودکننده در فرآیند جذب بـوده  
صـورت جـذب   است همچنین قسمت اعظم جـذب بـه  

گیرد کـه نتـایج حاصـل از ایزوتـرم     شیمیایی انجام می
از طرفـی بـا   .)35(کندادعا را تأیید میفرایند نیز این

گـرم در لیتـر   میلـی 75بـه  5افزایش غلظت رنـگ از  
00012/0به 01214/0میزان ثابت سرعت واکنش از 

با افزایش دهدیابد که این پدیده نشان میکاهش می
یابـد.  غلظت آلاینده سرعت فرایند جذب کاهش مـی 

) نشـان داد  n/1>1نتایج حاصل از ایزوترم فرایند نیز (
ایین آلاینـده فرآینـد از اثربخشـی    هاي پکه در غلظت

بالایی برخوردار است.

هاي مختلفدر شرایط بهینه و غلظت113پارامترهاي سینتیکی جذب رنگ اسید آبی .6جدول 
یکشبه درجه دوشبه درجه

گرم بر لیتر)غلظت رنگ (میلی qe(epx) qe (cal) k1 R2 qe (cal) K2 R2

5 6/9 48/4 023/0 8114/0 95/9 01241/0 9985/0
10 86/18 58/12 018/0 8867/0 20 00283/0 9978/0
50 5/89 48/80 014/0 9535/0 94/114 00014/0 976/0
75 110 47/96 010/0 9381/0 58/126 00012/0 9836/0

بحث
شده بـراي جـاذب طبیعـی بنتونیـت     ثبتXRDالگوي 
 ـ) نشان می1(شکل  ت دهد که در ساختار جاذب بنتونی

عنـوان کـانی رسـی    طبیعی علاوه بر مونتموریلونیت به
که بخـش عمـده و اصـلی بنتونیـت طبیعـی را تشـکیل       

هـاي غیـر رسـی اعـم از:     دهـد مقـداري ناخالصـی   می
) نیــز وجــود F) و فلدســپار (C)، کلســیت (Qکــوارتز (

ــک  ــی، تشــکیل پی ــد. از طرف ــز و کشــیده دارن هــاي تی
ــه   ــوص در ناحی ــا  θ2بخص ــر ب ــه º27وº3/24براب ک

ــه ــوارتز    ب ــت و ک ــه مونتموریلونی ــوط ب ــب مرب ترتی
باشـد. باشند، اثباتی بر بلـورینگی بـالاي جـاذب مـی    می

ــالیز  مربــوط بــه جــاذب طبیعــی FESEMتصــویر آن
طور کـه در  شده است. همانارائه1بنتونیت در شکل 

مشخص است، بنتونیت طبیعی داراي ساختاري 1شکل 
د. همچنـین، در بعضـی   باشاي و به هم فشرده میلایه

شـود کـه   ها تغییـرات غیریکنـواختی دیـده مـی    قسمت
هاي بعضی ذرات ها به تقلیل احتمالی حوزهتوان آنمی

XRF. نتــایج حاصــل از آنــالیز )36(رســی نســبت داد

عنـوان اجـزاي   ) حضـور سـیلیکا و آلومینـا بـه    1(جدول 
اصلی همراه با مقدار جزئـی سـدیم، منیـزیم، پتاسـیم،     

عنوان ناخالصی در ترکیـب  اکسید بهآهن و تیتانیم دي
ــی   ــد مـ ــی را تأییـ ــت طبیعـ ــانی  بنتونیـ ــد. در کـ کنـ

ــه    ــیم ب ــر سیلس ــولی عنص ــبت م ــت نس مونتموریلونی
شـده  واسطه جانشینی انجـام است، ولی به2آلومینیم 

توســط عنصــرهایی ماننــد منیــزیم و آهــن در شــبکه 
جاي آلومینیوم و یـا بـه علـت حضـور     هشت وجهی به

باشد می2کانی هایی مانند کوارتز این نسبت بیشتر از 
نیـز حضـور کـوارتز را تأییـد     XRDکه نتایج حاصل از 

هنده حضور دنشانNa2Oو نیز CaOکند. میزان می
هاي مونتموریلونیت است. کلسیت و سدیم در بین لایه

دهد کـه اکثـر آلومینیـوم در    از طرفی، نتایج نشان می
رود کـه گونـه  قالب بنتونیت است، بنابراین انتظار می

و SiO2طور عمده توسـط  شده آلاینده بههاي جذب
.)37(شوندحذف Al2O3یا 

هاي آبی یکی از پارامترهاي مهم در لمحلوpHمقدار 
باشـد، از سـویی سـطح بـار     کنترل فراینـد جـذب مـی   

کننده و بار یونی مولکول رنگ نقـش مهمـی در   جذب
و غلظـت  pH(الـف) تـأثیر   3فرایند جذب دارد. شکل 

دهـد.  اولیه رنگ بروي فرایند جذب رنگ را نشان مـی 
ناسـت بـا افـزایش میـزا    مشاهده گونه که قابلهمان

pH ــه ــدمان حــذف ب ــگ ران ــه رن طــور و غلظــت اولی
هاي پایین تراکم بار pHیابد. در چشمگیري کاهش می

سـطح بـار   یافته و بـین مثبت در سطح جاذب افزایش
اسـیدي نیـروي جاذبـه    مثبت جاذب و مولکـول رنـگ   
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یابـد  توجهی افـزایش مـی  الکترواستاتیک به میزان قابل
ــه ا  ــروي جاذب ــزایش نی ــا اف ــتاتیک، درنتیجــه ب لکترواس

هاي فعال بیشتر شده و پخش دسترسی رنگ به سایت
. از طرفی، با توجه بـه اینکـه   )38(گرددرنگ آسان می

فعـال آن  به ازاي یک مقدار مشـخص از جـاذب سـطح   
ش غلظـت اولیـه رنـگ، کـارایی     باشد، با افزایثابت می

هاي فعـال در سـطح   حذف رنگ به دلیل کمبود سایت
ــد. از ســویی جــاذبجــاذب کــاهش مــی هــا داراي یاب

هاي جذب محدودي هستند که با افزایش غلظت محل
شده و رانـدمان  تر اشباعها سریعآلاینده ظرفیت آن

باشـد بـا   . لازم به ذکـر مـی  )27(یابد حذف کاهش می
هـاي رنـگ   افزایش غلظت اولیـه رنـگ، بـین مولکـول    

 ـ  نیروي رانش ایجاد می ر شود و فرایند جـذب رنـگ ب
ــی آن  ــل و در پ ــدمان حــذف روي جــاذب را مخت ران

گوپتـا  نتایج حاصل با مطالعات.)39،40(یابدکاهش می
بـا  113و همکاران که بر روي حذف رنگ اسـید آبـی   

استفاده از کـربن فعـال حاصـله از تایرهـاي فرسـوده      
. همچنین روستا و )5(کاملاً مطابقت دارد انجام دادند

منظور حذف رنگ بـا  اي که بههمکاران نیز طی مطالعه
انجــام دادنــد بــه نتــایج مشــابهی ZnS:Niنــانو ذرات 

) تغییرات فراینـد جـذب   (ب3. شکل )41(دست یافتند
رنــگ توســط جــاذب بنتونیــت متــأثر از تغییــرات دوز 

دهـد. نتـایج نشـان    جاذب و زمان واکنش را نشان مـی 
دهند که بـا افـزایش دوز جـاذب و زمـان واکـنش      می

کنـد کـه ایـن    راندمان حذف رنـگ افـزایش پیـدا مـی    
تغییرات در مورد دوز جاذب روند ملایمی داشته و در 

ــن ــرات بیشــتر  مــورد زمــان واک ــزان تغیی ش کمــی می
ي افـزایش دوز  باشد. افزایش جذب رنگ در راستامی

هـاي مثبـت،   شدن تعـداد سـایت  جاذب به دلیل بیشتر
افزایش سطح جاذب و وجود نیروي محرکه قوي اتفاق 

باشد اگرچه بـا افـزایش   . لازم به ذکر می)42(افتدمی
یابـد، ولـی بـه    دوز جاذب راندمان حذف افزایش مـی 

هاي موجـود بـر سـطح    دلیل اشباع شدن برخی سایت
جاذب میزان جـذب در واحـد جـرم جـاذب (ظرفیـت      

فزایش زمان تماس یابد. از سویی، با اجذب) کاهش می

هاي رنگ با سـطح جـاذب بـالا    شانس برخورد مولکول
یابـد رفته و مقدار راندمان حذف رنـگ افـزایش مـی   

کـه  و همکـاران 1هاي رگتـی . این نتایج با یافته)43،44(
بررسـی  حذف رنگ با استفاده از کربن فعال را مـورد 

ــرار ــا ق ــد ک ــت دارددادن ــات .)45(ملاً مطابق مطالع
ایزوترم فرایند نشان داد که فرایند از مـدل ایزوتـرم   

n/1کنـد، در ایـن مـدل مقـدار     ندلیچ تبعیت مـی فرو
باشد که بیانگر این است که جذب ماده کمتر از یک می

هاي کمتـر رنـگ بهتـر از    رنگی بروي جاذب در غلظت
. نتـایج حاصـله بـا    )46،47(هاي بالاي رنگ استغلظت

کـاملاً  شـده توسـط سـایر مطالعـات     هاي ارائهگزارش
ها نشان داد . از طرفی بررسی)48،49(مطابقت داشت

هاي سینتیک شـبه درجـه   واکنشوکه فرایند جذب جز
و همکاران تحت زادهحسیناي کهباشد. مطالعهدو می

با استفاده از پوسـت  113نگ اسید آبی عنوان جذب ر
هاي آبی انجام دادند نیـز نشـان   زمینی از محلولسیب

داد که سینتیک جذب این رنگ با مدل شبه درجه دوم 
. )50(تطابق دارد

گیرينتیجه
توجه جاذب طبیعی بنتونیت این پژوهش اثربخشی قابل

هـاي  از محلـول 113زاي اسـید آبـی   را در جذب رنگ
ــاي   ــان داد. آنالیزه ــی نش XRFوXRD ،FESEMآب

ماهیت و ساختار جاذب بنتونیت را تأیید کردند. طـرح  
تأثیرگـذار پارامترهـاي بررسیبرايمرکب مرکزي

شد. نتایجزمان بکار گرفتهو همداصورت جفرایند به
افزایشباکرد کهمشخصآماريو آنالیزهايحاصل
افـزایش فرایندراندمانجاذبمقداروواکنشزمان

و غلظت اولیـه رنـگ موجـب    pHافزایش و در مقابل
شود. نتـایج آنـالیز   کاهش چشمگیر راندمان جذب می

ــانس ( ــنش  ANOVAواری ــان واک ــه زم ) نشــان داد ک
)08/245F= ــل ــر متقابـ ــاذب pH) و اثـ ــدار جـ و مقـ
)35/38F=توجهی نسبت به ) در فرایند جذب اثر قابل

از ها دارند.سایر متغیرهاي مستقل و اثرات متقابل آن

1 Regti
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داد مــدلطرفــی، نتــایج مــدل ضــعف بــرازش نشــان 
Quadratic    ــب و ــاملاً متناس ــذب ک ــد ج ــراي فراین ب

رنـگ  . تحت شرایط بهینه (غلظـت اولیـه  بوددار عنیم
گـرم بـر   53/0گرم بر لیتـر، دوز جـاذب   میلی32/10

) 06/3برابـر  pHدقیقـه و  94/82لیتر، زمان واکـنش  
بـا میـزان   درصـد 62/98راندمان فراینـد در حـدود   

نتـایج حاصـل از مطالعـه    حاصل شد. 945/0مطلوبیت 
ایزوترم و سینتیک جذب نشان داد که فرآیند جذب از 

و سـینتیک شـبه درجـه    ) 9216/0ایزوترم فرونـدلیچ ( 
مجموع نتایج نشـان  درکند. ) تبعیت می9985/0دوم (

سـازي  تواند بـا بهینـه  داد که جاذب طبیعی بنتونیت می

شرایط عملیاتی فراینـد جـذب توسـط طـرح مرکـب      
عنوان جاذبی با دسترسـی بـالا، اثـربخش و    مرکزي به

منظور حذف رنگ از فاضلاب صـنایع  صرفه بهبهمقرون
گرفته شود.مختلف بکار

تشکر و قدردانی
وسـیله از معاونـت محتـرم تحقیقـات و فنـاوري      بدین

دانشگاه علـوم پزشـکی و خـدمات بهداشـتی درمـانی      
از این پـژوهش (کـد طـرح    اردبیل جهت حمایت مالی

IR.ARUMS.REC.1396.252 ــرم ) و همکــاران محت
.گردددر دانشکده بهداشت قدردانی می
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