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Abstract  
Textile industry wastewater in additions toxicity for organisms led to changes as decreased of 

water transparency and sunlight penetration and increase in chemical oxygen demand. 
Therefore, this study was carried out with the aim of removal of cationic red 46 dye from 
aqueous solution. For this purpose, the magnetic polymeric composite of graphite oxide 
nanoparticles (GO) and magnetic nanoparticles (MNP) in the matrix of polyacrilonitrile fiber 
(WPAN) at micro size by electroespining method was prepared. The XRD and SEM tests were 
used to determine the polymeric adsorbent characteristics. Magnetic properties of magnetic 
nanoparticles and polymeric adsorbent were measured at using vibrating sample magnetometer 
(VSM) analysis. Batch adsorption tests were optimized using the L16 orthogonal array of 
Taguchi method. The effects of variables including pH, adsorbent dosage, initial dye 
concentration and contact time on the dye removal were examined and the most influential 
factor in the removal of dye was pH. The adsorption isotherm data were well-fitted to 
Freundlich isothermal model (R2= 0.99). Furthermor, adsorption kinetics of the dye followed 
pseudo-second-order model. Basic on these results, the polymeric composites was effective 
adsorbent for dye removal with efficiency over 96% and with quick separation for dye removal 
from aquatic solution. 
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  چكيده
تغييراتـي ماننـد کـاهش شـفافيت آب، کـاهش       سمي است. اين فاضلاب باعـث فاضلاب صنايع نساجي براي موجودات زنده 

از محلول آبي  ٤٦. از اين رو، اين پژوهش با هدف جداسازي رنگزاي کاتيوني شود مي CODنفوذپذيري نور خورشيد و افزايش 
) در MNPر اندازه ميکرو از نانوذرات اکسيد گرافيت و نانوذرات مگنتيک (انجام شد. به اين منظور کامپوزيت پليمري مغناطيسي د

هاي جاذب پليمري با استفاده از  گي د. شناسايي ويژشاساس روش الکترواسپينينگ تهيه  اکريلونيتريل بر ماتريسي از الياف پلي
ميزان مغناطيس اشباع نانوذرات مگنتيك  )VSMانجام شد. با استفاده از آناليز ارتعاشات مغناطيسي نمونه ( SEMو  XRDروش 

، مقدار pHريزي شد. اثر متغيرهاي  هاي جذب سطحي با استفاده از روش تاگوچي طرح گيري شد. آزمايش و جاذب پليمري اندازه
زا بود. مؤثرترين فاکتور در حذف رنگ pHجاذب، غلظت اوليه رنگزا و زمان تماس بر حذف رنگزا مورد بررسي قرار گرفت و پارامتر 

اين، سينتيک جذب  علاوه بر ).R2=  ۹۹/۰( ا مدل فروندليچ تطابق بهتري داردهاي ايزوترم جذب نشان داد که جذب رنگزا ب داده
جاذبي مؤثر براي حذف رنگزا با راندمان  ،اساس نتايج، ترکيب پليمري ساخته شده رنگزا از مدل شبه مرتبه دوم پيروي کرد. بر

 قابليت جداسازي سريع و راحت از محلول آبي است.درصد و  ٩٦بيش از 
  

  ، بهينه سازي، حذف رنگزا٤٦جاذب پليمري، رنگزاي کاتيوني قرمز : يديكل  يها واژه
 

  مقدمه -١
 آرايشـي،  مـواد  توليـد  غذايي، صنايع چرم، صنايع از حاصل  پساب

 ميـان  از که هستند رنگزا هاي پساب نساجي و رنگرزي کاغذسازي،
 بيشترين رنگرزي هاي کارگاه و فرش توليد هاي کارخانه صنايع، اين
 بـه نحـوي کـه حـدود     ،دارنـد  رنگـي ي ها فاضلاب توليد در را سهم
مصـرفي در ايـن صـنايع وارد فاضـلاب      يدرصد از رنگزا ٢٠-١٠

  (El- Aassara et al., 2016). شود توليدي مي
منجر به کاهش نفوذ نور و در  يآب هاي اکوسيستم به رنگزا ورود

  وارد طريق از ها علاوه بر اين، رنگزا شود. مينتيجه کاهش فتوسنتز 

  
وز سـميت  بـر  موجـب  سـنگين  فلـزات  و آروماتيک ترکيبات کردن

ــ ــوند يم  Forgacs et al., 2004, Artica et al. and). ش

Bayramovglu, 2007).  
 حـذف  بـراي  فيزيكي، شيميايي و بيولـوژيكي  متعدد هاي روش

هـا   انـد. ايـن روش   گرفتـه  قـرار  اسـتفاده  مـورد  آبي محلول از رنگزا
 لازم شـرايط  و امکانات نمودن همافر عدم و زياد هاي علت هزينه به

 مـورد  بـزرگ  هـاي  مقيـاس  در گسـترده  صورت  ها، به آن انجام براي
 Ramirez-Montoua et al., 2014, Reddy).انـد  نگرفتـه  اسـتفاده 

and Lee, 2013) 
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 استفاده مورد رنگزا حذف براي که اي گسترده هاي ميان روش از
 ينــد،افر ســادگي علــت بــه ســطحي جــذب ينــدافر انــد، گرفتــه قــرار

ناگون و ارزان قيمت، عدم گو هاي جاذب انتخاب در پذيري انعطاف
 قابليـت  و جـذب  ينـد افر از ناشـي  ثانويـه  هاي توليد لجن و آلاينده

 هــا روش ســاير ميــان در ،رنگــزا مــواد انــواع حــذف بــراي اســتفاده
 جاذب يند،افر اين در .)El-Haddad et al., 2013( است تر مناسب

 شود ميت بازياف آن سطح از آلاينده ماده و است مجدد استفاده قابل
)Fu and Wang, 2011(.  

 از کـه  انـد  گرفته قرار بررسي مورد گوناگوني هاي جاذب تاكنون
 و آهـن  اکسيدهاي فعال، کربن ار،فر خاکستر به توان مي ها آن ميان

 ,.Iram et al). کـرد  اشاره نانوذرات و پليمرها فلزات، ساير اکسيد
2010).  

زيادي کاربرد پليمرهاي طبيعي و مصنوعي  پژوهشگران امروزه
کـه   نحـوي  بـه  ،تصفيه آب و پساب مورد بررسي قرار دادند برايرا 

 و مهم موضوعي عنوان به مغناطيسي پليمرهاي يابي سنتز و مشخصه
. اسـت  گرفته قرار پژوهشگران بررسي مورد اخير سال ١٠ در جديد

 قرار وسيله به مغناطيسي، ميدان به گو پاسخ يا مغناطيسي پليمرهاي
 پليمـري  هاي ) درون دانهFe3O4( مگنتيک راتنو يا ميکروذنا دادن

 يـک  حضور در کهشود  مي باعث خصوصيت اين و آيند مي وجود هب
 حرکـت  ميدان سمت به پليمري هاي دانه ،خارجي مغناطيسي ميدان
ــد ــن). Philippova et al., 2011( کنن ــيت اي ــاي خاص  پليمره

 بـا  کـه  شود موجب مي ها يندهآلا سطحي جذب يندافر در مغناطيسي
ه از يک ميدان مغناطيسي خـارجي بـه راحتـي و در کمتـرين     استفاد

آلاينده جذب شده بر روي آن زمان و با حداقل هزينه، جاذب و ماده 
  .)Miranda et al., 2014از محلول آبي جدا شوند (

عاملي متعـدد   هاي با دارا بودن گروه ١ذرات اکسيد گرافيت نانو
مانند کربوکسيل، هيدروکسيل و اپوکسي در سـطح خـود و بارهـاي    

 خـوبي  توانـايي  ،کربنـي  صفحات روي بر ها منفي ناشي از اين گروه
 اين همچنين، .دارند ترکيبات ساير با شيميايي پيوندهاي ايجاد براي
 در فـراوان  اکسـيژن  هـاي  اتـم  بـودن  دارا دليـل  بـه  عاملي هاي گروه

) Kyzas et al., 2014, Travlou et al., 2013( خـود  سـاختار 
 آب در گرافيـت  اکسيد نانوذرات کامل انحلال و پراکندگي موجب

 آورند مي وجود گرافيت را بهخلوطي پايدار از آب و اکسيد م و شده

                                                
1 Graphite Oxide (GO) 

 Khaled et al., 2009, Travlou). است سخت ها آن جداسازي که

et al. 2013).  
اصلاح شـده   مغناطيسي يساخت پليمرهابا هدف اين پژوهش 

 حذف سازي بهينه براي ها با نانوذرات اکسيد گرافيت و استفاده از آن
 و ٢تـاگوچي  آزمـايش  طراحـي  روش بـا  ٤٦ قرمـز  کاتيوني رنگزاي
 اوليـه  غلظـت  جـاذب،  مقـدار  تمـاس،  زمـان  متغيرهـاي  اثر مقايسه
  انجام شد. ٤٦قرمز  يرنگزا حذفبر روند   pH و رنگزا محلول
 

  ها مواد و روش -٢
الياف پلي اکريلونيتريل از کارخانه فرش کاشان تهيه شد. نانوذرات 

آمريکا و سديم هيدروکسـيد،   ٣نانومتريالاکسيد گرافيت از شرکت 
درصـد از   ٢٠اسيد هيـدروکلريک و محلـول آمونيـوم هيدروکسـيد     

از  ٤٦کـاتيوني قرمـز    يآلمـان خريـداري شـد. رنگـزا     ٤شرک مرک
 ٩٩و خلـوص   C12H21BrN6 مولکـولي  فرمـول  بـا  بـازي  هاي رنگزا

  . شد تهيه ثابت الوان شرکت از ٥/٣٧٥درصد با وزن مولکولي 
  

  ساخت جاذب  -١-٢
  ساخت نانوذرات مگنتيک - ١- ١- ٢

بـه   IIIو آهـن   IIمحلولي از آهن  ،٥ساخت نانوذرات مگنتيکبراي 
 IIمول کلريد آهن ٠٢/٠ به اين منظورد. شتهيه  ٢به ١نسبت مولي 

ــه ( ٤ ــن   ٠٤/٠) و FeCl2.4H2Oآبـ ــد آهـ ــول کلريـ ــه  ٦ IIIمـ آبـ
)FeCl3.6H2O    ليتـر آب ديـونيزه    ميلـي  ٧٠) در بالن سـه دهانـه بـا

 ٧٠ دماي در ديونيزه، آب و آهن هاي د. بالن حاوي نمکشمخلوط 
 همـزن  دسـتگاه  روي بـر  آب حمام داخل در ساعت ٢ مدت به درجه

گرم بـر   ميلي ٣٠ ميزان به نوآرگ گاز جريان. گرفت قرار مغناطيسي
قطـره   درصـد،  ٢٠از محلول عبور داده شد و محلول آمونياک دقيقه 

برسد. بعد از انجام  ١٠محلول به حدود  pHقطره به آن اضافه شد تا 
واکنش، ترکيب حاصل چند مرتبه با آب دوبار تقطير و يک مرتبه با 

سـاعت در آون بـا    ١٢مـدت   شو داده شد و سپس بـه  و اتانول شست
 مگنتيـک  نـانوذرات  سپس. شد داده قرار سلسيوسدرجه  ٦٠دماي 

  شـــد نگهـــداري بعــدي  اســـتفاده بـــراي و ســرد  اتـــاق دمــاي  در
)Yang et al. 2015.(  

                                                
2 Taguchi 
3 Nanomaterials 4 Merck 
5 Magnetic Nano Particles (MNP) 
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Fig. 1. Representation of spherical polymers from polyacrylonitile fiber 

 اکريلونيتريل جاذب پليمري مغناطيسي از الياف پليفرايند تهيه  - ۱شکل
  

  مغناطيسي - ساخت جاذب پليمري - ۲- ۱- ۲
درصد وزني الياف پلـي   ١٤ترکيب  اساس بر پليمري  ساخت جاذب

همچنـين   .انجـام شـد   ١آميـد  اکريلونيتريل در حلال دي متيـل فـرم  
ترکيب نانوذرات مگنتيـک و اکسـيد گرافيـت در سـاختار پليمـري      

ــه ــر  ب ــب ب ــاس  ترتي ــد و  ٥اس ــي   ١درص ــاف پل ــد از وزن الي درص
رم گ ـ ١٠سـاخت   بـراي اکريلونيتريل انجام شد. به اين صـورت کـه   

گرم  ٠٧/٠درصدي از ترکيب پليمري مورد نظر، مقدار  ١٤محلول 
گرم نانوذرات اکسيد گرافيـت   ٠١٤/٠نانوذرات مگنتيک به همراه 

ليتـر   ميلـي  ١٥/٩ليتـري ريختـه شـد. سـپس،      ميلي ٢٥در يک بشر 
منظور اختلاط کامـل نـانوذرات و    د. بهشبه آن اضافه  DMFحلال 
دقيقـه درون حمـام آب    ٣٠مـدت   ، مخلوط حاصل بـه DMFحلال 

 گــرم اليـاف پلـي اکريلونيتريــل   ٤/١ و التراسـونيک قـرار داده شـد   
(WPAN) ساعت بر  ٨مدت  به محلول اضافه شد. مخلوط حاصل به

قـرار   سلسـيوس درجـه   ٥٠روي دستگاه همزن مغناطيسي در دماي 
ليتـري مکـش شـد و در دسـتگاه      ميلـي  ٢ سـرنگ  داده شد. سپس بـا 

و گرم بر دقيقه  ميلي ٥ رفت. با اعمال نرخ جريانالکتروريسي قرار گ
ــر نــازل، مهــره  ٢اعمــال مقــدار ولتــاژ   پليمــري هــاي کيلــو ولــت ب

 آب ظـرف  در گرافيـت  اکسـيد  نانوذرات با شده اصلاح مغناطيسي
 وشـو  شسـت  مقطـر  آب با مرتبه چند سپس. شدند آوري جمع مقطر
 سلسـيوس  درجـه  ٦٠ دماي با آون در روز شبانه يک مدت به و شده

  .شدندخشک 

                                                
1 Dimethyl Formamide (DMF) 

  اصلاح سطح جاذب پليمري - ۳- ۱- ۲
 عــاملي گــروه بــا شــدن دار عامــل منظــور پليمرهــاي مغناطيســي بــه

سـاعت در محلـول سـود دو مـولار      ٢مـدت   )، بـه C( کربوکسيلات
 ،تقطيـر  دوبـار  آب بـا  شـو  و شسـت  بار چند از پس و ندشد ور غوطه

 خشک سلسيوس درجه  ٦٠ دماي با آون در روز شبانه يک مدت به
- C/GO1% -MNP5% مغناطيسـي پس جـاذب پليمـري   س. شدند

WPAN .هـاي   ينـد تهيـه جـاذب   افر ١شکل  در دماي اتاق سرد شد
  .دهد پليمري مغناطيسي را نشان مي

  
  شناسايي جاذب پليمري -٢-٢
منظور تعيين مشخصات نانوذرات مگنتيـک و اکسـيد گرافيـت و     به

 XRDاسـتفاده شـد. الگوهـاي     ٢ XRD هاي پليمري از آنـاليز  گوي
ها با استفاده از دستگاه پراش سنج اشعه ايکس مجهز بـه پرتـو    نمونه

کيلـو   ۴۰م و ولتـاژ  وآنگسـتر  ۵۴۰۶/۱ با طول موج kacuتک فام 
آمپر در دانشـگاه کاشـان انجـام شـد.      ميلي ۳۰ولت و شدت جريان 

با شناسايي شکل و اندازه نانو ذرات و ترکيبات پليمري ساخته شده 
انجــام شــد.  ٣روبشــي اســتفاده از دســتگاه ميکروســکوپ الکترونــي

خاصيت مغناطيسي نـانوذرات مگنتيـک و پليمرهـاي سـاخته شـده      
گيـري   در دانشگاه کاشان اندازه ٤توسط دستگاه مغناطومتر ارتعاشي

  شد.

                                                
2 X-Ray Diffraction (XRD) 
3 Scanning Electron Microscop (SEM) 
4 Vibrating-Sample Magnetoeter (VSM) 

DMF Solvent 

1- Sonicaled (0o,30 min) 
 
2- Polyacrylonitrile fiber 

Magnetic nanoparticles 
+ S Graphite oxide 

Electrospining method 

Heating 
 &  

String (50o, 8h) 

GO1%-MNP5%-WPAN 

1- NaOH 1M 
 
 
 
2- Washing 

C/GO1%-MNPs%-WPAN 

Polymeric solution 

2Kv 
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  حذف رنگزا هاي پژوهش -٣-٢
در شـرايط   ٤٦بـازي قرمـز    يجـذب سـطحي رنگـزا    يهـا  آزمايش
 .شـد انجـام  درجـه سلسـيوس    ٢۲۵ در دماي آزمايشـگاه  ناپيوسته

 مينـي  افـزار  نـرم  از اسـتفاده  با رنگزا، حذف يندافر سازي بهينه براي
 انتخـاب شـد و شـرايط    Le ١٦)٤٤( ارتوگونـالي  آرايـه  ١.١٧ ١تب

 شده تهيه هاي . مخلوطشد مشخص ١آزمايشگاهي مطابق با جدول 
 رنگـزا  محلـول  از ليتـر  ميلي ٥٠ حاوي ليتري ميلي١٠٠ هاي ارلن در
ــا ــر دور ١٤٠ ســرعت ب ــراي. شــد زده هــم دقيقــه ب از  pH تنظــيم ب

 اسـتفاده  مـولار  ١/٠ و ١ هاي با غلظت NaOHو  HCl هاي محلول
. شـد  خـارج  مخلـوط  از خـارجي  ربـاي  آهن با جاذب نهايت در. شد

 UV-Visibleمقــدار جـــذب رنگـــزا بلافاصــله توســـط دســـتگاه   
ساخت آمريکا در حداکثر طول  Unico 2100اسپکتروفتومتري مدل 

د. رانـدمان حـذف آلـودگي    ش ـگيـري   نانومتر اندازه ٥٣٠موج برابر 
ذب شده به ازاي واحـد وزن  ـج يزاـدار رنگـو مق ١ادله ـوسط معـت

  محاسبه شد ٢جاذب توسط معادله 
  
)١(                                                             	= େబିେ౪

େబ
∗ 100 R%  

  
)٢ (= (	େబିେ౪	)	౒

୑
                                                       qୣ  

  
  اين معادلات در
C0  غلظت اوليه محلول رنگزاي وCt   غلظت در زمـانt    بـر حسـب

جـرم    Mحجم محلول رنگزا بر حسـب ليتـر و    V ليتر، بر گرم ميلي
   (Khaled et al., 2009).است جاذب بر حسب گرم 

  
سازي حذف  ها براي بهينه فاکتورهاي قابل کنترل و سطوح آن -  ١جدول

  ٤٦بازي قرمز  يرنگزا
Table 1. Controllable factors and their levels for 

optimization of BR 46 dye  removal 

                                                
1 Minitab 

رويکـرد آمـاري آنـاليز ميـانگين بـراي تعيـين       پژوهش اين  در
(عوامـل   S/Nشرايط بهينـه اجـرا شـد. همچنـين، ميـانگين نسـبت       

قابل کنترل، عوامـل  ) به عوامل غير S( پذير، عوامل سيگنال کنترل
 مرتبه شبه هاي دست آمد. مدل هب هاي )) براي تمام آزمايشN( نويز
 ماننـد  جـذب  ينـد افر مکانيسـم  کنتـرل  بـراي  دوم مرتبه شبه و اول

 سـينتيک  هـاي  مـدل . شـدند  استفاده جرم انتقال و شيميايي واکنش
 ،٤٠ ،٢٠ ،١٠ ،٥ ،١ زمـان  در و جذب بهينه شرايط در رنگزا جذب

 ٣ معادله با اول مرتبه شبه مدل خطي شکل. شد رسم دقيقه ٨٥ ،٦٠
  محاسبه شد ٤معادله  باو شکل خطي مدل شبه مرتبه دوم 

  

)۳                              (	log	(qୣ	−	q୲) = logqୣ − ቀ ୏భ
ଶ.ଷ଴ଷ

ቁ t  
  

)۴                                                               (  ୲
୯౪
= ଵ

୏మ୯౛మ
+ ୲

୯౛
  

  

  اين معادلات دركه 
qe  وqt  به ترتيب مقدار رنگزا جذب شده در زمان تعادل و در زمان

t  ،بر حسب دقيقهK1  بر حسب يك بـر  ثابت معادله شبه مرتبه اول
 Ding). است) min.g/mgثابت معادله شبه مرتبه دوم ( K2و  دقيقه

et al., 2007). 
 اسـتفاده  ايزوتـرم  هـاي  منظور توصيف همدماي جذب از مدل به

 تک صورت هب جذب که کند مي پيشنهاد ٢لانگمير ايزوترم مدل. شد 
مه منـاطق داراي انـرژي   ه و است شده انجام همگن سطح در و لايه

 سيسـتم  در جـذب  ،٣فرونـدليچ  همدماي مدل. هستندجذبي برابري 
منظور بررسي  ). بهChen et al., 2008( کند مي توصيف را ناهمگن

 ،١٠ ،٥ غلظـت  در رنگزا جذب ايزوترم، هاي مدل با جذب هاي داده
 مـورد  جـذب  بهينـه  شـرايط  در ليتر در گرم ميلي ٦٠ و ٤٠ ،٢٠ ،١٥

ــي ــرار بررس ــت ق ــادلات. گرف ــه ٦و  ٥ مع ــي   ب ــکل خط ــب ش ترتي
  دهد مي نشان را فروندليچ و لانگمير هاي ايزوترم

  
)۵                                                          (େ౛

୯౛
= ଵ

୏ై୯ౣ
+ େ౛

				୯ౣ
  

  
)۶                                       (log qୣ = log K୊+	

ଵ
୬
(log Cୣ)  

  
  اين معادلات دركه 

                                                
2 Langmuir Adsorption Isotherm 
3 Freundlich Adsorption Isotherm 

Level 
 4 

Level 
 3 

Level 
 2 

Level  
1 Discription Factor 

80 
 
 

60 40 20 Concentration 
(mg/l) 

 

A 
 
 

0.20 
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 (g) 
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6 5 pH 
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Ce گـرم در ليتـر،    بر حسب ميلي غلظت تعادلي رنگزا در محلولqe 
حـداکثر ظرفيـت    qm گرم بر گرم، بر حسب ميلي مقدار جذب تعادلي

ثابت لانگمير است و  KLو  گرم بر گرم بر حسب ميليجذب سطحي 
 نشـان  را اتصـال  هـاي  انرژي جذب سـطحي و ميـل ترکيبـي مکـان    

 دهو نشان دهن گرم بر گرم بر حسب ميلي ثابت فروندليچ KF. دهد مي
توان فرونـدليچ اسـت کـه سـختي يـا       n است،ظرفيت جذبي جاذب 

  (Rozada et al., 2007).دهد  شدت جذب را نشان مي
  
 نتايج و بحث -٣
  خصوصيات نانوذرات و جاذب پليمري بررسي -١-٣

نشان داده  a -٢مربوط به نانوذرات مگنتيک در شکل  XRDآناليز 
نــانوذرات مگنتيــک داراي  شـده اســت. بــا توجــه بــه ايــن نمــودار، 

، ۴۲/۵۷، ۸۲/۵۳، ۵۳/۴۳، ۸۴/۳۵، ۴۸/۳۰هايي در زاويـه   پيک
ــه اســتدرجــه  ۳۸/۷۴و  ۵۳/۶۳ ــراش   کــه ب ــه پ ترتيــب مربــوط ب

از ســـاختار  ۹۳۱و  ۸۰۰، ۶۴۲، ۴۴۴، ۴۴۰، ۴۰۰ ،۳۱۱صـــفحات 
 XRDنتــايج حاصـل از طيــف  . اسـت مکعبـي نـانوذرات مگنتيــک   

نشـان داده شـده    b -۲مربوط به نانوذرات اکسيد گرافيـت در شـکل  
درجه و يک  ۷۷/۲۴داراي يک پيک بلند در زاويه  است. اين الگو

 ـ   درجه است که به ۶۱/۴۳پيک متوسط در زاويه  ه ترتيـب مربـوط ب
. اسـت از نـانوذرات اکسـيد گرافيـت     ۱۰۱و  ۰۰۲پراش صـفحات  

هـاي   مطابق با اين طيف، نانوذرات اکسيد گرافيت داراي کريسـتال 
سـاخته   مربوط به ترکيـب پليمـري   XRD. طيف هستند شش گوشه

هـاي   نشان داده شده است. در اين طيـف، پيـک   c -۲شده در شکل 
مربـوط بـه پـراش صـفحه     درجه  ۹۸/۱۶برابر  θ۲موجود در زاويه 

ــاختمان پليمــر اکريليــک، پيــک    ۰۱۰(  ،۵۶/۴۳،  ۸۴/۳۵) از س
، ۴۰۰ترتيب مربوط به پراش صـفحات   هدرجه ب ۰۳/۶۳و  ۴۳/۵۷

  .استاز ساختار نانوذرات مگنتيک  ۸۰۰و  ۶۴۲، ۴۴۰
بـا سـاختار    Fe3O4کـه نـانوذرات    دادخوبي نشـان   اين نتايج به

د. علاوه بر اين، پيک مربوط به مکعبي در پليمر سنتز شده وجود دار
 تا ۲۰برابر  θ۲از نانوذرات اکسيد گرافيت، در محدود  ۰۰۲صفحه 

ــاي طيـــــف     ۳۰ ــر نويزهـــ ــه احتمـــــالاً در زيـــ  XRD درجـــ
مربـوط بـه    SEMتصـاوير   .گرفته استاکريلونيتريل قرار  پليمرپلي

 bو  a- ۳نانوذرات مگنتيک و نـانوذرات اکسـيدگرافيت در شـکل    
است. اين تصـاوير عـلاوه بـر نشـان دادن     شده داده ترتيب نشان  به

هـا را نيـز نشـان     حالت کلوخـه شـده نـانوذرات، انـدازه تقريبـي آن     
و نانومتر  ۵۰حدود  دهد. بر اين اساس، نانوذرات مگنتيک اکثراً مي

 .نانومتر هستند ۷۵حدود  نانوذرات اکسيد گرافيت نيز اکثراً
از سطح مقطع و سطح پليمر ساخته شده در شکل  SEMتصاوير 

۳ -c  وd ترتيب نشان داده است. بر اسـاس ايـن تصـوير، پليمـر     به 
ساخته شده داراي منافذ بزرگ و متوسط (مـزو و مـاکرو پـورس) و    

نـانوذرات   VSM. آنـاليز  اسـت متر  ميلي ۵۱/۱متوسط  داراي قطر
 b - ۴شـکل و جاذب پليمري ساخته شد در a  -۴مگنتيک در شکل 

است. ميزان مغنـاطيس اشـباع نـانوذرات مگنتيـک     شده نشان داده 
از  اسـت.  emu/g (۴/۲و جاذب پليمري برابـر emu/g(۴۲  )برابر (

طرف ديگر کاهش ميزان مغناطيس اشباع در پليمرهاي ساخته شده 
علــت پوشــش ماتريســي از پليمرهــاي ديامغنــاطيس در ســطح   بــه

  .(Liu et al., 2011)است  نانوذرات مگنتيک
  

 
  

Fig. 2. XRD patterns of magnetic nanoparticles (a), 
graphite oxide (b) and polymeric adsorbent (c) 

) و b)، اکسيد گرافيت (a( نانوذرات مگنتيک XRDطيف  - ۲شکل
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  I
nt

en
sit

y 
(a

.u
.) 

 

)degree( θ2 



  dx.doi.org/10.22093/wwj.2018.113405.2585                                                                                                                                   ...سازي حذف رنگزاي قرمز بهينه
 

 



 Journal of Water and Wastewater                                                                                                                                مجله آب و فاضلاب
 Vol. 30, No. 4, 2019                                                                                                                                                               ١٣٩٨، سال ٤، شماره ٣٠دوره 

  
Fig. 3. SEM images of magnetic nanoparticles (a), graphite oxide nanoparticles (b), cross section (c) and surface (d) 

of polymeric adsorbent 
 ) جاذب پليمريd) و سطح (c)، مقطع (b)، نانوذرات اکسيد گرافيت (aاز نانوذرات مگنتيک( SEMتصوير  - ٣شکل

  

   
Fig. 4. VSM image of magnetic nanoparticles (a) and 

polymeric adsorbent (b) 
  ).b) و جاذب پليمري (aاز نانوذرات مگنتيک (  VSMتصوير - ۴شکل 

  
  بهينه سازي حذف رنگزا -٢-٣

مربـوط بـه هـر کـدام از      S/Nدست آمده و مقادير  هنتايج ب ٢جدول 
 ٤ آزمـايش  که دهد مي نشان نتايج اين. دهد را نشان مي ها آزمايش

و همچنـين حـداکثر    ٨١/٣٩برابر  S/N نسبت مقدار حداکثر داراي
دهنـده   نشـان  ٥ شـکل  .اسـت درصـد   ٨٤/٩٧ميانگين درصد حذف 

 ـب S/Nادير ـمق سـازي   موجـود در بهينـه  رهاي ـپارامت ـراي سـطوح  ــ
  است.حذف رنگزا 

  غلظت اوليه محلول رنگزا - ١- ٢- ٣
 افـزايش  بـا  کـه  داد نشـان  رنگـزا  حذف سازي نتايج حاصل از بهينه

کنـد   کاهش پيـدا مـي  رنگزا و حذف  S/N نسبت اوليه، غلظت مقدار
 بـا  جاذب در فعال هاي سايت اشباع دليل به احتمالاً که )a-٥شکل(
 ـ رـام نــاي ر،ـديگ رفـط از .استزا ـرنگ غلظت زايشـاف  لــ ـدلي هب

 آن غلظـت  افـزايش  از ناشي رنگزا هاي مولکول ميان دافعه افزايش
 Kaouah). شـود  مي جاذب توسط آنها شدن جذب از مانع که است

et al., 2013)  
  
  مقدار جاذب - ٢- ٢- ٣

ــا ــزايش ب ــدار اف ــاذب مق ــبت ج ــي  S/N نس ــدا م ــزايش پي ــد  اف   کن
چنـداني در حـذف    تأثيرايش جاذب افز پس از مدتي .)b-٥شکل (

است که با افزايش جاذب، کـل   آندليل  ندارد که اين امر احتمالاً به
 زمان، همان در و کند فضاي فعال در جذب سطحي افزايش پيدا مي

 بيشتر يکديگر با ها جاذب ميان دافعه جاذب، مقدار افزايش دليل به
 ,.Moradi Dehghani et al). است رنگزا و پليمرها ميان جاذبه از

2014)  
  
٣-٢-٣- pH   

 مربوط به ماهيت رنگزا pHدر برابر تغيير  S/Nير آشکار نسبت تغي
 آنيـــوني عـــاملي هـــاي (کـــاتيوني بـــودن آن) و همچنـــين، گـــروه

  هـ. با توجه به اينک)c-٥شکل است ( جاذب سطح بر ربوکسيلاتـک

  Applied field (Oe) 
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  براي هر آزمايش S/N هاي مقادير حذف و نسبت -٢جدول
Table 2. Removal and S/N ratio for each experiment 

S/N PRE(%) Factor Test Mean R B C D C B A 
32.53 42.33 42.36 42.30 10 5 0.05 20 1 
36.66 65.12 68.00 68.25 30 6 0.10 20 2 
37.89 78.51 78.90 78.13 40 8   0.15 20 3 
39.81 97.84 97.89 97.80 60 11 0.20 20 4 
31.25 36.55 36.90 36.20 40 6 0.05 40 5 
31.53 37.72 37.25 38.20 60 5 0.10 40 6 
37.97 79.20 78.71 79.70 10 11 0.15 40 7 
35.54 59.89 58.90 60.89 30 8 0.20 40 8 
32.95 44.45 44.80 44.10 60 8 0.05 60 9 
34.99 56.19 56.02 56.37 40 11 0.10 60 10 
30.57 33.80 3.60 34.00 30 5 0.15 60 11 
 31.29 36.70 36.80 36.60 10 6 0.20 60 12 
34.08 50.64 51.00 50.28 30 11 0.05 80 13 
32.14 40.48 40.50 40.46 10 8 0.10 80 14 
31.73 38.60 38.80 38.40 60 6 0.15 80 15 
31.35 36.98 36.99 36.96 40 5 0.20 80 16 

  

                    
 

        
  

Fig. 5. Mean effects plot for S/N ratio of controllable factors 
   S/N اثر فاکتورهاي قابل کنترل بر روي نسبت -٥شکل 
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 آناليز واريانس ميانگين جذب رنگزاي بازي -٣جدول
Table 3. Analysis of variance for S/N ratio of each factor 

Percentage of  
contribution F-value Mean square Sum of 

squares 
Degree of 
freedom Factor 

41.97 16.53 774.67 2324 3 Initial  
concentration 

9.9 3.94 184.71 554.12 3 Dose 
44.96 17.85 836.55 2509.24 3 pH 

0.94 0.37 17.49 52.46 3 Agitation time 
(min) 

2.5  46.85 140.56 3 Error 
100   5580.78 15 Total 

  
و  pHبــا کــاهش  ،يــک ترکيــب کــاتيوني اســت ٤٦قرمــز  يرنگـزا 

 سـر  بـر  رنگـزا  هـاي  کـاتيون  و ها بين اين يون +H هاي افزايش يون
 آيد مي وجود هب رقابت ها جاذب روي بر فعال هاي جايگاه به اتصال

 طرفـي،  از). Karim et al., 2009( يابـد  مـي  کـاهش  رنگزا جذب و
pH بود گذار اثر نيز جاذب عاملي هاي محلول بر روي تفکيک گرو . 

بـر روي جـاذب   Hା		 هـاي  يـون  جذب محلول، شدن اسيدي با
منجر به تبديل گروه عاملي کربوکسيلات به گروه عاملي کربوکسيل 

) و دافعه الکترواستاتيک بين بارهاي مثبت Oh et al., 2000( شده
مانع از  ٤٦قرمز  يمثبت رنگزا ارهايايجاد شده بر سطح جاذب و ب

 از ديگـر  يکـي  تغييـر  ايـن  شوند کـه  جذب رنگزا بر سطح جاذب مي
 ,.Cengiz et al)است  اسيدي محيط در رنگزا جذب کاهش دلايل

2012) .  
، OHିهاي دليل وجود مقادير کافي از يون بالا احتمالاً به pHدر 

 هجاذبـــ و شــده  منفـــي بــار  داراي پليمــري  هـــاي ســطح جــاذب  
ميان رنگزا و سطح جاذب منجر به افـزايش جـذب    کالکترواستاتي

  ).Saeed et al., 2008( شود مي
  

  زمان تماس -۳-۲-۴
نشان داد کـه جـذب رنگـزا در     S/Nاثر زمان تماس بر روي نسبت 

رســد و در  مــي تعـادل  دقيقــه پــس از شـروع واکــنش بــه  ٣٠زمـان  
 در ابتـدا . )d-٥شـکل  (گيـرد    ه کندي صورت مـي هاي بعدي ب  زمان

سطوح  در دموجو فعال هاي مکان روي بر رنگزا هاي مولکول بيشتر

 هـاي  شوند و پس از آن به حفـرات و لايـه   ميخارجي جاذب جذب 
  .يابند مي راه داخلي
عنـوان   بـه  S/N مقـدار  حداکثر انتخاب به توجه با اساس اين بر

گـرم در ليتـر    ميلـي  ٢٠ مقـدار غلظـت  ، ٥ شکلپاسخ بهتر، مطابق با 
 ١٥/٠، مقـدار جـاذب   همچنـين د. ش ـاب خعنوان غلظت بهينه انت به

بهينه انتخاب  ارعنوان مقد به دقيقه ٣٠ زمان و ١١برابر با  pH ،گرم
مربـوط بـه    ١نتايج حاصل از انجام آناليز واريـانس  ٣جدول  .شدند

 اسـاس،  ايـن  بـر . دهـد  ثر در جذب رنگزا را نشان ميؤفاکتورهاي م
ثير أدرصد بيشترين ت ٩٦/٤٤در ميان ساير پارامترها با  pH فاکتور

  . دارددر حذف رنگزا  را
بـر روي جـاذب    +H هـاي  با اسيدي شـدن محلـول، جـذب يـون    

C/GO1%-MNP5%-WPAN       منجــر بــه تبــديل گــروه عــاملي
ــه     ــده و دافعـ ــيل شـ ــاملي کربوکسـ ــروه عـ ــه گـ ــيلات بـ کربوکسـ
الکترواستاتيک بين بارهاي مثبـت ايجـاد شـده بـر سـطح جـاذب و       

مانع از جذب رنگزا بر سـطح   ۴۶بارهاي مثبت رنگزاي بازي قرمز 
   .)Cengiz et al., 2012( شوند جاذب مي

، OH هـاي  کـافي از يـون   اردليل وجود مقد هاي بالا بهpHدر 
 ـ  سطح جاذب الکترواسـتاتيک   هپليمري داراي بار منفي شده و جاذب

 Saeed( شـود  ميميان رنگزا و سطح جاذب منجر به افزايش جذب 

et al., 2008(.  در نتيجه درpH  نسبت بـه   ۱۱و  ۸هاي قلياييpH 
مقدار جذب رنگزا بيشتر اسـت.   ،۳و ۲اسيدي  pHو  ۶نسبتاً خنثي 

  ترتيب به  هـه، مقدار جاذب و زمان تماس بـرهاي غلظت اوليـارامتـپ
                                                
1 Analysis of Variance (ANOVA) 
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  هاي همدماي لانگمير و فروندليچ ثابت -۴جدول
Table 4. Langmuir and Freundlich parameters 

Langmuir isotherm model   Freundlich isotherm model 
qmax(mg/g) KL(L/mg) R2   Kf(mg/g) (L/mg)1/n n R2 

19.80 0.4799 0.95   5.5744 2.175 0.99 
  

 
Fig. 6. Langmuir (a) and Freundlich (b) isotherms 

  )b) و فروندليچ (aهاي همدماي لانگمير ( مدل -٦شکل 
  

. هسـتند ثر ؤدرصد در حذف رنگزا م ـ ۹۴/۰و  ۹/۹، ۹۷/۴۱ميزان 
  .بود درصد ٥/٢ ها آزمايش در خطا سهم
  
 تعادلي جذب هاي پژوهش -٣-٣
  ايزوترم جذب سطحي - ۱- ۳- ۳

. رود کار مي لانگمير براي تعيين مقدار حداکثر ظرفيت جذب به مدل
 انـرژي  با روي سطوحي بر جذب که است اين بر فرض مدل اين در

 هـاي  مولکـول  بـين  برخـوردي  گونـه  هيچ و شود مي انجام يکنواخت
  ).Cengiz et al., 2012( پذيرد نمي صورت شده جذب

ذب در سطوح ناهمگن يـا جـذب   ج نمايش براي فروندليچ ايزوترم
مـدل همـدماي   پارامترهـاي ايزوترمـي و   چند لايه قابل ارائه است. 

شده نشان داده  ٦ و شکل ٤جدول  ترتيب در لانگمير و فروندليچ به
 حاصـل  Ceبـه   Ce/qe نمـودار . مدل همدماي لانگمير از رسم است

حداکثر ظرفيت  q୫ୟ୶ اساس نتايج حاصل، . بر)a -۶شکل ( شود مي
حداکثر تمايـل   KLو گرم بر گرم  ميلي ۸۰/۱۹جذب تک لايه برابر 

بود. مدل همدماي فرونـدليچ  گرم  ليتر بر ميلي ۴۷۹۹/۰جذب برابر 
 log qeحسب بر (تعـادلي جـذب ظرفيـت)     Log Ce از رسم نمودار

. بر اساس نتايج ه استنشان داده شد b -۶غلظت تعادلي) در شکل (
ــدليچ  ــت فرون ــر  )KF (1/n)L/mg)(m/g(حاصــل، ثاب  ۵۷۴۴/۵براب

هـاي   که شاخص بزرگي نسبي و گوناگوني انرژي nتعيين شد. ثابت 
 ۱پليمري بيشـتر از    براي جاذب است،وابسته به جذب براي رنگزا 

شـاخص شـدت جـذب    زيـاد بـودن    دهنده نشان که است) ۱۵۷/۲(
 در نتيجه،. ),Sheet et al., 2014 Benhamou et al., 2009(است 

ــدليچ  تعيــينضــرايب  ــراي مــدل فرون ــدل  R2 =۹۹/۰ب ــراي م و ب
 که کند مي دلالت تعيين ضرايب در نتيجهبود.  = ۹۵/۰R2لانگمير 

 ـ  فرونـدليچ  مـدل  با جذب يندافر مـدل لانگميـر تناسـب     هنسـبت ب
وسيله جاذب بر روي سطوح  هيند جذب بابيشتري دارد. در نتيجه، فر

  شد.ناهمگن و با تشکيل پوشش چند لايه تشريح 
  
  سينتيک جذب سطحي -۳-۳-۲

 شـبه  و اول مرتبـه  شـبه  سـينتيک  هـاي  پارامترهاي سينتيکي و مدل
شــده   داده نشـان  bو  a-٧ شکل و ٥دول ـدر ج ترتيب به دوم مرتبه
 رـرابـب K1ه مرتبه اول ــابت شبـه اول، ثــه مرتبـدل شبــدر م .است

  بود. ۷۹/۰و ضريب رگرسيون خطي برابر ليتر بر دقيقه  ۱۱۴۶/۰

y = 0.0503x + 0.1047
R² = 0.9556
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  پارامترهاي سينتيک جذب سطحي -۵جدول
Table 5. Kinetic parameters for adsorption 

Pseudo-first-order model  Pseudo-second-order model 

K1 qe(exp) qe(cal) R2  K2 qe(exp) qe(cal) R2 

0.1146 6.355 6.279 0.79  0.381 6.355 6.393 0.999 
  

  
Fig. 7. Adsorption kinetics. (a) pseudo-first-order and (b) pseudo-second-order kinetic models 

  ).b) و دوم (aمرتبه اول (هاي سينتيک شبه  مدل - ۷شکل
  

ــر  ــين ب ــبه مرتبــه اول     همچن ــدل ش ــايج در م ــاس ايــن نت  qe ،اس
ايشگاهي با مقدار محاسبه شده از نمودار توافق ندارد. در مـدل  آزم

 min.g/mgبرابـر  K2ثابت سـرعت شـبه مرتبـه دوم    شبه مرتبه دوم، 
، در نتيجـه . بـود  ۹۹۹/۰و ضريب رگرسيون خطي برابر با  ۳۸۱/۰

آزمايشگاهي با مقدار حاصل براي qୣ	مقدار  ،مدل شبه مرتبه دوم در
در نتيجه جـذب رنگـزا از سـينتيک     دارد. زياديآن از مدل تطابق 

   اســـت شـــيميايي نـــوع از و کنـــد شـــبه مرتبـــه دوم پيـــروي مـــي
)Benhamou et al., 2009.(  
  
  گيري نتيجه -٤

  اي از  از ضايعات صنعت نساجي براي حذف آلاينده پژوهشدر اين 

  پساب همان صنعت استفاده شد. 
رو، ضمن کاهش پسـماند توليـدي، راهکـاري نيـز بـراي       اين از

، ترکيب پژوهشبر اساس نتايج اين حذف رنگزا از پساب ارائه شد. 
عنـوان   بـه  اکريلونيتريل يساخته شده از الياف پل مغناطيسي يپليمر
 توانـد  يم ـ زيست  قيمت و سازگار با محيط ، کارا، ارزانمفيد يجاذب
 ۴۶قرمـز   يکاتيون يخصوص رنگزا هحذف ترکيبات رنگزا و ب براي

اينکـه   خصـوص  به مورد استفاده قرار گيرد. ياز پساب صنايع نساج
ايـن   .اسـت ترکيب حاصله در چند مرحله جذب رنگزا قابل استفاده 

 يدر شرايط آزمايشگاهي و بـا اسـتفاده از محلـول رنگـزا     پژوهش
ساختگي انجام شد و کارايي آن براي پساب واقعي صنايع نسـاجي  

 يد مورد بررسي قرار گيرد.با
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