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به عنوان جاذب كارآمد براي حذف  (II) با يون مس آلائيده 4O2ZnO/ZnAlي هيهت

  محلول آبيرنگ آنيوني از 

 ناهيد رسولي ، *فاطمه آبسالان، مريم موحدي

 دانشكده شيمي، دانشگاه پيام نور، تهران، ايران

 95/41/17تاریخ پذیرش:            40/41/17تاریخ تصحيح:              93/40/17تاریخ دریافت: 

 چکيده

طيف سنج مادون  ،)XRD(هاي دستگاهي پراش اشعه ايكس تهيه شد. نمونه توسط روش )II(با يون مسآلائيده  4O2ZnO/ZnAlدر اين پژوهش 

اسپكتروسكوپي  و (EDX)ي ايكس مجهز به اسپكتروسكوپي پراكندگي انرژي اشعه (SEM)ميكروسكوپ الكتروني روبشي  ،(FT-IR)قرمز تبديل فوريه

 هاي آنيوني و كاتيوني متيل اورنژ، كنگورد، متيلنبه عنوان جاذب براي حذف رنگ شناسائي شد. كارائي نمونه (ICP)نشري پلاسماي جفت شده القائي 

هاي مدلمقايسه شد.   4O2ZnO/ZnAlيبلو و متيل اورنژ از محلول آبي بررسي شد. علاوه براين كارائي اين نمونه با نمونه متيلنهاي بلو و مخلوط رنگ

يك انتخاب اميدبخش  )II(با يون مس آلائيده  4O2ZnO/ZnAlي امتحان شد. نتايج نشان داد كه نمونه ي دومي اول و شبه مرتبهسينتيكي شبه مرتبه

 .است حذف رنگ آنيوني متيل اورنژ از پساببراي 

 .)II(با يون مس  آلائيده 4O2ZnO/ZnAl : جاذب، حذف رنگ آنيوني، كليدي كلمات

 مقدمه -1

هاي اخير با آلي است. در سال هايرنگفلزات سنگين و  قبيلهاي سمي از ها عمدتاً به علت وجود آلایندهآلودگي آبمهمترین 

 ها موجب اثرات نامطلوب در اكوسيستم و سلامت انسان شدهي عظيم فاضلابتوجه به افزایش سریع صنایع در جهان، تخليه

هاي هاي كاتيوني و آنيوني آلي بسيار پایدارند و بنابراین به راحتي قابل تجزیه نيستند. دفع این رنگاست. بسياري از رنگ

ها تواند اثرات مضر و ناسازگار بر محيط زیست، انسان و حيوانات داشته باشد. اكثر رنگك بدون هيچگونه پيش درمان ميخطرنا

ي زا و موتاژنيك هستند. استفاده از جاذب براي تصفيهها بسيار سمي، سرطانها مانند آميني آنو محصولات تخریب شده

امروزه مواد برپایه كربني، فلزات نجيب، مخلوط  .هاي تصفيه فاضلاب استز شيوهها یكي اكاهش آلاینده و هاي صنعتيپساب

 .[9-91] به عنوان جاذب گزارش شده است هاي معدنيانواع خاك و مرييهاي پلها، كامپوزیتهاي فلزي، اسپينل فریتاكسيد
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هاي آنيوني شناخته كه به عنوان رس اي از تركيبات شبه هيدروتالسيتي استدسته (LDH)ايهاي دوگانه لایههيدروكسيد

اي براي به تعادل رساندن بار كلي هاي بين لایه+( و نيز آنيون3+( و )1هاي فلزي با اعداد اكسایش )اند كه در آن كاتيونشده

+O2.mH x/n)-n(A x+]2(OH) 3[عمومي  فرمول با ايلایههاي دوگانه هيدروكسيدساختار وجود دارد. 
xM 2+

x-1[M  نشان داده

بين  آنيون A و M2+/(M3+M++3( مولي نسبت xظرفيتي،  سه و ظرفيتي ترتيب كاتيونهاي دو به M+3و M+2شود كه در آنمي

ه از این دست غالباًًگيرند هاي هيدروكسيد قرار ميیند سنتز عمدتاً بين لایهآهاي آب در طي فراست. مولكول n اي با ظرفيتلایه

مد، كنند. جذب آلاینده توسط این تركيبات كارآاز پساب از مكانيسم جذب و تبادل یوني استفاده مي تركيبات براي حذف آلاینده

ست گزارش شده ااي هاي دوگانه لایههاي متنوعي از تركيبات هيدروكسيدكامپوزیتمقرون به صرفه و غير سمي است. تا كنون 

هاي LDHمكانيسم جذب انواع مختلف آلاینده بر روي  .[93-95]دهندهي در عملكرد جذب نشان ميكه بهبود قابل توج

در  هاي آنيونيهيبریدي غالباً به نوع مواد هيبرید شده )جاذب( و آلاینده )جذب شونده( بستگي دارد. كلسينه كردن این خاك

  ياین تحقيق نمونهدر  .[91-89]شودخواص ویژه ميهاي فلزي مخلوط با ( منجر به تشكيل اكسيد051-151)°C دماي بين

4O2ZnO/ZnAl با یون مس  آلائيده ينمونه و)II( يادوگانه لایه از هيدروكسيد LDH-AlZn هاي هيه و توسط روشت

آنيوني هاي هاي رنگي از قبيل رنگ كاتيوني متيلن بلو، رنگهاي جاذب براي حذف آلایندهدستگاهي شناسائي شد. كارائي نمونه

 كاتيوني و آنيوني متيلن بلو و متيل اورنژ از محلولهایشان بررسي شد.  هايمتيل اورنژ و كنگورد و مخلوط رنگ

 بخش تجربی-2

 هامواد شيميایي و دستگاه -5-9

آبه و  1نيترات آبه، مس  1آبه، آلومينيم نيترات  1بلو، كنگورد، روي نيترات  اورانژ، متيلن در این تحقيق مواد شيميائي متيل

 X pert( مدلXRD) سدیم هيدرواكسيد از شركت مرك خریداري شد. براي شناسائي محصول از دستگاه پراش اشعه ایكس

Mpd سنج مادون قرمز تبدیل فوریه مدل ، طيفJASCO-4200 ميكروسكوپ الكتروني روبشي مجهز به اسپكترومتر پراكندگي ،

-Shimadzuماوراءبنفش مدل -مرئي و دستگاه اسپكتروفوتومتر جذبي TESCAN( مدل (SEM-EDXي ایكس انرژي اشعه

 استفاده شد.              2550

 روش سنتز جاذب -5-5

  pHتهيه شد. سپس 9به  3روي به آلومينيم نسبت مولي  با مينيم نيترات نه آبهآلو و آبه شش روي نيتراتهاي نمك محلولي از

با سرعت مناسب توسط یك همزن  تنظيم شد. سوسپانسيون حاصل 5/8حدود  M4سدیم هيدروكسيد  محلولتوسط محلول 

با آب دیونيزه چندین بار جمع آوري و  رسوب حاصلبعد از آن  بهمزده شد. C ° 15ساعت در دماي 14مغناطيسي به مدت 

در این   .[91]خشك شد C °81دماي با یك آون  در رسوب حاصلسپس . گرددآب شستشو تقریباً خنثي  pHشستشو شد تا 
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)3Cu(NO(2  آبه 1مس نيترات  g4/1تهيه شد. در مرحله بعدي  LDH-ZnAlاي انه لایهي هيدروكسيد دوگمرحله نمونه

)O2.6H  بهmL 11  آب دیونيزه اضافه شد. سپسg1/9 ي از نمونهLDH-ZnAl  ساعت  1تهيه شده به آن اضافه و به مدت

كلسينه شد.  C511°خشك و در كوره با دماي  C11° با دماي در آون حاصلرسوب توسط همزن مغناطيسي همزده شد. 

 تهيه شد. C°511در دماي  LDH-ZnAlي از كلسينه كردن نمونه 4O2ZnO/ZnAl يچنين نمونهمه

 رنگي از محلول آبي روش حذف آلاینده -5-3

مخلوط  كنگورد، متيلن بلو و متيل اورنژ و  محلول هاي رنگهاي تهيه شده به عنوان جاذب محلولبه منظور بررسي كارائي نمونه

از محلول رنگ با  mL111دوتائي رنگ متيلن بلو و متيل اورنژ به عنوان مدل آلاینده محيط زیست استفاده شد. در این آزمایش 

ریخته شد. به منظور ایجاد محيط تاریك اطراف بشر با فویل آلومينيومي پوشانده شد.  mL151در یك بشر  mgL 91-1غلظت 

 بردارينمونه جاذب تهيه شده به محلول اضافه و مخلوط توسط یك همزن مغناطيسي بهمزده شد. زمان نمونه g9/1سپس مقدار 

توسط  آنطيف جذبي و  ري سانتریفيوژ. محلول نمونه برداشددقيقه انتخاب  981و  911، 11، 11، 45، 31، 95، 1

 ( محاسبه شد. 9ي ). درصد حذف آلاینده توسط رابطهشدثبت  UV-Visاسپكتروفوتومتر 

(9) 
Dye removal =

(C0 − Ct)

C0
× 100         

)ظرفيت جذب   tqي است. براي محاسبه tغلظت محلول رنگ در زمان   tC و ي محلول رنگغلظت اوليه 0C ،(9ي )كه در رابطه

 ( استفاده شد.1ي )جاذب( از رابطه

(1) 
   qt =  

(C0 − Ct)V

m
    

غلظت محلول رنگ در زمان  mgLtC)-1(ي رنگ، غلظت اوليه mgL0C)-1( ظرفيت جذب جاذب، mggtq)-1((، 1ي )كه در رابطه

t،V(L)  و حجم محلول آلاینده m(g)  در سري آزمایش دیگر استوزن جاذب .mL111 بلو و  متيلن هايمخلوط رنگ محلول

نسبت به هریك از اجزاء تهيه و به عنوان مدل آلاینده رنگي استفاده شد. سپس با استفاده از  mgL5-1 اورنژ  با غلظت متيل

 .دشها محاسبه هر یك از رنگ حذف درصد حذف رنگ و ظرفيت جذب جاذب براي (1( و )9ي )رابطه

 نتايج و بحث-3

 هاي جاذبنمونهشناسائي  -3-9

، الف( توافق خوبي با الگوي 9)شكل  ZnAl-LDHي نمونهسنتز شد.  ZnAl-LDHاي ي هيدروكسيد دوگانه لایهابتدا نمونه

هاي پيك در این تركيب همچنين .[91]دارد( 48-9111شماره كارت استاندارد )اشعه ایكس با ساختار هگزاگونالي و پراش 

 است مشاهده شد.  LDH( كه از مشخصات مواد 111( و )113)
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  /4O2ZnAlZnOي)ج( نمونه  4O2ZnO/ZnAlي )ب( نمونه LDH-ZnAl ايهيدروكسيد دوگانه لايه )الف( الگوي پراش اشعه ايكس -1 شكل
  (II) با يون مس آلائيده

. توليد شد ZnOو  4O2ZnAlهاي فلزي مخلوط اكسيد 9به  Al، 3به   Znبا نسبت مولي  LDHي نمونهكلسينه كردن بر اثر 

 ( و ساختار131-9459با ساختار ورتزیت با شماره كارت استاندارد ) ZnOحضور  ، ب(9)شكل  ي ایكسالگوي پراش اشعه

آلائيده ي نمونه ، ج(9)شكل  ي ایكسالگوي پراش اشعه. ( را نشان داد15-1111با شماره كارت استاندارد ) 4O2ZnAlاسپينل 

را  4O2(MAl(M=Zn, Cu , مخلوط كه تشكيل روي اكسيد و اسپينل بود 4O2ZnO/ZnAlي با نمونه مشابه )II(یون مس با 

 مورفولوژيها است براي نمونه 4O2ZnO/ZnAlو   LDH-ZnAlيهانمونهب( مربوط به و  الف، 1)شكل  SEMتصاویر  تائيد كرد.
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 مشاهده شدبهم چسبيده ذرات نانو  (II)با یون مسآلائيده ي نمونهبراي اما  .مشاهده شد nm51با ضخامت تقریباً پوسته مانند 

   .(ج، 1)شكل 

 
  )II( با يون مسآلائيده ي )ج( نمونه  4O2lZnO/ZnA ي)ب( نمونه LDH-ZnAl )الف( SEMتصوير  -2 شكل

استفاده شد.  (EDX)از آناليز  (II) ي آلائيده با یون مسنمونهدر به منظور تائيد حضور عناصر اكسيژن، آلومينيم، مس و روي 

 (.3)شكل  بدست آمد 5% (Cu)و  50% ،(Al) 99% ،(Zn) 10% (O)تقریبي  طوربا استفاده از این آناليز درصد اتمي عناصر به 

براي آناليز عنصري استفاده شد كه نسبت مولي عناصر  (ICP)همچنين از اسپكتروسكوپي نشري پلاسماي جفت شده القائي 

-ZnAlي براي نمونه طيف مادون قرمز تبدیل فوریه در بررسيبدست آمد.  44/1و  38/1، 9آلومينيم، روي و مس به ترتيب 

LDH هاي ارتعاشي گروه نوارهاي جذبي مربوط به مدOH هاي آب موجود در ين مولكولچنمانند و هم متصل به لایه بروسيت

در  O-M-O يارتعاشهاي مدو  cm9111-1زیر ي در ناحيه O-Mهاي ارتعاشي، مدcm3401-1و  cm9111-1ها در بين لایه

  مشاهده شد. cm9381-1در  ارتعاش كششي آنيون نيتراتو  cm 511-411-1ي ناحيه
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  )II( با يون مسآلائيده  4O2ZnO/ZnAl ينمونه EDXآناليز  -3شكل 

 

  ينمونه)ج(  4O2ZnO/ZnAlي )ب( نمونه LDH-ZnAlاي ي هيدروكسيد دوگانه لايهطيف مادون قرمز تبديل فوريه )الف( نمونه -4 شكل

4O2ZnO/ZnAlبا يون مس آلائيده )II(  

هاي آب جذب سطحي مربوط به مولكول OHهاي جذبي ارتعاشي كششي و خمشي گروه نوار 4O2ZnO/ZnAlي راي نمونهب

 cm118 ،1-cm511-1 در ZnOو  4O2ZnAlدر فاز اسپينل  O-Znو  O-Alهاي ارتعاشي ، مدcm9539-1و  cm3413-1شده در 

مربوط به  OHهاي جذبي ارتعاشي كششي و خمشي گروه نوار )II( با یون مسآلائيده ي براي نمونهمشاهده شد.  cm445-1 و

Cu-و  O-Cu ،O-Al، نوارهاي جذبي مربوط به مد ارتعاشي cm9539-1و  cm3441-1هاي آب جذب سطحي شده در مولكول

Al-O 1بيني در ناحيه-cm 811-111 ارتعاشيمد  و O-Zn 1در-cm444 الف، ب و ج(.، 4)شكل مشاهده شد 
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   مربوط به حذف آلاینده رنگي از محلولنتایج  -3-5

از محلول بررسي  يرنگ هايبراي حذف آلاینده )II( با یون مس آلائيده يو نمونه 4O2ZnO/ZnAlي در این تحقيق كارائي نمونه

 4O2ZnO/ZnAlي نمونهتوسط  %35و  %5، %83به ترتيب  اورنژ بلو  و متيل متيلن، كنگوردهاي از محلولدرصد حذف رنگ  .9شد

مقدار ظرفيت  بو  الف، 1شكل ، الف و ب(. در5بدست آمد )شكل  )II( ي آلائيده با یون مسنمونهتوسط  %18و  %5، %84و 

حذف رنگ براي  1/11و  II( 8/91 ،4/9(مس  با یون آلائيده ينمونهو  mg/g 8/91 ،4/9، 3/1به ترتيب  4O2ZnO/ZnAlجذب 

  .بدست آمداز محلولهایشان  اورنژمتيلن بلو  و متيل ، كنگورد

 
 ينمونه)ب(  4O2ZnO/ZnAlي )الف( نمونه هايتوسط جاذب )MO(و متيل اورنژ  )MB(متيلن بلو ، )CR(رنگ كنگورد درصد حذف  -5 شكل

  (II) آلائيده با يون مس

یك افزایش تقریباً سه برابري نسبت به حذف رنگ متيل  دیگري نسبت به نمونه  (II)ي آلائيده با یون مس نتایج براي نمونه

ها بررسي آن مخلوط هاي متيلن بلو  و متيل اورنژ از محلولنشان داد. در آزمایش دیگر حذف همزمان رنگرا اورنژ از محلول 

ي ونهنم توسط %51، %19الف و ب( به ترتيب  ،0)شكل  متيل اورنژ و هاي متيلن بلوشد. درصد حذف همزمان رنگ

4O2ZnO/ZnAl مس  ي آلائيده با یوننمونه براي و)II( 91% محاسبه شد. %19و 

 

 
  هر آزمايش سه مرتبه تكرار و نوار خطا رسم شد. 1 
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متيلن ، )CR(هاي كنگورد براي حذف رنگ  )II( مس آلائيده با يون  ينمونه)ب(  4O2ZnO/ZnAlي هاي )الف( نمونهظرفيت جذب جاذب -6 شكل

 هايشان از محلول (MO)و متيل اورنژ  (MB) بلو

 
آلائيده  ينمونه)ب(  4O2ZnO/ZnAlي )الف( نمونه هايتوسط جاذب )MO(و متيل اورنژ  )MB( متيلن بلوهاي درصد حذف همزمان رنگ -7 شكل

 (II) با يون مس

متيلن بلو و متيل اورنژ توسط  همزمان براي حذف (بو  الف، 8)شكل  ظرفيت جذب جاذب همچنين مقدار

 .بدست آمد  5/0و  II(، mg/g 1/9(ي آلائيده با یون مسنمونه براي و 8/1و  mg/g 1/1به ترتيب  4O2ZnO/ZnAl ينمونه

 نشان داد. (II)مس  با یون آلائيدهي نمونه توسطرا براي حذف رنگ آنيوني متيل اورنژ  %19این نتایج حذف گزینش پذیر حدود 
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متيلن بلو هاي راي حذف همزمان رنگب )II( آلائيده با يون مس  ينمونه)ب(  4O2ZnO/ZnAlي هاي )الف( نمونهجاذبظرفيت جذب  -8 شكل

(MB)  و متيل اورنژ(MO) از محلول 

ده هاي تهيه شهاي آنيوني كنگورد و متيل اورنژ كه بيشترین جذب را بر روي سطح جاذبرنگ براي بررسي سينتيك جذب

هاي سينتيكي به ترتيب مدل 4و  3 هايرابطهي دوم استفاده شد. ي اول و شبه مرتبههاي سينتيكي شبه مرتبهاز مدل داشتند

 دهد.ي دوم را نشان ميي اول و شبه مرتبهشبه مرتبه

(3) 
log(qe − qt) = log(qe) −

k1t

2.303
                         

(4) 
 

t

qt
=

1

k2(qe)2
+

t

qe
 

 

ثابت  2kثابت سرعت شبه مرتبه اول و   t ،1k ظرفيت جذب در زمان tqظرفيت جذب در حالت تعادل،  eq ،4و 3 هايرابطه در

log(qeسرعت شبه مرتبه دوم است. از رسم نمودارهاي  − qt) و ،tt/q پارامترهاي توان بر حسب زمان ميeq  1وk 2 وk  را

و  2Rي ضریب همبستگي با محاسبهآورده شده است.  9، الف و ب( و پارامترها در جدول 1بدست آورد كه نمودارها در )شكل 

نيون، آ-به طور كلي كمپلكس فلز. نشان دادي دوم مدل شبه مرتبهنتایج توافق بيشتري با تئوري و تجربي  eq يمقایسه

 لایندهآ هاي رایجي هستند كه در فرآیند جذبو پيوند شيميائي مكانيسم π-πهاي الكترواستاتيكي، بر همكنش برهمكنش

 .[93]دخالت دارند
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هايشان محلولاز  (MO)و متيل اورنژ  (CR)آنيوني هاي براي حذف رنگ  ي دوم)ب( شبه مرتبه و ي اولسينتيكي شبه مرتبه هاي)الف( مدل -9 شكل
 (II) با يون مسآلائيده ي توسط نمونه

 ي دومي اول و شبه مرتبهسينتيكي شبه مرتبه هايمدل پارمترهاي مربوط به -1جدول 
دومشبه مرتبه  qe شبه مرتبه اول  

exp
 رنگ 

R2 qe2(mg/g) k2(g/mg min) R2 qe1(mg/g) k1(min-1) 

1110/1 81/91 1-91×91/9  1101/1 11/9 4-91×11/1 0/95 CR 

1859/1 11/11 4-91×95/5  1104/1 01/1 3-91×94/0 3/11 MO 

 1در شرایط مشابه تهيه شد كه كارائي پایيني را نشان داد. در جدول  Mg(II) با یونآلائيده ي در این تحقيق نمونهبه علاوه 

 با یونآلائيده ي نمونه ،ZnAl-CLDHو  MgAl-CLDH يكلسينه شده هايي حذف رنگ متيل اورنژ توسط نمونهمقایسه

Cu(II) با یونآلائيده ي و نمونه Mg(II) هاي متفاوت گزارش شده توسط ي عملكرد جاذباگرچه مقایسه .آورده شده است

ي آلائيده دهد كه كارائي نمونهمحققين به دليل استفاده از شرایط غير یكسان كمي مشكل است اما این تحقيق بخوبي نشان مي

 افزایش یافته است.  Cu(II)با یون 

   مشابه براي حذف آلاينده رنگ متيل اورنژ تعدادي جاذبي مقايسه -2جدول 

 زمان تماس مرجع 
 (min) 

 مقدار جاذب
(g/L) 

 غلظت اوليه رنگ
 (mg/L) 

𝑞𝑒
𝑒𝑥𝑝

  
(mg/g) 

 جاذب رنگ

[11] 981 1/1 11 51/34 MO MgAl-CLDH 

 

[11] 981 1/1 31 45 MO MgAl-CLDH 

 

 MO ZnAl-CLDH 3/1 91 5/1 981 دراین تحقيق

 

 MO Mg(II) doped 3/8 91 5/1 981 دراین تحقيق

ZnO/ZnAl2O4 

 

 MO Cu(II) doped 3/11 91 5/1 981 دراین تحقيق

ZnO/ZnAl2O4 
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 گيرينتيجه-4

توليد شد.  ZnOو  4O2ZnAlهاي فلزي مخلوط اكسيد 9به  Al، 3به   Znبا نسبت مولي  LDHي از كلسينه كردن نمونه

درصد حذف هاي رنگ آنيوني نشان داد. كارائي بهتري نسبت به حذف آلاینده (II)یون مس با آلائيده  4O2ZnO/ZnAl ينمونه

. حذف انتخابي رنگ آنيوني متيل بدست آمد %18و  %5، %84هاي كنگورد، متيلن بلو  و متيل اورنژ به ترتيب رنگ از محلول

ي نتایج حذف رنگ با مدل سينتيكي شبه مرتبه مشاهده شد. %19متيلن بلو و متيل اورنژ تا هاي محلول مخلوط رنگاورنژ از 

 دوم توافق بيشتري نشان داد.
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