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 مقاله پژوهشی

زمین��ه و هدف: رنگ‌ها آلاینده‌های مهمی هس��تند ک��ه منجر به ایجاد خطرات جدی برای انس��ان، دیگر 
حیوان��ات و موجودات زنده می‌ش��وند. رنگ‌ها با فرایندهای تصفیه هوازی قابل تجزیه نیس��تند. بنابراین، 
حذف آنها از پس��اب‌های صنعتی قبل از تخلیه به محیط زیس��ت نیاز به توجه زیادی دارد. هدف از انجام 
این مطالعه بررسی کارایی حذف رنگ متیل اورانژ توسط نانوذرات مغناطیسی نیکل از محلول آبی است.

روش بررسی: در این مقاله، نانوذرات مغناطیسی نیکل به روش هم‌رسوبی شیمیایی سنتز شدند و به عنوان 
جاذب برای حذف رنگ متیل اورانژ اس��تفاده ش��دند. خصوصیات ظاهری نانوذرات مغناطیس��ی نیکل با 
استفاده از میکروسکوپ الکترونی عبوری (TEM)، دستگاه پراش پرتو ایکس pH ،(XRD) نقطه صفر 
 20 mL بررسی شد. آزمایش به صورت ناپیوسته با (EDX) و آنالیز طیف‌سنجی تفکیک انرژی )pHpzc(
محلول متیل اورانژ با غلظت mg/L 40 در مقیاس آزمایشگاهی انجام شد. اثر متغیرهای pH )8-2(، مقدار 
جاذب )g 0/07-0/009( و زمان تماس )min 70-2( بر راندمان حذف رنگ بررس��ی گردید. در نهایت، 
داده‌های آزمایش��گاهی با ایزوترم‌های لانگمویر، فروندلیچ و تمکین و با مدل‌های سینتیکی شبه درجه اول 

و دوم مطابقت داده شد.
 12 nm نشان داد، نانوذرات مغناطیسی نیکل در اشکال ظاهری کروی و در اندازه TEM یافته‌ها: تصویر
 0/ 04g 20 و مقدار جاذب به میزان min هستند. نتایج بدست آمده نشان داد که با افزایش زمان تماس تا
کارایی حذف رنگ افزایش یافته اس��ت. بهترین pH برای حذف رنگ متیل اورانژ 2 بود. همچنین تحت 
این شرایط جذب از ایزوترم جذب لانگمویر با ضریب همبستگی 0/995 و مدل سینتیکی شبه درجه دوم 
با ضریب همبس��تگی 0/999 پیروی کرده اس��ت. بیش��ترین ظرفیت جذب جاذب تهیه شده برای ایزوترم 

لانگمویر mg/g 135 برآورد شد.
نتیجه‌گیری: نانوذرات مغناطیسی نیکل می‌تواند به عنوان یک جاذب موثر و در دسترس جهت حذف رنگ 

متیل اورانژ از پساب‌های صنعتی مورد استفاده قرار گیرد.
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مقدمه
آلودگی آب به دلیل تخلیه نامناس��ب فاضلاب شهری و صنعتی، 
وجود آلاینده‌های س��می و مدیریت نامناس��ب مواد زاید جامد، 
سلامتی بشر را به صورت جدی تحت تاثیر قرار می‌دهد. با توجه 
به حجم عظیم فاضلاب‌های تولیدی، تلاش برای دستیابی به نحوه 

دفع مناسب فاضلاب در محیط زیست ضروری است )1، 2(.
تخلی��ه پس��اب‌های رنگ��ی صنای��ع مختل��ف مانند نس��اجی، 
کاغذ، چوب، آرایش��ی و بهداش��تی، کش��اورزی، پلاستیک و 
چرم معضلات محیط‌زیس��تی ش��دیدی را به وجود می‌آورند. 
در بی��ن صنایع نام برده، صنعت نس��اجی بیش��ترین مصرف را 
دارد و حجم زی��ادی فاضلاب با غلظت بالای رنگ در گس��تره‌ 
mg/L 200-10 تولید می‌کند )3، 4(. برآوردها نش��ان می‌دهد 

که 20-15 درصد رن��گ مصرفی در این صنایع وارد فاضلاب 
می‌ش��ود. رنگ‌ها ترکیب��ات آل��ی آروماتیکی هس��تند که نور 
را در ط��ول م��وج nm 700-350 )ناحیه ن��ور مریی( جذب 
می‌کنن��د. تخلیه پس��اب حاوی مواد رنگی به محیط‌زیس��ت و 
اکوسیس��تم‌های آبی علاوه بر آسیب رس��اندن به مناظر زیبای 
طبیع��ی، از نفوذ نور به داخل اعم��اق آب جلوگیری می‌کند و 
باعث مختل ش��دن فرایند فتوسنتز و از بین رفتن گیاهان آبزی 
می‌شود )7-5(. همچنین این مواد منجر به پدیده اتریفیکاسیون 
و تداخل در اکولوژی آب‌های پذیرنده شده و اثرات مخربی بر 
رشد موجودات آبزی خواهد داشت. عمدتا مواد رنگ زا دارای 
یک یا چند حلقه بنزنی هس��تند که به دلیل س��می بودن و دیر 
تجزیه بودن می‌توانند س��رطان‌زا باشند و چنانچه بدون تصفیه 
وارد محیط ش��وند صدمات جبران ناپذیری به محیط ‌زیس��ت 
وارد می‌کنن��د. رنگ آنیونی متیل اوران��ژ در زمره رنگ‌های آزو 
اس��ت که در صنعت نساجی کاربرد دارد. این رنگ اگر بلعیده و 
استنش��اق شود به شدت س��می است و در مقابل نور و شستشو 
بسیار پایدار و مقاوم بوده و به آسانی قابل تجزیه نیست )8-10(.
اکثر رنگ‌های مورد استفاده در صنایع به دلیل ایجاد کمپلکس‌های 
ق��وی، غیر قابل تجزی��ه بیولوژیکی ب��وده و فرایندهای تصفیه 
متداول فاضلاب مانند فیلترهای غش��ایی، تب��ادل یونی، انعقاد 

و لخته‌س��ازی و اکسیداس��یون روش موثری ب��رای حذف آنها 
محس��وب نمی‌گردد. همچنین این روش‌ها معمولا مقادیر قابل 
توجه��ی لجن تولید می‌نمایند که مش��کلات زیس��ت محیطی 
دیگ��ری را به دنبال خواه��د داش��ت )14-11(. فرایند جذب 
سطحی یکی از معمول‌ترین فرایندهای مورد استفاده در تصفیه 
فاضلاب‌های صنعتی اس��ت )15، 16(. معم��ولا فرایند جذب 
س��طحی بر روی کرب��ن فعال انجام می‌گیرد. بدیهی اس��ت که 
کربن فعال به دلیل ویژگی‌های مثبت متعدد از جمله سطح ویژه 
و ظرفیت جذب بالا، ش��رایط فیزیکی و راندمان مناسب، یکی 
از پرمصرف‌ترین م��واد در حذف آلاینده‌های آلی به خصوص 
رنگ‌ها از فاضلاب‌ها به حس��اب می‌آید. علیرغم وجود مزایای 
گفته ش��ده به دلیل بعضی از محدودیت‌ه��ا و معایب از جمله 
مش��کل جداس��ازی پودر کربن فعال از پس��اب و هزینه بالای 
مربوط به مراحل تهیه، فعال‌س��ازی و احیای مجدد آن، مصرف 
این ماده را با محدودیت روبرو کرده اس��ت. بنابراین س��اخت 
جاذب‌هایی با ظرفیت جذب بالا و جداس��ازی س��ریع و آسان 

آلاینده‌ها مورد نیاز است )17، 18(.
یک��ی از روش‌های��ی که در س��ال‌های اخیر م��ورد توجه ویژه 
محققان قرار گرفته، اس��تفاده از نانو مواد در روش‌های تصفیه 
آب اس��ت. از میان نانو مواد مختلف نانوذرات مغناطیسی نیکل 
به دلیل داش��تن مس��احت س��طحی بالا، انتخاب پذیری بهتر و 
جذب سریع‌تر بیشتر مورد توجه محققان بوده است. استفاده از 
نانوذرات مغناطیسی، مسیر مناسبی را برای جداسازی آلاینده‌ها 
با اس��تفاده از میدان مغناطیس��ی خارجی فراه��م می‌آورد که از 
نظر بازیافت و اس��تفاده مجدد مقرون به صرفه است )19-22(. 
ب��ه تازگی اس��تفاده از نانوذرات مغناطیس��ی نیکل برای حذف 
آلاینده‌ه��ا از آب مطالعه ش��ده اس��ت که از جمل��ه می‌توان به 
پژوهش‌های Khosravi و همکاران در س��ال 2013 به منظور 
حذف رنگ اس��یدی )Wang ،)21 و همکاران در سال 2012 
در حذف رنگ کنگورد )23( و Hou در سال 2011 در حذف 

رنگ های متیلن بلو و متیل ویولت اشاره نمود )24(. 
در این مطالعه نانوذرات مغناطیس��ی نیکل به روش هم‌رسوبی 
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در آزمایش��گاه س��نتز شدند و برای جذب س��طحی رنگ متیل 
اوران��ژ در محلول آبی مورد اس��تفاده قرار گرفتند. مغناطیس��ی 
کردن نان��وذرات نیکل توس��ط ذرات Fe2O4، علاوه بر اینکه 
سبب مغناطیسی ش��دن ذرات نیکل و تسهیل جداسازی ذرات 
آن می‌ش��وند همچنی��ن خود عاملی جهت ج��ذب متیل اورانژ  
می‌گ��ردد. در ادامه، تاثیر پارامتره��ای مختلف نظیر pH اولیه، 
می��زان جاذب و زمان تم��اس بر روی فرایند جذب س��طحی 
ارزیابی ش��د. مدل‌های مختلف ایزوترم‌ه��ای جذب تعادلی از 
جمله لانگمویر، فروندلی��چ و تمکین مورد مطالعه قرار گرفت 
و ثابت‌های مربوط تعیین شدند. به علاوه مطالعات سینتیکی با 

استفاده از مدل‌های شبه درجه اول و دوم انجام شد.

مواد و روش‌ها
ای��ن مطالعه یک پژوه��ش بنیادی- کاربردی ب��وده و با توجه 
ب��ه ماهی��ت آن در مقیاس آزمایش��گاهی و در ش��رایط بس��ته 
انجام یافت. مواد مورد اس��تفاده در این مطالعه ش��امل نیترات 
آه��ن، نیترات نیکل، پلی اتیلن اکس��اید، هی��درات هیدرازین، 
اس��یدکلریدریک و هیدروکسید س��دیم بوده و از شرکت مرک 
آلمان تهیه ش��دند. در پژوهش حاضر رن��گ متیل اورانژ برای 
ساخت محلول استوک از ش��رکت مرک خریداری شد )شکل 
1(. اس��توک متیل اورانژ به وس��یله انح�الل 1g  از ماده جامد 
کریس��تالی متیل اورانژ در L 1 آب دوبار تقطیر تهیه شد. سایر 
محلول‌های مورد اس��تفاده در این تحقیق با رقیق سازی استوک 
اولیه متی��ل اورانژ تهیه و بلافاصله در آزمایش‌های جذب متیل 
 Perkin Elmer اورانژ استفاده شدند. دستگاه اسپکتروفتومتر
مدل CT 06484، دس��تگاه pH مت��ر Jenway مدل 3510 
و ت��رازوی دیجیتال آزمایش��گاهی با دق��ت g 0/0001± مدل 

Sartorius ED124S مورد استفاده قرار گرفت.

 شکل 1- ساختار مولکولی رنگ متیل اورانژ
  

:(NiFe2O4) آماده کردن نانوذرات مغناطیسی نیکل
نمونه‌ه��ای نانوذرات مغناطیس��ی نی��کل NiFe2O4 به روش 
            0/2 M ،هم‌رسوبی شیمیایی تهیه ش��دند. در یک سنتز ترتیبی
)20mL ( محلول نیترات آهن و 0/1 M )20mL ( از محلول 
نیت��رات نیکل آماده ش��د و به مدت h 1 در دم��ای C° 80 به 
وسیله همزن مغناطیسی مخلوط شدند. سپس g 0/2 پلی اتیلن 
به محلول اضافه شد. در ادامه mL 5 هیدرات هیدرازین قطره 
قطره به داخل محلول اضافه ش��د و رس��وباتی به رنگ قهوه‌ای 
تش��کیل شد. در نهایت رسوبات بوسیله سانتریفیوژ جدا شدند 
و در آون به مدت h 4 در دمای C° 100 حرارت داده شد. در 
پایان ماده بدس��ت آمده به م��دت h 10 در دمای C° 300 هوا 
خشک شدند )25(. سپس مس��احت ویژه جاذب با استفاده از 
روش ج��ذب گاز نیتروژن و مدل ایزوترمی BET (SBET) در 
آزمایشگاه تحقیقات کاتالیس��ت پژوهشگاه صنعت نفت تهران 
تعیین گردید. س��اختار نمونه تهیه ش��ده با اس��تفاده از دستگاه 
پراش پرتو ایکس (XRD) بررس��ی شد. همچنین مشخصات 
س��اختاری نانوذرات مغناطیس��ی نیکل توس��ط میکروسکوپ 
الکترونی عبوری (TEM) مدل CM10 مورد س��نجش قرار 

گرفت. 

:)pHpzc( نقطه صفر جاذب pH تعیین
pHpzc نقطه‌ای است که در آن بار سطحی جاذب خنثی است. این 

آزمایش به منظور تعیین pH نقطه صفر انجام شد. به اين منظور 
mL 10 از محلول كلريدسديم )M 0/01( در ظروف آزمایش 

جداگان��ه ریخته ش��د و محلول هایی در هش��ت pH متفاوت 
)2 ت��ا 9( تنظیم گردید )نمودار 1 )الف((. از اس��يدكلريدركي 
)M 0/1( و س��ود )هیدروکسیدسدیم( )M 0/1( جهت تنظيم 
pH محلول‌ها اس��تفاده شد. سپس g 0/04 جاذب به محلول‌ها 

افزوده ش��د و نمونه‌ها در شیکر با سرعت rpm 150 قرار داده 
ش��دند. پس از زمان h 24، جاذب‌ها از محلول جدا گردیده و 

مجددا pH محلول‌ها اندازه‌گیری شد. 
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آزمایش‌های ناپیوسته جذب: 
به منظور بررس��ی اثر pH بر جذب س��طحی رنگ متیل اورانژ 
توسط نانوذرات مغناطیس��ی نیکل، محلول‌هایی با غلظت اولیه 
mg/L 40 از ماده جذب ش��ونده تهیه شد و pH آنها با استفاده 

از محلول‌های اسید کلریدریک و هیدروکسید سدیم M 0/01 در 
دامنه 2 تا 8 تنظیم گردید. سپس با اضافه نمودن g 0/04 جاذب به 
هر محلول، نمونه‌ها به مدت min 20 توسط همزن مغناطیسی با 
سرعت rpm 180 و در دمای محیط بهم زده شدند. پس از اتمام 
فرایند همزدن و جدا کردن جاذب توس��ط آهنربای مغناطیسی، 
طیف جذبی از هر محلول توسط دستگاه اسپکتروفتومتر در طول 
موج nm 465 قرائت و در نهایت نرخ جذب متیل اورانژ توسط 
جاذب با اس��تفاده از معادله 1 محاسبه گردید. لازم به ذکر است 
که به منظور افزایش دقت مطالعه آزمایش��ات برای هر متغیر سه 

بار تکرار و میانگین حاصل، در نظر گرفته شد.
پس از تعیی��ن pH بهینه، محلول‌هایی با غلظت mg/L 40 از 
ماده جذب شونده و وزن‌های مختلف از نمونه جاذب در دامنه    
0/009 تا g 0/07 )0/009، 0/01، 0/02، 0/03، 0/04، 0/05 و 

0/07(  در دمای محیط تهیه شد.
 ب��ا تعیین مقدار بهینه pH محلول‌هایی با غلظت mg/L 40 از 
ماده جذب شونده و مقادیر بهینه از جاذب (g) در دامنه زمانی 
2 تا min 70 )2، 5، 7، 10، 15، 20، 30، 45 و 70( تهیه شد.

                                                                                                                              )1(

در معادله qe ،1 نرخ جذب ماده جذب شونده، C0 غلظت اولیه 
رنگ متیل اورانژ )Ce ،)mg/L غلظت تعادلی رنگ متیل اورانژ 
)M ،)mg/L میزان جاذب مصرف شده (g) و V حجم نمونه 

)L( است.
ب��ا مطالعه س��ینتیک جذب س��طحی می‌توان درباره س��ازوکار 
واکنش‌های جذب سطحی، سرعت جذب و واجذب اطلاعاتی 
بدس��ت آورد. لذا آگاهی از سرعت جذب و واجذب به منظور 
طراحی و ارزیابی سیستم جذب سطحی مورد نیاز است. بدین 
منظور داده‌های آزمایشگاهی با دو مدل سینتیکی شبه درجه اول 

  

)1                                                                                                                            (  qe=
��0����

� V  
 

و دوم مقایس��ه گردید. فرم خط��ی مدل درجه اول در معادله 2 
نشان داده شده است )26(.

)2(

که در این معادله:
qe و mg/g( qt( ب��ه ترتیب یون‌های متیل اورانژ جذب ش��ده 

  tبر روی نانوذرات مغناطیس��ی نیکل در زم��ان تعادل و زمان
(min) هستند.  ثابت سرعت معادله درجه اول (min) است. 

همچنین داده‌های آزمایش��ی توسط مدل شبه درجه دوم که در 
زیر آمده است، ارزیابی شد )26(.

)3(

که در این معادله:
K2 ثابت سرعت معادله شبه درجه دوم (g/mg min) است.

همچنین به منظور بررسی ایزوترم‌های جذب تعادلی رنگ متیل 
اورانژ بر روی نانوذرات مغناطیس��ی نیکل، سه مدل لانگمویر، 
فروندلی��چ و تمکین مورد مطالعه ق��رار گرفت. معادلات 4، 5 
و 6 به ترتی��ب بیانگر فرم خطی مع��ادلات ایزوترم لانگمویر، 

فروندلیچ و تمکین است )27-29(. 

)4(
                                                                                                                                                          

)5(
	                  

)6(

  ،)mg/L( در ای��ن معادلات،  بیانگر غلظت تعادلی متیل اورانژ
 .)mg/g( بیانگر مقدار جذب متیل اورانژ بر روی جاذب است
qe و  ثابت‌ه��ای لانگمویر و به ترتیب مربوط به حداکثر میزان 

جذب و انرژی جذب اس��ت.kf  وn نی��ز ثابت‌های فروندلیچ، 
به ترتیب بیانگر حداکثر میزان جذب و ش��دت جذب هستند. 

همچنین K و B ثابت‌های معادله تمکین هستند.

  

��� �� � ��� � ������� � �1�
2.303                                                                                                       )2(  

 

  
1

2 2                                                                                                                                         )3(  
 

  
��
�� �

��
�� �

1
����                                                                                                                                )4(  

lnq� � 1
� lnC� �

lnk�                                                                                                                                                         )5(  
q� � �ln� � �lnC�                   )6(  

 

  
��
�� �

��
�� �

1
����                                                                                                                                )4(  

lnq� � 1
� lnC� �

lnk�                                                                                                                                                         )5(  
q� � �ln� � �lnC�                   )6(  

 

  
��
�� �

��
�� �

1
����                                                                                                                                )4(  

lnq� � 1
� lnC� �

lnk�                                                                                                                                                         )5(  
q� � �ln� � �lnC�                   )6(  

 

  
��
�� �

��
�� �

1
����                                                                                                                                )4(  

lnq� � 1
� lnC� �

lnk�                                                                                                                                                         )5(  
q� � �ln� � �lnC�                   )6(  

 

0

/

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jo

ur
na

ls
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
26

-0
4-

09
 ]

 

                             4 / 12

https://journals.tums.ac.ir/ijhe/article-1-5566-fa.html


251
دوره نهم/ شماره دوم/ تابستان  1395

راضیه زندی پاک و همکار

ijhe.tums.ac.ir

یافته‌ها
در ش��کل 2 )الف( تصویر TEM نانوذرات مغناطیس��ی نیکل 
ارائه شده است. همچنین آنالیز XRD بر روی نانوذرات سنتز 
شده و آنالیز EDX نیز به‌ترتیب در شکل‌های 2 )ب( و 2 )ج( 

ارائه شده است.

  

 
  

  

  

 
  

  

  

 
  

  

شکل 2- )الف(تصویر TEM از نانوذرات مغناطیسی نیکل، 
)ب( طیف XRD بدست آمده از نانوذرات مغناطیسی نیکل، 

)ج( آنالیز EDX از نانوذرات مغناطیسی نیکل
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در این مطالعه تاثیر pH بر روی حذف رنگ آنیونی متیل اورانژ 
بررس��ی ش��د. با توجه به آزمایش‌های انجام گرفته، مش��خص 
گردید که pHpzc نانوذرات مغناطیسی نیکل، 7 است )نمودار 1 
)ال��ف((. در نم��ودار 1 )ب( نتایج حاصل از تاثیر pH بر روی 
کارایی حذف متیل اورانژ ارائه شده است. همانطور که مشاهده 
می‌شود، با افزایش pH از 2 به 8 ظرفیت جذب رنگ از 24/3 

به mg/g 12/8 کاهش یافت.

نمودار 1- )الف( تعیین pH pzc برای نانوذرات مغناطیسی نیکل، 
)ب( تاثیر pH اولیه محلول بر میزان جذب رنگ متیل اورانژ توسط 

نانوذرات مغناطیسی نیکل
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 نتایج مربوط ب��ه تعیین اثر میزان جاذب بر روی فرایند جذب 
س��طحی رنگ متیل اورانژ توس��ط نانوذرات مغناطیس��ی نیکل 
در نمودار 2 مش��اهده می‌شود که میزان جذب رنگ با افزایش 

مقدار جاذب افزایش می‌یابد.
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نمودار 2- تاثیر مقدار جاذب بر میزان جذب رنگ متیل اورانژ توسط 
نانوذرات مغناطیسی نیکل

نمودار 3- تاثیر مدت زمان تماس جاذب بر میزان جذب رنگ متیل 
اورانژ توسط نانوذرات مغناطیسی نیکل
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نمودار 4- جذب سطحی رنگ متیل اورانژ توسط نانوذرات مغناطیسی 

نیکل براساس مدل جذب )الف( لانگمویر،
 )ب( فروندلیچ و )ج( تمکین

نم��ودار 3 تاثیر زمان تماس بر روی ح��ذف رنگ متیل اورانژ 
توس��ط نانوذرات مغناطیسی نیکل را نش��ان می‌دهد. همانطور 
که در نمودار 3 مش��اهده می‌شود، با گذشت زمان میزان جذب 
رنگ افزایش اما ش��دت جذب کاهش یافت، ت��ا اینکه بعد از 
 24/88 mg/g 20 زمان تم��اس، ظرفیت جذب رنگ به min

رسید و پس از آن ثابت شد. از این رو min 20 به عنوان زمان 
تعادل انتخاب شد.

در ای��ن پژوهش داده‌ه��ای تجربی تعادل ج��ذب با مدل‌های 
ایزوترم جذب لانگمویر، فروندلیچ و تمکین مورد بررسی قرار 

گرفت که نتایج آن در نمودار 4 و جدول 1 بیان شده است. 
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جدول 1- پارامترهای ایزوترم‌ لانگمویر، فروندلیچ و تمکین

  مقدار  پارامتر  مدل ايزوترم 

  لانگموير
b (L/mg) 217/0  
qm (mg/g)  135  

RL103/0  
R2  995/0  

  فروندليچ
KF (mg1- (1/n) L1/n /g)78/45  

n50/4  
R2  986/0  

  تمكين
B47/14  

KT(L/mg)  64/39  
R2  925/0  

به‌منظور تعیین سینتیک واکنش حذف رنگ آنیونی متیل اورانژ 
از محلول آبی از روش رگرس��یون خطی اس��تفاده ش��د. نتایج 
حاص��ل از آزمایش‌ه��ای س��ینتیک حذف متیل اورانژ توس��ط 
نانوذرات مغناطیس��ی نیکل با استفاده از مدل‌های سینتیکی شبه 

درجه اول و دوم در نمودار 5 و جدول 2 ارائه شده است.

بحث
ش��کل 2 )ال��ف( تصوی��ر TEM گرفت��ه ش��ده از نانوذرات 
مغناطیس��ی نیکل (NiFe2O4) را نش��ان می‌ده��د. با توجه به 
 (NiFe2O4) تصویر مشاهده  می‌ش��ود ذرات نانوساختار نیکل
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نمودار 5- جذب سطحی رنگ متیل اورانژ توسط نانوذرات مغناطیسی 
نیکل بر اساس مدل سینتیکی )الف( شبه درجه اول و

 )ب( شبه درجه دوم

  )mg/L(غلظت اوليه متيل اورانژ   پارامتر  مدل سينتيك
40  60  80  

  سينتيك شبه درجه اول
qe1(mg/g) 81/5  73/8  57/23  
k1 (1/min)  131/0  141/0  126/0  

R2  735/0  775/0  910/0  

  سينتيك شبه درجه دوم

qe2 (mg/g)57/25  16/38  28/51  
k2 (g/mg min)  029/0  026/0  019/0  

R2  999/0  999/0  999/0  
qe exp(mg/g)  88/24  4/37  71/49  

 

جدول 2- پارامترهای سینتیک شبه درجه اول و دوم برای جذب رنگ متیل اورانژ توسط نانوذرات مغناطیسی نیکل
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دارای اندازه nm 12 هس��تند. همچنین نتیجه آنالیز XRD بر 
روی نمونه‌های تولیدی در ش��کل 2 )ب( صفحات کریستالی 
)111(، )220(، )311(، )400( و )511( را نش��ان می‌ده��د که 
مرب��وط به فریت نیکل )NiFe2O4( اس��ت. در ش��کل 2 )ج( 
آنالی��ز EDX ب��ه منظور تعیی��ن ترکیبات موجود در س��اختار 
جاذب س��نتز شده قابل مش��اهده اس��ت. نتایج حاصل از این 
آنالی��ز نش��ان داد که فقط نیکل، آهن و اکس��یژن در نمونه‌های 
جاذب سنتز شده مشاهده می‌شود. طبق نتایج روش جذب گاز 
نیتروژن و مدل ایزوترمی BET، مس��احت ویژه جاذب مورد 

مطالعه m2/g 63/7 است.
pH محلول‌ه��ای رنگ��ی نق��ش مهم��ی در فرایندهای جذب 

س��طحی و به ویژه ظرفیت جذب دارد که ناشی از بار سطحی 
جاذب، میزان یونیزاس��یون مواد موجود در محلول و همچنین 
تفکیک گروه‌های عاملی موجود در جایگاه‌های جذب اس��ت. 
نتایج بررس��ی تاثی��ر pH بر فرایند جذب س��طحی رنگ متیل 
اوران��ژ بیانگر این بود که با افزایش pH ظرفیت جذب کاهش 
می‌یابد، به گونه‌ای که بیش��ترین ظرفی��ت جذب در pH برابر 
2 مش��اهده ش��د )نمودار 1 )ب((. با توجه به نمودار 1 )الف(، 
مش��خص گردید ک��ه pHpzc نان��وذرات مغناطیس��ی نیکل، 7 
اس��ت. در نتیجه در  pH >7 س��طح ج��اذب دارای بار منفی 
و در pH < 7 س��طح ج��اذب با بار مثبت پوش��یده می‌گردد. 
از طرفی رنگ متی��ل اورانژ یک ترکیب آنیونی اس��ت، بنابراین 
نیروی جاذبه الکترواستاتیکی بین جاذب و رنگ‌زا عامل اصلی 
افزایش ظرفیت جذب در شرایط اسیدی است. در pHهای بالا 
به دلیل وجود نیروهای دافعه الکترواستاتیکی بین مولکول‌های 
رن��گ آنیونی و جایگاه‌های دارای بار منفی در س��طح جاذب، 
عم��ل جذب مطلوب نیس��ت. زیرا در pHه��ای قلیایی تولید 
گروه‌های عاملی هیدروکس��ید در محیط افزایش خواهد یافت 
که این موضوع منفی ش��دن بار الکتریکی س��طح جاذب را به 
دنب��ال خواهد داش��ت، بنابراین برهم‌کنش ضعیف��ی و یا حتی 
نیروی دافعه بین رنگ‌زا و س��طح جاذب ایجاد خواهد شد که 
 Gupta باعث کاهش میزان جذب می‌ش��ود. در پژوهش��ی که

در س��ال 2013 بر روی جذب رنگ متیل اورانژ از محلول آبی 
با اس��تفاده از فیبر درخت انجیر عامل‌دار شده انجام داد، نتیجه 
گرفت که در pHهای پایین، بالاترین ظرفیت جذب رنگ متیل 

اورانژ مشاهده می‌شود )30(. 
مقدار جاذب، عامل مهمی اس��ت که تعیین کننده ظرفیت جذب 
جاذب برای غلظت اولیه مش��خص اس��ت. نتایج بررس��ی تاثیر 
مقدار جاذب بر فرایند جذب س��طحی رنگ متیل اورانژ توسط 
نانوذرات مغناطیس��ی نی��کل، بیانگر این بود که ب��ا افزایش دز 
ج��اذب از 0/009 به g 0/04، می��زان ظرفیت جذب رنگ نیز از 
7/5 ب��ه mg/g 24/6 بهب��ود یافت )نم��ودار 2(. زیرا با افزایش 
دز جاذب، تعداد س��ایت‌های آزاد برای جذب افزایش می‌یابد، تا 
جایی‌که تمام مولکول‌های رنگ، جذب سایت‌های فعال بر روی 
س��طح جاذب می‌شود و افزایش بیشتر دز جاذب )با ثابت ماندن 
غلظت رنگ( و در نتیجه افزایش بیشتر سطوح آزاد سبب خالی 
ماندن آن ش��ده و به کار گرفته نمی‌ش��ود. این نتایج با دستاورد 
پژوه��ش Lafi در س��ال 2015، که بر روی ح��ذف رنگ متیل 
اورانژ از محیط آبی انجام شده و نتیجه گرفتند که حذف رنگ با 

افزایش میزان جاذب افزایش می‌یابد، مطابقت دارد )31(. 
زم��ان تماس یکی از متغیرهای بس��یار مه��م در فرایند جذب 
سطحی اس��ت. نتایج بررسی تاثیر زمان تماس بر فرایند جذب 
س��طحی رنگ متیل اورانژ توس��ط نانوذرات مغناطیس��ی نیکل 
بیانگر این است که با افزایش زمان تماس تا min 20، ظرفیت 
جذب رنگ افزایش یافته و در زمان‌های بالاتر ثابت شده است 
)نم��ودار 3(. بنابراین، می‌توان نتیجه گرفت که عملیات جذب 
در دو مرحله انجام می‌شود. مرحله اول که مرحله سریع جذب 
روی س��طح ج��اذب و مرحله دوم، مرحله آهس��ته انتقال جرم 
داخلی اس��ت. در مرحله اول به س��بب اینکه بیشتر سایت‌های 
جاذب خالی است، فرایند جذب به سرعت روی جاذب انجام 
می‌ش��ود و با گذشت زمان و پر ش��دن تدریجی سایت‌ها نفوذ 
آنیون رنگی از بین آنیون‌های جذب شده و اتصال به سایت‌های 
خالی باعث کندتر ش��دن فرایند و در نهایت ثابت ش��دن روند 
جذب می‌شود. این نتایج با مطالعه Obeid و همکاران در سال 
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2013، که بر روی حذف رنگ متیل اورانژ از محلول آبی انجام 
ش��د و نتیجه گرفتند که با افزای��ش زمان تماس ظرفیت جذب 

رنگ افزایش می‌یابد، مطابقت دارد )32(. 
مدل‌های ایزوترم‌ جذب، نش��ان‌دهنده رابط��ه تعادلی بین ماده 
جذب ش��ده در سطح نانوذرات مغناطیسی نیکل و غلظت ماده 
جذب ش��ونده باقیمانده در داخل محلول اس��ت. برای بدست 
آوردن اطلاع��ات در م��ورد مدل جذب سیس��تم مورد مطالعه، 
نتایج بر روی سه ایزوترم لانگمویر، فروندلیچ و تمکین اعمال 
ش��د )نمودار 4(. مقادیر R2 و ثابت‌های مربوط به ایزوترم‌های 
جذب براس��اس نتایج بدس��ت آمده از نمودارهای ایزوترم در 
جدول 1 نش��ان داده شده است. همانطور که در جدول 1 نشان 
داده ش��ده است، ضریب همبستگی R2 ایزوترم لانگمویر برابر 
با 0/995، ایزوترم فروندلی��چ برابر با 0/986 و ایزوترم تمکین 
برابر با 0/925 است. از میان R2 های ارائه شده، بیشترین میزان 
برای ایزوترم لانگمویر است. مدل جذب لانگمویر برای جذب 
متیل اورانژ توس��ط جاذب مورد استفاده در این مطالعه، بیانگر 

آن بود که مولکول‌های جذب ش��ونده با یکدیگر برهم‌کنش��ی 
ندارند. همچنین مولکول‌های جذب ش��ده بر روی سایت‌های 
مشخصی از جاذب قرار گرفته و در نهایت جذب رنگ توسط 
جاذب فقط ب��ه صورت تک لایه‌ای و یکنواخ��ت اتفاق ‌افتاده 
است. بیشترین ظرفیت جذب (qm) بدست آمده براساس مدل 
لانگموی��ر برای جذب متی��ل اورانژ در دم��ای C° 25 برابر با 
mg/g 135 جاذب است. در جدول 3، بیشترین ظرفیت جذب 

نانوذرات مغناطیسی نیکل برای جذب متیل اورانژ با جاذب‌های 
دیگر مقایس��ه شده است. داده‌های جدول 3 حاکی از آن است 
که بیش��ترین ظرفیت جذب نانوذرات مغناطیسی نیکل بیشتر از 
س��ایر جاذب‌ها اس��ت. همچنین مقدار عددی RL در جدول 1 
نش��ان می‌دهد که در این مطالعه جذب مطلوبی صورت گرفته 
اس��ت. این نتایج با دستاورد پژوهش Yao و همکاران در سال 
2011 که به منظور حذف رنگ متیل اورانژ از محلول آبی انجام 
ش��د و نتیجه گرفت که فرایند جذب سطحی از ایزوترم جذب 

لانگمویر تبعیت می‌کند، مطابقت دارد )33(.

  منبع  )mg/g(بيشترين ظرفيت جذب   جاذب
  )30(  55/51  دار شدهفيبر درخت انجير عامل

  )31(  5/62  ضايعات قهوه اصلاح شده
  )33(  64  نانوتيوب كربن

  )34(  6/77  دار شده با سورفاكتانتكرم ابريشم عامل
  )35(  21  پوست موز

  مطالعه حاضر  135  نانوذرات مغناطيسي نيكل
 

جدول 3- مقایسه بیشترین ظرفیت جذب جاذب‌های مختلف مورد استفاده برای حذف رنگ متیل اورانژ

براس��اس پارامترهای بدس��ت آمده توس��ط دو مدل سینتیکی 
ش��به درجه اول و دوم که در جدول 2 ارائه شده‌اند، مدل شبه 
درجه دوم با داشتن R2 برابر با 0/999 برای تمامی غلظت‌های 
اولی��ه 40، 60 و mg/L 80 و همچنی��ن مش��ابه بودن ظرفیت 
جذب بدس��ت آمده از این مدل با ظرفیت جذب بدست آمده 

از محاسبات، تطابق بیشتری با داده‌ها نسبت به مدل شبه درجه 
اول دارد )نمودار 5(. این مدل نش��انگر این موضوع اس��ت که 
جذب ش��یمیایی کنترل‌کننده فرایند جذب اس��ت. در پژوهش 
Chen و هم��کاران در س��ال 2011 بر روی حذف رنگ متیل 

اورانژ توس��ط کرم ابریشم عامل‌دار شده با سورفاکتانت، فرایند 
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جذب از مدل ش��به درج��ه دوم با ضریب همبس��تگی 0/999 
تبعیت بیش��تری داشت )34(. از جمله محدودیت‌های پژوهش 
می‌توان ب��ه هزینه بالای س��نتز نانوذرات مغناطیس��ی نیکل به 
عنوان جاذب آلاینده‌های محیطی اشاره نمود. همچنین پیشنهاد 
می‌شود، اثرات کاربرد این جاذب بر محیط زیست در مقایسه با 

سایر فناوری‌های رایج، مورد ارزیابی قرار گیرد.

نتیجه‌گیری
با توجه به مطالعه صورت گرفته، نانوذرات مغناطیس��ی نیکل که 
به روش هم‌رس��وبی شیمیایی ساخته شده بودند در حذف رنگ 
آنیونی متیل اورانژ اس��تفاده شدند. نتایج آنالیز EDX نمونه‌های 
تهیه شده، نشان داد که فقط نیکل، آهن و اکسیژن در نمونه‌های 

نانوذره مشاهده می‌شود. نتایج آزمایش‌های مربوط به جذب رنگ 
 pH ،نش��ان داد که بهترین شرایط برای جذب رنگ متیل اورانژ
براب��ر با 2، زمان تماس min 20 و مقدار جاذب g 0/04 بود. با 
توجه به ضرایب همبستگی R2، داده‌های جذب از مدل سینتیکی 
شبه درجه دوم و داده‌های تعادلی از ایزوترم لانگمویر بهتر پیروی 
می‌کنند. براساس پارامترهای بدست آمده از مدل‌های سینتیکی و 
ایزوترمی مشخص گردید که جذب شیمیایی کنترل‌کننده فرایند 
جذب است. در مجموع نتایج حاصل از آزمایش‌ها مشخص کرد 
که نانوذرات مغناطیس��ی نیکل، ظرفیت جذب چشمگیری برای 
ج��ذب رنگ آنیونی متیل اورانژ داش��ته و کارب��رد آن در تصفیه 

پساب‌های حاوی این رنگ پیشنهاد می‌شود. 
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Background and Objective: Dyes are important pollutants that lead to 
producing serious hazards to human, other animals and organisms. Dyes are not 
biodegradable by aerobic treatment processes. Therefore, their removal from 
industrial effluents before discharging into the environment requires extreme 
and great attention. The aim of this research was to evaluate removal efficacy of 
methyl orange dye from aqueous solutions using NiFe2O4 nanoparticles.
Materials and Methods: This study was an empirical investigation in which 
NiFe2O4 nanoparticles were synthesized by co-precipitation method and were 
used as an adsorbent for the removal of methyl orange from aqueous solution. 
NiFe2O4 nanoparticles were characterized using X-Ray Diffraction (XRD), 
Transmission Electronic Microscopy (TEM), pHpzc and SEM-EDX elemental 
analysis methods. Experiments were conducted discontinuously using 20 mL 
methyl orange solution of 40 mg/L. The effect of variables such as pH (2-8), 
amount of adsorbent (0.009-0.07 g) and contact time (2-70 min) on the efficacy 
of dye removal was studied. Finally, experimental data were compared by 
Langmuir, Freundlich, and Temkin isotherms and pseudo-first-order and pseudo-
second-order kinetic models.
Results: TEM images showed that the NiFe2O4 nanoparticles had spherical 
shapes with the size of 12 nm. The results indicated that removal efficiency 
increased up to 0.04 g adsorbent and 20 min contact time. The optimum pH for 
methyl range removal was 2. Moreover, under these conditions, the adsorption 
process followed the Langmuir adsorption isotherm with a correlation coefficient 
of 0.995 and pseudo-second-order kinetic model with a correlation coefficient of 
0.999. Also, the maximum adsorption capacity of the prepared adsorbent was 135 
(mg/g) for Langmuir isotherm.
Conclusion: The NiFe2O4 nanoparticles are effective and available adsorbents 
for the removal of methyl orange from industrial wastewater.
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