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  مقاله پژوهشي
  

هاي آبي توسط بنتونيت خام و اصلاح شده با  سازي فرآيند جذب آنيلين از محلولبهينه
  سورفاكتانت كاتيوني با استفاده از مدل تاگوچي

    
  ***جواد فردمالدكتر ، *منيره طرلاني آذر،  **مصطفي ليليدكتر ، * فاطمه طاهرخاني

  
                                       9/12/93 : پذيرش   16/9/93  :دريافت

   

  :چكيده
ورود اين تركيب به محيط مشكلات متعددي را در پـي  . باشدآنيلين تركيب آلي و پركاربرد در صنايع مختلف مي        : و هدف  مقدمه
مـدل  . باشدميهاي اين صنايع امري در خور توجه هاي كارآمد و عملي براي حذف آنيلين از فاضلاب         بررسي روش  ،بنابراين. دارد

باشد كه با استفاده از تعداد معيني آزمايش ميزان تأثير و سطوح بهينه عوامـل مـؤثر را                  ها مي تاگوچي مدلي براي تحليل آزمايش    
 بنتونيت خام و بنتونيت اصلاح شده با سورفاكتانت         توسطسازي فرآيند جذب آنيلين     اين مطالعه با هدف بهينه    . نمايدبيني مي پيش

  .  استفاده از مدل تاگوچي انجام شدكاتيوني با
در مرحله بعد  . هاي بنتونيت خام و بنتونيت اصلاح شده طي چند مرحله آماده شد            در مطالعه تجربي حاضر، ابتدا جاذب      :كارروش  
ت در  انتخاب و آزمايشاL16ماتريكس تركيبي  سطح، توسط 4در ) ، دوز جاذبpHغلظت آلاينده، زمان تماس، ( عامل اصلي 4تأثير  

  مورد تحليـل  Minitab17ها با نرم افزار سپس داده. بندي گرديد  رتبهRعوامل بر اساس مقدار  همچنين  . اين ماتريكس انجام شد   
  .در نهايت ميزان جذب آنيلين بر روي بنتونيت خام و اصلاح شده در شرايط بهينه تعيين گرديد. قرار گرفت

سـازي شـرايط بـر اسـاس اهميـت بـه              چي نشان داد كه عوامل مورد نظر جهت بهينه        سازي فرآيند جذب با مدل تاگو        بهينه :نتايج
همچنـين حـداكثر    . باشـد  مـي  g/L 40 و دوز جاذب     mg/L  300 ، غلظت اوليه آنيلين      =10pH دقيقه، 360زمان تماس   ترتيب برابر   

 75/8  و 86/81 در شرايط بهينه برابر با راندمان جذب آنيلين بر روي بنتونيت اصلاح شده با سورفاكتانت كاتيوني و بنتونيت خام          
  .هاي مطالعه نشان داد ايزوترم لانگموئر و سينتيك درجه دوم كاذب بيشترين تطابق را با داده. درصد تعيين شد

عـين  در  .  نتايج اين مطالعه نشان داد بنتونيت اصلاح شده با سورفاكتانت كاتيوني كارايي بالايي در حـذف آنيلـين دارد                   :نهايي نتيجه
  .شود بنتونيت به عنوان جاذب مطلوبي مد نظر قرار گيردحال قيمت ارزان و دسترسي آسان سبب مي

 

   سورفاكتانت  / بنتونيت /آنيلين :كليد واژه ها
  

  :مقدمه
 هزار تركيب آلي در جهان وجـود        500امروزه بيش از          

دارد و ساليانه هزاران تركيب جديد ديگر به اين مجموعـه            
و ) VOC(گـردد در نتيجـه تركيبـات آلـي فـرار              مياضافه  

هـاي جمـع    در شـبكه  ) VTOC(تركيبات آلي سـمي فـرار       
). 2،1(شـود     آوري و واحدهاي تصفيه فاضلاب مشاهده مي      

هاي حذف با توانايي بالا     اين امر ضرورت به كارگيري روش     
آنيلين مايع بي رنگ و روغني با فرمـول         . كندرا ايجاب مي  

ترين مشتقات     برخي از مهم   .باشد  مي C6H5NH2شيميايي  
  كـه  اسـت    آنيلين شامل فنيل اندي آمين و دي فنل آمين        

  
  

بيـشترين  . نداسـتفاده مـي شـو     وان آنتي اكـسيدانت     عنبه  
كاربرد آنيلين براي تهيه متيلن دي فنل دي ايـزو سـيانات     

آنيلين در صنايع متعـددي همچـون صـنايع          .)3(باشد    مي
هــاي هـا، رزيـن  علـف كـش  هــا، رنـگ، پليمـر، آفـت كـش    

هـا، داروسـازي، لاسـتيك سـازي،        اكسيدانشيميايي، آنتي 
  پلاســـتيك ســـازي، مـــوادمنفجره، حـــلال در عطرهـــا و 

   ).3-6(د روهاي جلا و پتروشيمي بكار ميروغن
در . شـوند  تركيب از آنيلـين مـشتق مـي        150بيش از        

 نـوع واحـد صـنعتي از آنيلـين          62ايالات متحـده امريكـا،      
  نــميزان توليد انيلي. ستفاده و يا توليد كننده آن هستندا
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ــر   ــه ترتيــب براب  و 457000در چــين و ايــالات متحــده ب
در ايران نيز با توجـه بـه وجـود        .  تن در سال است    80000

صنايع مختلف پتروشيمي، توليد لاسـتيك و رنـگ و نيـاز            
 تن، اين تركيب به ميزان بالايي در خط توليـد   156سالانه  

و در پساب خروجي اين صنايع وجـود داشـته و بـه دليـل               
هـاي    اثرات بهداشتي و زيست محيطي، حذف آن از اولويت        

  ).7(بالايي برخوردار است 
سميت بالايي داشته و به سرعت از طريق پوست          آنيلين    

باعـث  شود و در صورت بلع يا تنفس بخارات آن،          جذب مي 
شود   سيانوزيس مي گلوبين و  همو تبديل هموگلوبين به مت   

مواجهه طولاني و مستمر با آنيلين منجـر بـه كـاهش            ). 8(
تخريب كليه،   عصبي، سيستم اشتها و وزن، كم خوني، اثر بر      
آنيلــين از طريــق ). 5،9(شــود  كبــد و مغــز اســتخوان مــي

 در خـاك وارد      و همچنين كاربرد مـستقيم     فاضلاب صنايع 
 مستقيم  آنيلين مشمول قانونگذاري  . شودمحيط زيست مي  

هاي  فهرست آلاينده در بوده و) EEC(جوامع اقتصادي اروپا  
حد مجاز آنيلين درآبهاي ). 8،9( قرار دارد U.S. EPAاوليه

-GB8978اســتانداردهاي ملــي چــين (پذيرنــده در چــين 

1996)(mg/L  1در كانادا مقدار راهنماي آنيلين . باشد مي
 mg/L2/2 هاي شيرين جهت حفـظ حيـات آبزيـان    در آب

هـاي زيرزمينـي    باشد و در آمريكا حد مجـاز آن در آب         مي
mg/L 6     سـازمان حفاظـت محـيط      ). 6( تعيين شده است

) MCL(، حـداكثر غلظـت مجـاز        )USEPA(زيست آمريكا   
  ).10( ذكر نموده است µg/L 5آنيلين درآب را برابر 

هاي حاوي آنيلين نيازمنـد بـه       بنابراين، تصفيه فاضلاب      
تجزيـه  . باشنداي تصفيه و حذف مؤثر مي     هكارگيري روش 

فتوكاتاليستي، تجزيه بيولوژيكي، اكـسيداسيون پيـشرفته،       
هايي   فرآيندهاي غشايي و استخراج در حلال از جمله روش        

. ها  بررسي شده اسـت     است كه در تصفيه اين نوع فاضلاب      
فرآيندهاي تـصفيه متـداول بـا وجـود سـميت           محدوديت  

 محققين را به يافتن     يا عملياتي آنيلين، مسائل اقتصادي و     
  ). 5،11،12(نمايد هاي ديگري ترغيب ميروش

جذب سطحي به عنوان روش عمومي و مؤثر در حـذف               
پذيري در طراحي و اجرا، كـاربرد  ها به دليل انعطاف   آلاينده

 در). 13(اي در تـصفيه آب و فاضـلاب دارد            بسيار گسترده 
قيمت و     طبيعي، ارزان  هايهاي اخير استفاده از جاذب      سال

هـا بـه سـبب فراوانـي و هزينـه           معدني در تصفيه فاضلاب   
ــت    ــزايش اس ــه اف ــايين رو ب ــاك رس ). 14-15، 13(پ خ

  قـــــهاي كم هزينه و قابل دسترس در اكثر مناط ازگزينه

  
باشـد  بنتونيت نوعي رس معدني بسيار غنـي مـي        . باشد  مي

 قـرار  كه بطور گـسترده بـه عنـوان جـاذب مـورد اسـتفاده         
 ).  17(گيرد  مي

ــومي          ــول عمـ ــا فرمـ ــت بـ ــدني بنتونيـ ــاده معـ   مـ
(Na)0.7 (Al3.3Mg0.7 )Si8O20 (OH)4 .nH2O   يـك رس  ،

 4هــاي اســمكتيت بــا دو لايــه كريــستالي از خــانواده رس
اي با قطر   وجهي است كه حالت صفحه8وجهي و يك لايه    

توانـايي جـذب بنتونيـت در       . تقريبي يـك ميكرومتـر دارد     
تيجه وجود تركيبات معدني اصلي مانند مونتموريلونيـت،        ن

اي بنتونيـت   ساختار شبكه ). 18(باشد  اسكمتيت و رس مي   
هـا را   هاي تبـادل كـاتيوني و جـذب آلاينـده         امكان واكنش 

  . آوردبوجود مي
هاي چهار وجهي و    در لايه  +Si4به جاي    +Al3جايگزيني      

ت وجهي موجـب  هاي هش در لايه +Zn2و  +Mg2جايگزيني  
ايـن عـدم    . شـود ايجاد يك بار منفي خالص در خـاك مـي         

 +Naعمـدتا   (هاي داخلي   توازن بار الكتريكي توسط كاتيون    

خنثي و جبران شده  و در نتيجه مونتموريلونيـت      )  Ca+2و  
اي از قبيل سطح تماس زيـاد،       خواص فيزيكوشيميايي ويژه  

پايداري نرمي، قابليت تورم، قدرت جذب و چسبندگي بالا،         
مكانيكي مناسب، اينرسي شـيميايي و توانـايي بـالا بـراي            

  .)19،20(يابد هاي پايين ميايجاد سوسپانسيون در غلظت
از طرفي اصلاح بنتونيـت بـا مـواد آلـي امكـان جـذب                    

-هاي غيريوني و تركيبات آلي آروماتيك از فاضلاب         آلاينده

 زيـادي   مطالعات) 17،21(نمايد  هاي صنعتي را  فراهم مي     
در زمينه كاربرد بنتونيـت اصـلاح شـده در حـذف فلـزات              

، )بنزوئيـك اسـيدها   (ها، گازها، تركيبات آلي     سنگين، رنگ 
هاي محيطي انجام   كاتكول، كلروبنزن، فنل  و ساير آلاينده      

هـاي آلومينيـوم    شبكه بار منفي حاصل از يـون      . شده است 
شـود  ميها  موجود در ساختار بنتونيت مانع از تبادل آنيون       

)19-17 .(Rawajfih   و Hajian هـا، بـار    براي جذب آنيـون
سطح را با استفاده از سورفاكتانت هگزا دسيل تـري متيـل    

و پلي اتيلن گليكول بوتيـل      ) HDTMAB(آمونيوم برومايد   
ــر  ــد   ) PEGBE(ات ــر دادن ــت تغيي ــار مثب ــه ب ). 22،23(ب

ي هاي كاتيوني تمايل بالايي براي مبادله آنيـون         سورفاكتانت
توانند بـراي اصـلاح سـطح خـارجي بنتونيـت             داشته و مي  

ها معمولاً داراي زنجيره بلند     سورفاكتانت. طبيعي بكار روند  
ــاي      ــوم در انته ــوارترنري آموني ــروه ك ــك گ ــا ي ــل ب   آلكي

  اســتفاده از بنتونيــت اصــلاح . باشــندي خــود مــيزنجيــره
  ا ازــههاي كاتيوني براي حذف آلاينده شده با سورفاكتانت
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هاي آبي توسط برخي محققين مـورد مطالعـه قـرار             محيط
  ).21-25، 32(گرفته است 

سازي فرآيند جـذب آنيلـين      اين مطالعه با هدف بهينه         
بر روي بنتونيت خام و بنتونيت اصلاح شده با سورفاكتانت          
كاتيوني با بررسي مهمترين عوامل مؤثر بـر فراينـد يعنـي            

 و دوز جـاذب بـا   pH، غلظت اوليـه آلاينـده، زمـان تمـاس      
  .استفاده از مدل تاگوچي انجام شد

  :روش كار
 C6H5NH2; CAS(در اين مطالعه تجربي آنيلين : مواد      

NO: 57-09-0(    هگزا دسيل تري متيـل آمونيـوم برومايـد ،
)C19H42BrN (  ــول ــيلن گليك ــي ات از شــركت ) PEG(و پل

همچنـين بنتونيـت از معـادن       . مرك آلمان خريداري شـد    
بنتونيـت تهيـه شـده طـي        . ونيت زنجان تهيـه گرديـد     بنت

  :مراحل زير اصلاح شد
بنتونيت نوع كلـسيمي  از الـك        : تهيه بنتونيت سديمي     -

مقدار مشخصي از بنتونيت    .  ميليمتري عبور داده شد    15/0
 3 يك مولار اضافه و بـه مـدت          Na2CO3حاصل به محلول    

 بــه منظــور.  دور در دقيقــه  هــم زده شــد800ســاعت بــا 
 قطره قطره به سوسپانـسيون      HCl محلول   CaCO3انحلال  

سپس ذرات جامد با كمـك صـافي كاغـذي          . اضافه گرديد 
واتمن از مخلوط جداسازي و تـا زمانيكـه پـساب خروجـي             
. عاري از يون كلريد شود بـا آب مقطـر شتسـشو داده شـد              

 به پـساب     AgNO3شناسايي يون كلرايد با  افزودن محلول        
 ساعت در 24يت ماده حاصل به مدت در نها. صورت گرفت

  ).26،27(گراد خشك گرديد  درجه سانتي110دماي  
بـه منظـور    : )ارگـانو بنتونيـت   ( اصلاح بنتونيت سـديمي      -

اصلاح بنتونيت سديمي با سورفاكتانت هگـزا دسـيل تـري           
 درصـد   4ليتر از محلـول      ميلي 200متيل آمونيوم برومايد    

 24 سديمي به مـدت       گرم بنتونيت  20سورفاكتانت بهمراه   
سپس بنتونيت به كمـك     . ساعت توسط شيكر هم زده شد     

صــافي كاغــذي از محلــول جداســازي و پــس از چنــد بــار 
گراد خشك     درجه سانتي  70شستشو با آب مقطر در دماي       

  ).25،27(شد 
جهت اصلاح با سورفكتانت كاتيوني پلي اتيلن گليكول،            

 بنتونيـت   gr50بوتيـل اتـر و      ) اتيلن گليكـول  (پلي  گرم   2
سديمي در يك ليتر آب مقطر مخلوط و بر روي همزن بـا             

سـپس  .   سـاعت قـرار داده شـد        24 به مدت    rpm600دور
  ).26(سوسپانسيون حاصل در دماي اتاق خشك شد 

  آنيلينغلظت  : غلظت آنيلين در پساب سنتتيك  سنجش -

  
ــه  ــين در نمون ــتفاده از     آنيل ــا اس ــي ب ــورد بررس ــاي م ه

در  ) DR-5000, Hatchمدل  ( UV- VISاسپكتروفوتومتر 
شـود    خاطر نشان مي  ). 28( تعيين شد    nm 286طول موج   

 نيز انجام و نتايج     HPLCجهت اعتبار بخشي، جذب توسط      
آن بــا نتــايج حاصــل از اســپكتروفتومتر مقايــسه شــد كــه 

گيـري    دار نبوده بنابراين در ادامه براي اندازه        اختلاف معني 
ي آنيلين از اسپكتروفتومتر استفاده     هاي اوليه و پايان     غلظت

  .شد
سـازي شـرايط و     بهينـه : ها با روش تـاگوچي     طراحي آزمايش 

عوامل مؤثر در ايـن مطالعـه بـا اسـتفاده از روش طراحـي               
تاگوچي  بكارگيري مدل  براي. آزمايش تاگوچي انجام گرفت   

 متغيرهـاي  1جـدول  .  سـطحي اسـتفاده شـد    4 متغير 4از  
  .دهد آنها را نشان ميتعيين شده به همراه سطوح

  
  سازي به همراه سطوح  عوامل مورد بررسي در بهينه:1جدول 

  

  4سطح   3سطح   2سطح   1سطح   عامل
  mg/L(  50  100  300  500(غلظت آلاينده 

  min(  60 120  240  360( زمان
pH  3  8  10  12  

  g/L(  10  20  40  60(غلظت جاذب 
  

سـنجش  براي تحليـل و     : سنجش آماري براي روش تاگوچي      
هاي طراحي شده با مدل تاگوچي از       تر نتايج آزمايش  دقيق

يك تابع پاسخ تبديل يافته كه به صورت علامـت هـر اثـر              
)S (      به اثرات ناشي از خطا)N ( گـردد، اسـتفاده    تعريف مي

هـاي   مزيت استفاده از اين پاسخ جديد در تحليـل        . شودمي
اشي از  آماري، نسبت به پاسخ اوليه، مقايسه بزرگي اثرات ن        

گيري هر عامل اصلي با اثرات ناشي از عوامل خطا در اندازه          
تري از تأثير واقعـي     است كه در نتيجه باعث برداشت دقيق      

 از  S/Nي نسبت   ي محاسبه نحوه. شودعوامل بر سامانه مي   
  ).29،30(كند  پيروي مي1معادله 

                                     1معادله 

 تعـداد  n پاسخ بدست آمـده از آزمـايش و   yدر اين معادله    
 nبراي اسـتفاده از ايـن روش بايـد    . باشدتكرار آزمايش مي 

، مربـوط بـه هـر       S/N باشد و بـالاترين مقـدار        1بزرگتر از   
بـر اسـاس    . دهـد متغير، شرايط آزمايش بهينه را نشان مي      

 Minitabدر نرم افزار . گردد محاسبه مي R، مقدار   2عادله  م
   دهـــدهن كه در اين مطالعه استفاده شد پارامتر دلتا نشان

  هر ستونبيشترين اختلاف بين ميانگين مقادير سطوح در 
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كه با محاسبه دلتا، به هـر كـدام از متغيرهـا يـك       باشد    مي
ن دهنـده   ، نـشا  بزرگترين مقـدار دلتـا    . گيردرتبه تعلق مي  

اثرگذارترين متغير يا پارامتر است كه نتايج بر ايـن اسـاس            
  ).30(بندي شده است   رتبه3در جدول 

ي پس از محاسـبه      2R= (high S/N –low S/N)معادله 
S/N از آنــاليز واريــانس )ANOVA ( بــراي تحليــل نتــايج

نـرم افـزار آمـاري      تمام محاسبات بـر اسـاس       . استفاده شد 
17.1.0 Minitab® انجام شد.  

بـراي ارزيـابي    : مطالعات ايزوترم و سـينتيك جـذب آنيلـين        
كارايي انتقال آنيلين از فاز محلـول بـه جـاذب، ايزوتـرم و              
ــين     ــه آنيل ــت اولي ــرايط غلظ ــت ش ــذب تح ــينتيك ج   س

mg/L 1000-50    دوز جاذب ،g/L 40    600 تـا   30 و زمان 
هـاي مـورد نظـر        در زمـان  . دقيقه مورد مطالعه قرار گرفت    

گيري شـد و براسـاس روابـط موجـود             آنيلين اندازه  غلظت
بـراي  . هاي مورد نظـر سـنجش شـد     كارايي حذف در زمان   

هاي مـورد اسـتفاده      بررسي سينتيك از رايجترين سينتيك    
يعني سينتيك درجـه اول و دوم كـاذب و ايزوتـرم نيـز از               

  معـادلات  (هاي لانگموئر و فرونـدليخ اسـتفاده شـد            ايزوترم
  ).11،15،38) (6 تا 3

  

  :سينتيك درجه اول كاذب: 3معادله 

 
  :سينتيك درجه دوم كاذب: 4معادله 

 
 

  :ايزوترم جذب لانگموئر: 5معادله 

 
  

  :ايزوترم جذب فروندليخ: 5معادله 

 
  :در معادلات بالا

qt : مقدار آنيلين جذب شده در زمانt) mg/g(  
K1 : 1(ثابت سرعت واكنش درجه اول كاذب-min(  
qe1 : آنيلين جذب شده در حالت تعادل مقدار)mg/g(  
K2 : 1(ثابت سرعت واكنش درجه دوم كاذب-min(  
Ce : غلظت آنيلين در حالت تعادل)mg/L(  
KL :ثابت جذب لانگموئر  

qmax : حداكثر ظرفيت جذب)mg/g(  
Kf :ثابت جذب فروندليخ  
n :باشد  شدت جذب مي پارامتر تجربي نشان دهنده.  

  
  :نتايج

 16ي طراحي شده بـا مـدل تـاگوچي شـامل          هاآزمايش    
)L16 (ــود ــه اســتفاده از روش . آزمــايش ب ــا توجــه ب  S/Nب

تاگوچي در اين مطالعه نتايج حاصل از اندازه گيري درصـد       
گيري گزارش گرديـد و نتـايج       حذف آنيلين، با دو بار اندازه     

با استفاده  تري از نتايج به دست آمد و        بهتر و بررسي دقيق   
 براي هر آزمايش محاسبه شـد كـه         S/Nاي  هاز آنها نسبت  

  . ارائه شده است3و2در جداول 
  

با روش تاگوچي ) L-16(هاي طراحي شده  آزمايش:2جدول 
  سازي حذف آنيلين و نتايج آنبراي بهينه

آزمايش   سطوح طراحي آزمايش
 تصادفي 

شماره 
غلظت جاذب pH  زمان غلظت آلاينده آزمايش

 (%)كارايي

3  1  300  120  12  40  76/67  
16  2  300  240  3  20  12/69  
14  3  100  240  12  10  34/61  
12  4  500  60  12  20  77/54  
1  5  100  120  3  60  88/56  
10  6  50  60  3  10  02/36  
8  7  500  120  10  10  49/58  
9  8  500  240  8  60  93/62  
6  9  100  60  8  40  37/50  
7  10  50  240  10  40  68/75  
2  11  500  360  3  40  55/64  
13  12  50  360  12  60  54/74  
4  13  300  360  8  10  89/73  
15  14  100  360  10  20  28/77  
5  15  300  60  10  60  34/62  
11  16  50  120  8  20  26/57  

  
  S/N مقادير بدست آمده براي :3جدول 

  دوز جاذب pH  زمان آلاينده غلظت  سطح
1  30/35  94/33  79/34  89/34  
2 65/35  54/35  62/35  10/36  
3  67/36  52/36  64/36  11/36  
4  57/35  18/37  14/36  10/36  
  22/1  85/1  24/3  37/1  دلتا
  4  2  1 3  پارامترها ترتيب اهميت

  

تايج حاصل از مقادير بدست آمـده       پس از تجزيه و تحليل ن     
 شرايط بهينه حاصـل گرديـد كـه در          S/Nهاي    براي نسبت 

   . نشان داده شده است4جدول 
  

  S/Nهاي  شرايط بهينه بدست آمده از تحليل نسبت:4جدول 
 S/Nمقدار پاسخ  سطح  عامل

  mg/L 300  3  غلظت آلاينده
  min 360  4  زمان تماس

pH 3  10  
  g/L 40  3  دوزجاذب

  
قبيل غلظت آلاينده، زمان تمـاس،       أثير عوامل محيطي از   ت

pH    مـورد    بر كارايي و عملكرد حـذف        محيط و دوز جاذب
  . ارائه شده است1بررسي قرار گرفت كه نتايج ان در شكل 
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 محاسبه شده براي حذف آنيلين در S/N نمودار نرخ :1شكل 
  ذب، دوز جاpHسطوح تعيين شده غلظت آنيلين، زمان تماس، 

  

همچنين بررسي كارايي جـذب آنيلـين بـر روي بنتونيـت            
در ) PEG(و ) HDTMABr(خام، بنتونيت اصلاح شـده بـا    

شرايط بهينه حاصل در مـدل تـاگوچي انجـام گرفـت كـه              
  . ارائه شده است)الف، ب، ج( 2  نتايج آن در شكل

  

  
  الف

  
  ب

  
  )ج(

در كارايي جذب آنيلين در شرايط بهينه مدل تاگوچي : 2شكل 
  هاي مختلفغلظت

       بر روي بنتونيت خام) الف
    PEG بر روي بنتونيت اصلاح شده با )ب
   HDTMABrبر روي بنتونيت اصلاح شده با ) ج

  
ايزوترم جذب داراي مقـادير ثابـت معينـي اسـت كـه                  

ــستگي جــاذب و ظرفيــت جــذب   مشخــصات ســطح و واب
لاعـات  كند كه از اين اط هاي مختلف را مشخص مي   آلاينده

. شــود هــاي جــذبي اســتفاده مــي بــراي طراحــي سيــستم
ــرم ــداول و    ايزوت ــصورت مت ــوئر ب ــدليخ و لانگم ــاي فرون ه
اي جهت تعيين ايزوتـرم فراينـدها مـورد اسـتفاده             گسترده
ايزوترم  در اين مطالعه نيز از اين دو    ،بنابراين. گيرند  قرار مي 

   . نشان داده شده است3استفاده شد كه نتايج آن در شكل 
  

  
  

 ايزوترم جذب لانگموئر در جذب آنيلين بر روي :3شكل 
  HDTMABrبنتونيت اصلاح شده با 

  

شود ضريب همبستگي و تناسـب        همانطور كه مشاهده مي   
) 99/0 R2(ها بـا ايزوتـرم لانگمـوئر بـسيار مناسـب              داده
كه نمودار آن ارائه    (باشد ولي در مورد ايزوترم فروندليخ         مي

مطالعـات سـينتيك    .  بدسـت آمـد    77/0 R2) نشده است 
 HDTMABrجذب آنيلين بر روي بنتونتيت اصلاح شده با 

بــراي بررســي .  نمــايش داده شــده اســت4نيــز در شــكل 
 كاذب استفاده شـد كـه       2 و   1سينتيك از معادلات درجه     

هــا پيــروي  هــاي جــذب از ايــن ســينتيك عمومــاً واكــنش
  ).4،9،11،15،16(كنند  مي

  

  
  

يك معادله درجه دوم كاذب در جذب  منحني سينت:4شكل 
  HDTMABrآنيلين بر روي بنتونيت اصلاح شده با 

  :بحث
  تأثير عوامل محيطي بر كارايي و عملكرد حذف 

  در اين مطالعـه، غلظـت آنيلـين در        : تأثير غلظت آلاينده         
  رارــ مورد بررسي ق500 و mg/L 50 ،100 ،300 سطح 4
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گردد، با افزايش  اهده مي  مش نتايجهمان طور كه در     . گرفت
 كه شاخصي از پاسخ سيستم به       S/Nميزان آنيلين، نسبت    

 افـزايش و مجـدداً   3تغييرات غلظت آنيلين است تا سـطح   
هاي صورت گرفته   طبق تحليل . يابد كاهش مي  4در سطح   

ــين  ــخ  mg/L 300در غلظــت آنيل ــزان پاس ــشترين مي  بي
ينـه  ايـن مقـدار بـه عنـوان مقـدار به          . مشاهده شده اسـت   

 بـه   300با افزايش غلظت اوليه آنيلين از       . گردد  گزارش مي 
mg/L500   يابد كه اين امر ممكن است       بازدهي كاهش مي

هـاي فعـال روي جـاذب       ناشي از محدود بودن تعداد محل     
بـه  . شـود   هاي بالاي آنيلين اشـباع مـي        باشد كه در غلظت   

-هاي پايين ميزان دسترسي ملكـول    عبارت ديگر در غلظت   

هـاي  هـاي جـذب بيـشتر از غلظـت        يلين بـه مكـان    هاي آن 
از طرفي اصلاح بنتونيـت  توسـط سـورفاكتانت و           . بالاست

هاي تبادل خـارجي بيـشتري      تغيير بار سطحي آن، جايگاه    
NH2هاي در اختيار آنيون  

دهد و تا رسيدن  آنيلين قرار مي-
ــد از آن      ــته و بع ــشي داش ــد افزاي ــباع رون ــه اش ــه نقط   ب

 ــ ــدم قرارگي ــل ع ــه دلي ــول ب ــين مولك ــصال ب ــاي ري ات   ه
كاهــشي داشـته و جـذب كــاهش    جـاذب و آلاينـده رونـد   

  ).31(يابد  مي
ــال  وو      ــاران در س ــذف  2012 و همك ــي ح ــه بررس   ب

ــده ــا      آلاين ــده ب ــلاح ش ــت اص ــر روي زئولي ــي ب ــاي آل ه
هاي   سورفكتانتهاي آلي پرداخته و نشان دادند كه مكانسيم       

ح شـده بـا     هـاي آلـي بـر روي جـاذب اصـلا          جذب آلاينده 
)HDTMA (باشدشامل موارد ذيل مي:  
هاي آنيونيك تركيبات آلـي بـا سـر مثبـت      تعامل گونه ) 1 

در هـر دو لايـه درونـي و    HDTMA سورفكتانت كـاتيوني  
 بنزنـي هيـدروفوبيك     اي، حلقه درجذب درون لايه  . بيروني

گيرد و به دليل تعامـل       قرار مي  HDTMAهاي  در بين لايه  
ــين  ) C16(اي  بنزنــي و دم زنجيــرهحلقــههيــدروفوبيكي ب

HDTMAگردد در محل تثبيت مي.  
ي تركيبات آلي با سر     هاي الكترون دهنده  هماهنگي اتم ) 2

   HDTMA مثبت 
هـاي  جذب تركيبـات آلـي بـدون بـار بوسـيله قـسمت            ) 3

  ). HDTMA)  32اي هيدروفوبيك بين لايه
ن ، زمـا  بدسـت آمـده   بـر اسـاس نتـايج       : تأثير زمان تماس      

جهـت  . تأثيرگذارترين پارامتر در مدل تاگوچي تعيين شـد       
بررسي تأثير زمان تماس در جذب آنيلين بر روي بنتونيت          

  همــانطور كــه .  ســطح اســتفاده گرديــد4اصــلاح شــده از 
  360 به 60گردد با افزايش زمان از  ملاحظه مينتايـجدر 

  
ميـزان جـذب آنيلـين بيـشتر        ) 4به سطح   1سطح  (دقيقه  

رسد و از    دقيقه به نقطه تعادل مي     360 در زمان    شود و مي
آن به بعد به دليل كامـل شـدن ظرفيـت جـذب و اشـغال                
شدن فضاهاي آزاد سطح جاذب كه در ابتدا وجـود داشـت            

هرچنـد در نمـودار ايـن وضـعيت         ( ماند  ثابت مي ) 29،33(
 تعـادل در     ولي جهت تعيين نقطـه    ) نشان داده نشده است   

 دقيقـه   600اكـنش بـراي مـدت       انجام آزمايشات، زمـان و    
نتـايج ايـن بررسـي نـشان داد كـه رانـدمان             . افزايش يافت 

 600 و   480،  360،  240،  120،  60هـاي     حذف براي زمان  
 درصـد   87 و   85،  83،  79،  73،  62دقيقه به ترتيب حدود     

 دقيقه انتخـاب    360كه بهترين نقطه همان زمان      . باشد  مي
 تعـادل جـذب      و همكـاران زمـان     كويونكـو در مطالعه   . شد

ــل ــت نيتروفن ــر روي بنتوني ــا ب ــا   ه ــده ب ــلاح ش ــاي اص ه
ــر PEG  و HDTMAســورفاكتانت  ــه ترتيــب براب  8 و 2 ب

همچنـين زمـان تعـادل جـذب        ). 25(ساعت تعيـين شـد      
هاي اصـلاح شـده بـا اكتـا         بنزوييك اسيد بر روي بنتونيت    

ــد   ــوم كلرايـ ــل آمونيـ ــري متيـ ــيل تـ و ) OTMAC(دسـ
  ).34 ( دقيقه بود90هيدروكسيد آلومنيوم برابر 

 محلول يكي از فاكتورهاي كليـدي در        pH:  محيط   pHتأثير  
ــي  ــذب م ــد ج ــد فرآين ــده  pHباش ــرات عم ــول تغيي  محل

يونيزاسيون آنيلين و در نتيجه واكنش آن با سطح  جاذب           
را تحت تأثير قرار مي دهد و ممكن است منجر به كـاهش             

آنيلين يك باز ضـعيف اسـت       . ذب شود يا افزايش درصد ج   
 pHدر . تواند به شكل يون مثبت آنيلنيوم تغيير يابد كه مي 

 آنيلين به شكل يون مثبت  و در         pKaهاي بيشتر از مقدار     
pH        هاي كمتر از مقدار pKa         مولكـول آنيلـين بـه شـكل 

 را بـه    S/N نـسبت    نتايج مطالعه حاضـر   ). 32(خنثي است   
  و pHتم به تغييـرات مقـدار       عنوان شاخصي از پاسخ سيس    

بـا افـزايش    . دهدتأثير آن بر درصد حذف آنيلين نشان مي       
pH نرخ پاسخ ) 10 تا 3 (3تا سطح 1 از سطحS/N افزايش   
) 12 بـه    10 (4به سطح   3ي افزايش سطح    با ادامه . يابدمي

 pH بهترين ،بنابراين. يابد مجدداً كاهش ميS/Nنرخ پاسخ 
ين نتيجه بـا مطالعـه نـورمرداي بـر          ا.  نشان داد  10برابر با   

موريلونيت اصلاح شده بـا       توسط مونت  BTEXروي حذف   
ــت دارد   ــاتيوني مطابق ــورفكتانت ك ــسلام). 35(س  و عبدال

ــين توســط    ــزان حــذف آنيل ــشترين مي ــز بي ــاران ني همك
 گـزارش   =pH 10فريت را در  / نانوكامپوزيت نانولوله كربني  

 همكـاران در     و  در مطالعه سن تـرك     همچنين). 36(دادند  
  فنل در حذف CTABبا بررسي كارايي بنتونيت اصلاح شده
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  ).37( تعيين شد  =9pHبيشترين كارايي فرايند جذب در 
 نـشان داده شـده    نتـايج همـانطور كـه در      : تأثير دوز جاذب    

 دوز جاذب مورد استفاده در اين مطالعـه بـه           3است سطح   
  . عنـــوان بهتـــرين ميـــزان دوز جـــاذب مـــشخص شـــد 

 بـه سـطح     g/L10ايش دوز جاذب از سطح اول يعني        با افز 
يابد كه بيـانگر     افزايش مي  S/N، نسبت   g/L 40سوم يعني   

. روند افزايشي كارايي حذف آنيلين در اين محـدوده اسـت          
، ميزان g/L  60 به 40همچنين با افزايش غلظت جاذب از 

شـود كـه نـشان دهنـده رسـيدن بـه               ثابت مي  S/Nنسبت  
افزايش . باشد   كارايي حذف آنيلين مي    تعادل و عدم افزايش   

 بـه دليـل   g/L 40كـارايي حـذف آنيلـين تـا دوزاژ بهينـه      
هاي جاذب و افزايش ميزان دسترسي      افزايش تعداد جايگاه  

باشـد    هاي فعال روي جاذب مي    هاي آنيلين به مكان   ملكول
عدم افزايش راندمان يا ظرفيت جذب در دوزاژهـاي         ). 29(

تواند توجيـه شـود كـه هـر           يب مي به اين ترت  بالاي جاذب   
ــاه  ــداد جايگ ــد تع ــي   چن ــزان دسترس ــاذب و مي ــاي ج ه

هاي فعال روي جـاذب افـزايش       هاي آنيلين به مكان     ملكول
يابـد ولـي بــا توجـه بـه ثابــت بـودن غلظـت و تعــداد        مـي 

هاي آنيلين و در نتيجه ايجاد تعادل بـين جـاذب و        مولكول
 احتمــال آلاينــده و احتمــال واجــذب آلاينــده و همچنــين

 كلي عدم افزايش كـارايي       ، نتيجه )38(تجمع ذرات جاذب    
در . و ظرفيت جذب در دوزاژهاي بالاي جاذب خواهـد بـود   

 بـر روي جـذب   2012 و همكـاران در سـال  تانـگ مطالعـه  
آنيلين  و كاپرولاكتام بر روي كـربن فعـال گرانولـه نتـايج              

ــشابه حاصــل شــد   ــن). 11(م ــاران در بررســي ژي    و همك
ند نوع بنتونيت اصلاح شـده در حـذف بنزويـك           كارايي چ 

ليتر  گرم بر    40هاي بررسي شده را     اسيد، دوز بهينه جاذب   
 و همكـاران دوز     سن تورك در مطالعه   ). 34(گزارش دادند   

بهينه بنتونيت اصلاح شده با سـتيل تـري متيـل آمونيـوم             
   گــرم در ليتــر تعيــين 20برومايــد در حــذف فنــل حــدود 

  ).37(شد 
تفاضل بيشترين  (بندي عوامل بر اساس مقدار دلتا       رتبه     

) و كمترين مقدار نسبت سيگنال به نـويز بـراي هـر عامـل     
، S/Nبـا توجـه بـه نتـايج تحليـل نـسبت             . شـود  انجام مي 

توان شرايط بهينه نسبي را جهت دستيابي به بيشترين           مي
 نتـايج همانگونـه كـه در      . درصد حذف آنيلين بدسـت آورد     

ت، با استفاده از سطحي از هـر عامـل كـه            ارائه گرديده اس  
 نـسبت بـه ديگـر سـطوح آن          S/Nداراي بيشترين نـسبت     

  ن، درــــبنابراي. آيدعامل است، بهترين پاسخ بدست مي

  
، زمـان تمـاس   mg/L300شرايطي با غلظت اوليـه آنيلـين     

 كــارايي g/L 40 و دوز جــاذب10 برابــر pH دقيقــه، 360
  . رسيدحذف به حداكثر ميزان خود خواهد

بررسي كارايي جـذب آنيلـين بـر روي بنتونيـت خـام،                 
در شرايط ) PEG(و ) HDTMABr(بنتونيت اصلاح شده با   

 نـشان داده    بخش نتـايج  بهينه حاصل در مدل تاگوچي در       
شود در شرايط بهينـه     همانطور كه ملاحظه مي   . شده است 

، دوز 10 برابر pH دقيقه، 360مدل تاگوچي با زمان تماس    
هـاي مختلـف بيـشترين كـارايي      و غلظـت g/L 40 جاذب

ــا    جــذب آنيلــين بــه ترتيــب در بنتونيــت اصــلاح شــده ب
)HDTMABr (     و بنتونيــت اصــلاح شــده بــا)PEG ( و

  .بنتونيت خام مشاهده شد
آناليز اطلاعات حاصـل از ايزوتـرم       : سينتيك و ايزوترم جذب   
اي كه توسط آن بتوان طراحي لازم  به منظور توسعه معادله

علاوه بر ايـن، از ايزوتـرم       . را انجام داد، اهميت فراوان دارد     
توان براي توصيف چگونگي واكنش مـاده جـذب           جذب مي 

سـازي مقـدار كـاربرد        شونده با جـاذب و همچنـين بهينـه        
نتايج بدسـت آمـده نـشان داد كـه ايزوتـرم            . استفاده نمود 

جـــذب  آنيلـــين توســـط بنتونيـــت اصـــلاح شـــده بـــا  
)HDTMABr ( يشتري از مدل ايزوتـرم لانگمـوئر       تبعيت ب

اي  نتـايج مطالعـه  .  دارد= R² 9916/0با ضريب همبستگي 
 و همكـاران در جـذب       كورنياوان توسط   2012كه در سال    

رنگ بر روي بنتونيت اصلاح شده انجام گرفـت نيـز نـشان             
  ).39(كند  داد كه جذب از ايزوترم لانگموئر پيروي مي

توان   جذب مي  هاي كنشوا ديناميك درك براي همچنين    
. اطلاعات حاصله از سينتيك جذب را مورد بررسي قرار داد         

مطالعه سينتيك جذب به منظور پيش بيني سرعت جذب         
نتايج حاصل  . براي طراحي و مدل سازي فرآيند مفيد است       

از اين بررسي نشان داد كـه سـينتيك معادلـه درجـه دوم              
 كاذب بهترين مـدل بـراي تعيـين سـرعت واكـنش اسـت             

)9984/0R² =(.و همكاران در سـال  شناي كه   در مطالعه 
هاي آنيوني بـر روي ارگـانو بنتونيـت      در جذب رنگ   2009

انجام دادند نيز نشان داده شده است كه جـذب از منحنـي    
  ).40(كند  سينتيك درجه دوم كاذب پيروي مي

  :نتيجه نهايي
  : مهمتــرين نتــايج حاصــل از ايــن مطالعــه عبارتنــد از     
 كارگيري مـدل تـاگوچي جهـت تعيـين شـرايط بهينـه              به

فرآيند جـذب آنيلـين بـر روي بنتونيـت اصـلاح شـده بـا                
)HDTMABr ( عامــلنشان داد كه زمان تماس مهمترين  
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  .در افزايش كارايي حذف مي باشد
 در سطوح مختلف S/Nهاي نتايج بدست آمده براي نرخ    

ظـت اوليـه    عوامل نشان داد كه شرايط بهينه حـذف در غل         
 10 برابـر    pH دقيقه،   360، زمان تماس    mg/L300آنيلين  

 .باشد ميg/L 40و دوز جاذب 

 نتايج نشان داد كـه از نظـر درجـه اهميـت بـه               تحليل     
، غلظـت آنيلـين و      pHپاسخ پس از زمان تماس، به ترتيب        

 .گيرنددوز جاذب قرار مي

ي هاي مـورد بررس ـ   مقايسه جذب آنيلين بر روي جاذب         
نشان داد كه بالاترين ميزان جذب در شرايط بهينه بدست          

هاي مختلف بـه    آمده با استفاده از مدل تاگوچي در غلظت       
  ، )HDTMABr(ترتيب بر روي بنتونيت اصلاح شده با 

  

  
و بنتونيـت خـام برابـر بـا         ) PEG(بنتونيت اصلاح شده بـا      

 . باشد مي75/8 و58/66، 86/81

م جذب نـشان داد كـه جـذب         بررسي سينتيك و ايزوتر       
، از  )HDTMABr(آنيلين بر روي بنتونيت اصلاح شـده بـا          

ســينتيك درجــه دوم كــاذب و ايزوتــرم لانگمــوئر تبعيــت 
 .كند مي

  :سپاسگزاري 
مقاله حاضر بخشي از طـرح تحقيقـاتي مـصوب مركـز                 

  تحقيقـــات علـــوم بهداشـــتي دانـــشگاه علـــوم پزشـــكي 
  شـــد كـــه با  مـــي9208142595همـــدان بـــه شـــماره 
هـاي ايـن مركـز تـشكر و قـدرداني         نويسندگان از حمايـت   

  .نمايند مي
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Abstract 
 
Introduction & Objectives: Aniline is an organic compound widely used in various industries. 
The release of this compound has had various environmental impacts. Thus, the assessment of 
efficient and practical methods for the removal of aniline from wastewater of these industries 
is remarkable. Taguchi model is a model for the analysis of experiments, that predicts both the 
effects of each factors and the optimum level of them using a certain number of experiment. 
The purpose of this study was the optimization of aniline adsorption on the raw and modified 
bentonite with a cationic surfactant using Taguchi model. 
Materials & Methods: In this experimental study, the raw bentonite and modified bentonite was 
prepared in a few steps. Then, 4 main factors (i.e. pollutant concentration, contact time, pH, 
and adsorbent dosage) on 4 levels  were selected by Matrix L16 trials and the experiments 
were conducted in this matrix. The factors were also ranked based on the R-value. Then , the 
data were analyzed with Minitab 17 software. Finally, the adsorption of aniline on raw and 
modified bentonite was determined in optimal conditions. 
Results: The optimization of adsorption process using Taguchi model showed that the factors 
of importance for optimizing respectively were: contact time of 360 minutes, pH =10 pH, ani-
line initial concentration of 300 mg/L and adsorbent dosages of 40 g/L. The maximum ad-
sorption of aniline onto raw bentonite and modified bentonite with cationic surfactant in op-
timal conditions were determined 81.86 and 8.75, respectively. The results revealed that 
Freundlich isotherm and pseudo-second-order kinetic model provided a better fit to the ex-
perimental data. 
Conclusion: The results showed that the bentonite modified with cationic surfactant is efficient 
in the removal of aniline. At the same time, since bentonite is cheap and easily accessible ,it is 
considered a desirable adsorbant. 
(Sci J Hamadan Univ Med Sci 2015; 22 (1):55-64) 
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