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Abstract 
 

Background and purpose: Continuous input of antibiotics to the environment causes many 

problems such as antibiotic resistance in pathogenic microorganisms. Therefore, researchers are aiming to 

find solutions to reduce antibiotics in hospital effluents and polluted waters. Amoxicillin is an antibiotic 

which is widely used to treat infections. Due to inappropriate use it enters the wastewater and finally the 

environment in almost unmetabolized form. This study was conducted to evaluate the performance of 

multi-walled carbon nanotubes for Amoxicillin removal from aqueous solutions. 

Materials and methods: In this study the efficacy of multi-walled carbon nanotubes for the 

removal of amoxicillin was investigated in a batch system considering pH (10-4), ionic strength (0 to 0.1 

mol/ L sodium chloride), and adsorbent dose (0.4 – 1.8 g /L). Finally, isotherms and kinetics of the 

adsorption was analyzed. 

Results: The results showed that the maximum removal of amoxicillin occurred at pH 8. Also, 

increase in the ionic strength decreased the removal efficiency while increase in the adsorbent dose 

increased the removal efficiency. The equilibrium adsorption isotherm data well fitted with Langmuir 

model (R2= 0.9108) and adsorption kinetics fitted with pseudo second order model. 

Conclusion: According to the results multi-wall carbon nanotubes could be assumed as an 

acceptable adsorbent for Amoxicillin removal in the aquatic solutions. 
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 پژوهشي

 در حذف  وارهيچند د يكربن يكاربرد نانولوله ها
 يآب يها طياز مح نيليس يآموكس كيوتيب يآنت

  
        1يصمد يمحمد تق

        2يرضا شكوه
        3انيعراقچ حهيمل
 4آذر يطرلان رهيمن

  

  چكيده
هاي  ميكروارگانيسم چون مقاومت هم ها به محيط عامل مشكلات بالقوه بسياري بيوتيك ورود مستمر آنتي :و هدف سابقه

هـاي بيمارسـتاني و    هـا در فاضـلاب   بيوتيـك  هـاي كـاهش و حـذف آنتـي     از اين روي محققين به دنبال روش. باشد زا مي بيماري
 بـه  آن عمده بخش تقريبا كه باشد مي ها عفونت درمان در مصرف پر بيوتيك آنتي يك سيلين آموكسي. باشند هاي آلوده مي آب

مطالعـه حاضـر بـا هـدف بررسـي كـارايي        .شـود  مـي  زيسـت  وارد محـيط  نهايت در و فاضلاب وارد فع،د متابوليزه غير صورت
  .هاي آبي انجام گرديد هاي كربني چند ديواره در حذف آموكسي سيلين از محيط نانولوله

بررسـي   سـيلين بـا   ديواره در حـذف آموكسـي   چند كربني هاي در تحقيق تجربي حاضر، كارايي نانولوله :ها مواد و روش
در ) ليتـر  گـرم در  8/1تـا  4/0(و دوز جـاذب  ) مول در ليتركلريد سديم 1/0تا 0(، غلظت يوني )10تا pH )4تغييرات پارامترهاي 

  .هاي جذب بررسي گرديد هاي ايزوترمي و سينتيك در نهايت مدل. سيستم ناپيوسته انجام گرفت
چنين افزايش غلظـت يـوني    هم. باشد مي =8pHيلين در نتايج نشان داد كه حداكثر كارايي حذف آموكسي س :ها يافته

هـاي تعـادلي جـذب بـا ايزوتـرم لانگمـوئر        داده. باعث كـاهش و افـزايش دوز جـاذب موجـب افـزايش ميـزان حـذف شـد        
)9108/0R2= (و سينتيك جذب با معادله سينتيكي درجه دو مطابقت بهتري نشان داد.  

هاي كربني چند ديـواره را بـه عنـوان جـاذب قابـل قبـولي در حـذف         نولولهتوان نا با توجه به نتايج حاصل مي :استنتاج
  .هاي آبي در نظرگرفت سيلين از محيط بيوتيك آموكسي آنتي

  
  هاي كربني چند ديواره، ايزوترم جذب، سينتيك واكنش سيلين، نانولوله آموكسي: واژه هاي كليدي

  

  مقدمه
 تنـوع  دليـل  بـه  دارويـي  تركيبـات  اخيـر  سال 30 در

 تـرين  مهـم  جـزء  محـيط  در پايـداري  و بالا مصرف ياد،ز
مـواد   ايـن . )1،2(انـد  شـده  گرفتـه  نظر در آب هاي آلاينده
 منـابع  از كـه  باشـند  مـي  هـا  ميكروآلاينده از خاصي گروه

 مثل اي نقطهغير منابع و زباله و فاضلاب دفع مانند اي نقطه
 در. گردنـد  مـي  زيست محيط وارد كشاورزي هاي رواناب

 دليـل  بـه  هـا  بيوتيـك  آنتي مختلف، دارويي كيباتتر بين
   ايـه ريـباكت ي درـبيوتيك يـآنت اومتـمق ادـايج يـتواناي
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  راني، اهمدانهمدان،  يدانشگاه علوم پزشك ،دانشكده بهداشت ط،يبهداشت مح يگروه مهندس ،اريدانش .2
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  .)3(اند گرفته قرار خاص توجه مورد پاتوژن
 طورگسترده در پزشكي، دامپزشكي به ها بيوتيك آنتي

هاي  و پرورش آبزيان به منظور پيشگيري، درمان عفونت
 .گيرنـد  ميكروبي و افزايش رشد آنان مورد استفاده قرار مي

 تـن  دهد كـه سـالانه صـد تـا دويسـت      ها نشان مي بررسي
 مانـده  بـاقي . )4،5(شود مصرف مي جهان در بيوتيك آنتي
 هـا  متابوليـت  يا و اصلي تركيبات شكل به ها يوتيكب آنتي
 كننـده  مصـرف  حيـوان  يـا  انسـان  مدفوع و ادرار همراه به

ــع ــبكه وارد و دف ــه تصــفيه و فاضــلاب ش  فاضــلاب خان
 در فاضـلاب  هـاي  خانه تصفيه توانايي عدم. )6(گردند مي

 ها بيوتيك آنتي مثل قطبي بسيار هاي ميكروآلاينده حذف
ــابي راه باعــث ــن ي ــات اي ــه تركيب ــاي آب ب ــطحي ه  و س

ــي ــت در و زيرزمين ــه تصــفيه نهاي ــاي خان ــده آب ه  و ش
 آب، هـاي  هخان ـ تصفيه در حذف عدم نتيجه در سرانجام

   .)8، 7(شوند مي شرب آب توزيع هاي شبكه وارد
 لاكتـام  - β الطيف وسيع بيوتيك سيلين آنتي آموكسي

ــيميايي ( ــول ش ــولي  ) C16H19N3O5S3(فرم ــا وزن مولك ب
 باشـد  مـي  ها سيلين پني گروه به متعلق) گرم بر مول 41/365

هـاي   عفونـت  درمـان  بـراي  دامپزشـكي  و پزشكي كه در
 اســـتفاده اي و سيســـتماتيك روده - باكتريـــايي معـــدي 

هـاي   بيوتيـك  درصـد از آنتـي   65بـيش از   .)10 ،9(شود مي
 -βهـاي گـروه    بيوتيـك  مصرفي در جهان مربوط به آنتي

 در گـروه  ايـن  هـاي  بيوتيـك  يآنت غلظت. باشد لاكتام مي
ــاي آب ــر و  48ســـطحي  هـ ــرم در ليتـ ــانو گـ  غلظـــت نـ

 محـدوده  در هاي بيمارستاني فاضلاب در سيلين آموكسي
 .)11(است گزارش شده ليتر در گرم ميلي 7/82تا  28بين 

هـاي بـالايي از ايـن     با ايـن حـال احتمـال وجـود غلظـت     
كه طوري  به. بيوتيك در فاضلاب صنايع وجود دارد آنتي

گـرم در   ميلي 10- 500هاي بين  در مطالعات اخير غلظت
 و موسـوي  سيلين در آب و فاضلاب توسط ليتر آموكسي

 شده اصلاح انار پوست از حاصل فعال كربن با همكاران
ــا  ــم NH4OHب ــين  و ه ــت   Zhaچن ــا بنتوني ــاران ب و همك

آمونيوم با اسـتفاده از   متيل اصلاح شده با هگزا دسيل تري
. )13 ،12(سـطحي حـذف گرديـده اسـت     مكانيسم جـذب 

گـرم   ميلـي  10 -500سيلين در محـدوده   غلظت آموكسي
 دهـد  مـي  نشـان  شـده  انجـام  مطالعـات . در نظر گرفته شد

 و بـوده  بيولـوژيكي  تجزيه قابل غير ها بيوتيك آنتي اغلب
 فاضـلاب  هاي خانه تصفيه از نخورده دست و تغيير بدون
ر كـاهش غلظـت   به عنوان مثـال حـداكث  . شوند مي خارج

هـاي بيولـوژيكي پـس از     سيلين به وسـيله روش  آموكسي
  .)11(درصد بوده است 5تا  3 روز 28تا  14

ــا بيوتيـــك آنتـــي حـــذف متـــداول هـــاي روش  و هـ
 ،)14(زني ازن شامل فاضلاب و آب از هاي دارويي باقيمانده
ــيميايي ،)15(فوتوفنتـــون و فنتـــون ــابش ،)16(الكتروشـ  تـ

 ،)19(شــيميايي انعقـاد  ،)18(راسـيون نانوفيلت ،)17(الكترونـي 
. باشـد  مـي  )21(سطحي جذب فرآيند و )20(يوني تعويض

رغــم ميــزان  در فرآينــدهاي اكسيداســيون پيشــرفته علــي 
هـا   تجزيه بالا، مقدار معدني سازي كـم و سـميت پسـاب   

چنـين   هـم . يابـد  ماند و يا افزايش مـي  بدون تغيير باقي مي
گـران بهـا و انـرژي    فرآيندهاي غشايي نيازمند تجهيزات 

 حـذف  در مـوثر  سطحي روشي جذب. )22(باشد زياد مي
 بسـيار  هـاي  غلظـت  در حتي فاضلاب و آب از ها آلاينده
 جــذب. باشــد مــي )گــرم در ليتــر ميلــي 1تــر از  كــم( كــم

 قابـل  و ساده روشي ديگر هاي روش با مقايسه سطحي در
 از هـا  آلاينـده  در جداسـازي  پـايين  عملياتي هزينه با اجرا

بنـابراين بسـياري از محققـين    . )9(باشد مي آبي هاي محيط
هـاي   سازي فرآينـد جـذب و يـافتن جـاذب     بر روي بهينه

ــا ظرفيــت جــذب بــالا و قيمــت پــايين متمركــز   جديــد ب
   .)23(اند شده

 فرآينـد  در فعـال  كربن از گسترده استفاده رغم علي
ــذب ــطحي، ج ــكلات س ــا  مش ــد و احي ــدد تولي  آن، مج
جديـد بـا ظرفيـت     هـاي  جـاذب  ديگر نيافت به را محققان

 ايـن  در .)21(جذب بالا و قابل احيا ترغيـب نمـوده اسـت   
. است شده نانوتكنولوژي به زيادي توجه اخيرا خصوص
 كـه  هسـتند  كربني جديد ساختارهاي كربني هاي نانولوله

. سـنتز شـد   Ijima توسط بار نخستين براي 1991 سال در
ي هستند كه به شكل هاي گرافيت هاي كربني ورق نانولوله

 تعـداد  بـه  توجـه  بـا  انـد و  اي پيچيده شده هاي استوانه لوله
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 1ديواره تك گروه دو به ساختارشان در موجود هاي لايه
)SWCNTs (ــد ــواره و چنـ ــيم) MWCNTs( 2ديـ  تقسـ

   .)24(گردند مي
 مكانيكي پايداري زياد، نفوذپذيري ،بالا ويژه سطح

 هاي ويژگي از ددحرارتي مناسب و قابليت استفاده مج و
 بسـياري  در مطالعات. )25(باشند اين مواد مي فرد به منحصر

 ،)26(تركيبات دارويي درجذب كربني هاي توانايي نانولوله
 و )28(هـا  هالومتـان  ، تـري )22(هـا  ، رنـگ )27(هـا  كش آفت

ــنگين ــزات س ــايج رضــايت   بررســي )29،30(فل شــده و نت
  .بخشي به دست آمده است

ــه ــه باتوجـ ــهر بـــي مصـــرف بـ ــود و ويـ ــرانه خـ  سـ
 ايــن حــذف امكــان عــدم و كشــور در هــا بيوتيــك آنتــي

ــات ــا تركيب ــدهاي ب ــداول فراين ــه تصــفيه در مت  هــاي خان
 داروسـازي  صـنايع  و بيمارسـتاني  هـاي شـهري،   فاضلاب
 امــري اجــرا قابــل و مــوثر هــاي روش بررســي و مطالعــه
 بررسـي  منظـور  بـه  حاضـر  مطالعه .باشد مي ناپذير اجتناب
 از سـيلين  آموكسي حذف در كربني هاي لولهنانو كارايي
، غلظـت يـوني و   pHو تاثير پارامترهـاي   آبي هاي محيط

  .گرفته است دوز جاذب انجام
  

  ها روش مواد و
  ها مواد شيميايي و دستگاه

هاي مورد آزمايش به  در مطالعه تجربي حاضر نمونه
بـا   سـيلين  آموكسـي پـودر  . صورت مصنوعي تهيه گرديد

آلـدريچ   -درصد از شركت سـيگما  5/99درجه خلوص 
، ســاير )HPLC grade(، اســتونيتريل و متــانول )آلمــان(

 مواد شيميايي مصرف شده با درجه خلوص آزمايشـگاهي 
 چنـد  كربنـي  هـاي  نانولولـه  و) آلمـان (از شركت مـرك  

  .شد خريداري) ايران( نوترينو شركت از ديواره
 - ميلـي  500 غلظـت  با سيلين آموكسي استوك محلول

سيلين  آموكسي گرم پودر 5/0 كردن حل از م در ليترگر
مـورد   هـاي  غلظـت  آماده و مقطر ليتر آب ميلي 1000 در

                                                 
1. Single Wall Carbon Nano Tubes 
2. Multi Wall Carbon Nano Tubes 

 از pH تنظـيم  جهـت  .گرديد تهيه استوك از محلول نظر
 گيـري  انـدازه  براي و نرمال 1/0 سود و سولفوريك اسيد
 .شـد  اسـتفاده ) HACH Sension 4مـدل ( متر pH از آن

ــه ــا ك هــم زدن نمون ــا ب ــاتور  ه ــدل (مــك شــيكر انكوب   م
Pars azma( هـا   هاي كربني از نمونه و جداسازي نانولوله
 غلظـت . انجـام گرديـد  ) Sigma 301 مـدل (با سانتريفوژ 
 HPLCدســــتگاه  از اســــتفاده بــــاســــيلين  آموكســــي

(Knauer,Germany)3 ــز ــه مجهـ ــكار بـ ــاز  آشـ  UVسـ
(K2600, Knauer, Germany) مـوج  طول در nm230، 

ــاز  آب درصــد 40 اســتونيتريل و درصــد 60 متحــرك ف
مـورد  ) µ5 ،18-C  )mm6/4 mm×250 ستون و ديونيزه
 HPLC-UV كرومــاتوگراف .قــرار گرفــت گيــري انــدازه
 داده نشـان  1 نمـودار شـماره   در سـيلين  آموكسي به مربوط
 سـيلين  آموكسي) Retention Time( زمان ماند .است شده
  .دقيقه تعيين شد 01/0±7/1

  

  
  

  كروماتوگراف و ساختار مولكولي آموكسي سيلين :1 رهنمودار شما
  

  آزمايشات جذب
ها به صورت ناپيوسته و با تغيير فاكتورهاي  آزمايش

pH )4 كلريـد  ليتـر  در مول 1/0تا 0(، غلظت يوني )10تا 
و ) گرم در ليتر 8/1تا 4/0(، غلظت نانولوله كربني)سديم

سـيلين صـورت    گـرم در ليتـر آموكسـي    ميلـي  50غلظت 
در شـيكر   ها نظر نمونه مورد پس از تنظيم شرايط. رفتگ

                                                 
3. High performance liquid chromatograph 
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. قرار داده شـد  C ̊ 25با دماي  rpm 140انكوباتور با دور 
 سانتريفوژ rpm 4000دقيقه با دور  5ها به مدت  سپس نمونه

ــور داده شــد   ــر اســتات ســلولزي عب در نهايــت . و از فيلت
  .سيلين تعيين گرديد غلظت باقي مانده آموكسي

ش ضريب اطمينان و صحت نتايج تمـامي  براي افزاي
. بار تكرار و ميانگين نتايج گزارش گرديد آزمايشات سه

هـاي كربنـي    سيلين توسط نانولوله ميزان حذف آموكسي
  :چند ديواره از رابطه زير محاسبه گرديد

  

 
  

Ci  وCe   سـيلين   به ترتيب غلظت اوليه و نهـايي آموكسـي
  .باشند مي) گرم بر ليتر ميلي(

  
  يشات تعيين سينتيك واكنش و ايزوترم هاي جذبآزما

 100، 50ت اوليـه  هايي با غلظ محلولدر اين مرحله، 
بــه  تهيــه و =pH 7در  )13 ،12(ليتــر در گــرم ميلــي 150 و

آن هـا اضـافه    نانولولـه كربنـي بـه   گرم در ليتر  2/1 ميزان
دقيقـه از محلـول    5 -120در فواصل زمـاني بـين  . گرديد

طبـق مراحـل   (از جداسازي جـاذب  نمونه برداري و پس 
  .به دست آمد سيلين غلظت باقي مانده آموكسي) فوق

سيلين  چنين براي بررسي جذب تعادلي آموكسي هم
 120، 100، 80، 50، 30هاي اوليـه   محلول هايي با غلظت

تهيه و پس از  pH =7 در )13 ،12(ليتر در گرم ميلي 150و 
به هر ) دوز بهينه( نانولوله كربنيگرم در ليتر  2/1افزودن 

در شيكر انكوباتور ) زمان تعادل(ساعت  1نمونه به مدت 
  .قرار گرفت

  

  يافته ها
  مشخصات نانولوله هاي كربني چند ديواره

 هـاي  نانولولـه  محصـول،  همـراه  اطلاعات به توجه با
 داراي مطالعـه  ايـن  در اسـتفاده  مـورد  چند ديواره كربني
 20-30 جيخـار  قطـر  درصد، 95 از بيش خلوص درصد
 110 ويـژه  سـطحي  مسـاحت  ميكرومتر، 30 طول نانومتر،

 متـر  سـانتي  بر گرم 1/2 واقعي چگالي و گرم بر مربع متر

براي اثبات مقيـاس نـانو جـاذب تصـوير      .باشد مي مكعب
ــي ميكروســكوپ ــه منظــور  )SEM(روبشــي  الكترون و ب

ــين ــت تعي ــتقرار گــروه موقعي ــاي اس ــاملي در ه  ســطح ع
طيف اسپكتروفوتومتري مادون قرمـز   كربني هاي نانولوله

)FTIR( بــا دســتگاهFT-IR Spectrometer شــد  گرفتــه
با توجه بـه نمـودار   ). 2و نمودار شماره  1تصوير شماره (

هاي  نانولوله طيف در شده مشخص هاي جايگاه 2شماره 
 12714 و cm-1 3434، 1576شـامل  كربنـي چنـد ديـواره   

 - O-H  ،-COOكششـي  ارتعاشـات  بـه  ترتيب بوده كه به
 هـاي گروه در C-O كششي ارتعاشات و) كربوكسيلات(

  ).26(شود  مي مربوط هيدروكسيل
  

  
  

تصوير ميكروسـكوپ الكترونـي روبشـي مربـوط بـه       :1 تصويرشماره
  نانولوله هاي كربني چند ديواره مورد استفاده در اين تحقيق

  

  
  

فوريـه  طيف اسپكتروفوتومتري مادون قرمـز تبـديل    :2 نمودار شماره
  كربني چند ديواره مورد استفاده در اين تحقيق  هاي مربوط به نانولوله

  
  بركارايي حذف آموكسي سيلين pHتاثيرتغييرات 

بـــر ميـــزان  pHنتـــايج حاصـــل از تـــاثير تغييـــرات 
نشـان   3 سيلين حـذف شـده در نمـودار شـماره     آموكسي

سيلين با افزايش  كارايي حذف آموكسي. داده شده است
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pH 8مــي افــزايش و در بــه آرا pH=  حــداكثر مقــدار بــه
هـاي بـالاتر    pHمجددا در . رسد مي) درصد 8/30(خود 

 درصد 8/24به مقدار  =10pHكارايي حذف كاهش و در 
 سـيلين  با توجه به اين كه كارايي حذف آموكسي. رسد مي
 باشد، در ساير آزمايشـات  درصد مي 5/30برابر  =pH 7در 
pH گرفته شد در نظر 7هاي مورد بررسي  نمونه.  

  

  
  

 غلظـت (سيلين  آموكسي حذف در pH تغييرات تاثير :3 نمودار شماره
 50: سـيلين  آموكسـي  اوليـه  غلظـت  ليتـر،  در گرم 2/1: كربني نانولوله
  )ليتر در گرم ميلي

  
  سيلين آموكسي حذف تاثير تغييرات غلظت يوني بركارايي

با افـزودن محلـول نمـك كلريـد سـديم بـه محـيط        
مـول در   1/0تا  0غلظت يوني محلول بين مقادير واكنش 

 ،4 با توجه به نمودار شماره. گرديد ليتر كلريد سديم تنظيم
مول در ليتر كلريد سديم كارايي حـذف   02/0با افزودن 

درصد به ميزان زيادي كاهش يافته و به  5/30واكنش از 
تـر غلظـت يـوني تـا      افـزايش بـيش  . رسد درصد مي 3/18

در ليتـر كلريـد سـديم موجـب كـاهش       مـول  1/0مقدار 
  .درصد گرديد 9/9كارايي حذف تا مقدار 

  
بركارايي حـذف  چند ديواره هاي كربني  نانولوله دوزتاثير 

  آموكسي سيلين
سيلين بـه   ميزان حذف آموكسي 5 در نمودار شماره

هاي كربني نشـان داده شـده    ازاي مقادير مختلف نانولوله
رايي حذف نيز افـزايش  با افزايش مقدار جاذب كا. است

شـود بـا افـزايش دوز     همانگونه كه مشـاهده مـي  . يابد مي
 3/22، كارايي حـذف از  گرم در ليتر 8/1تا  4/0جاذب از 
كـه   جـايي  از آن. يابـد  درصد افزايش مي 84/31درصد تا 
گـرم در   2/1بين كارايي حذف در دوز مشخصي تفاوت
ــر ــاذب  ليت ــا دوز ) درصــد 5/30(ج  ــ 8/1ب ــرم در ليت  رگ

شود بنـابراين غلظـت بهينـه نانولولـه كربنـي       مشاهده نمي
  .تعيين گرديد گرم در ليتر 2/1 برابر

  

  
  

ــماره  ــودار ش ــاثيرتغييرات :4 نم ــوني غلظــت ت ــول ي  حــذف در محل
 غلظـت  ليتـر،  در گـرم 2/1: كربنـي  نانولولـه  غلظت(سيلين  آموكسي

  )=pH 7 ليتر، در گرم ميلي 50: سيلين آموكسي اوليه
  

  
  

ــودا ــمارهنمـ ــاثيرتغييرات :5 ر شـ ــت تـ ــاذب غلظـ  حـــذف در جـ
 ظتـغل ليتر، در گرم2/1: كربني هـنانولول ظتـغل( نـسيلي وكسيـآم

  )=pH 7، ليتر در گرم ميلي 50: سيلين آموكسي اوليه
  

  سينتيك جذب آنتي بيوتيك
 هاي دهنده سرعت واكنش هاي شيميايي نشان سينتيك
سـرعت جـذب   در ايـن مطالعـه ثابـت    . باشند شيميايي مي
هاي كربني چند ديـواره   سيلين به وسيله نانولوله آموكسي
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هاي سـينتيكي شـبه درجـه يـك و شـبه درجـه دو        با مدل
. تـرين مـدل تعيـين گرديـد     مطابقت داده شـد و متناسـب  

معادلات سينتيك هاي شبه درجه يك و دو بـه صـورت   
  :مي باشد 2و 1روابط 
  

       :          1رابطه 

                                   :      2رابطه 
  

جــاذب  فــاز تعــادلي غلظــت qe ايــن روابــط در كــه
 t لحظـه  آنتـي بيوتيـك در   غلظت qt ،)گرم بر گرم ميلي(
معادلات شـبه   سرعت ثابت k2و  k1 و) گرم بر گرم ميلي(

 نتـايج  6 نمـودار شـماره  . )26(باشـند  درجه يك و دو مـي 
فـوق و   سـينتيكي هـاي   هـا بـا مـدل    داده تطبيـق  از حاصل
مربـوط را   همبستگي و ضرايب پارامترها 1 شماره جدول

شـود   گونه كه از نتـايج اسـتنباط مـي    همان. دهند نشان مي
هاي كربني  سيلين توسط نانولوله واكنش جذب آموكسي

  .چند ديواره با مدل شبه درجه دو مطابقت بهتري دارد
  

  

  
  

 (b) يـك،  درجه شبه(a) ايه مدل با حاصل نتايج تطبيق :6 نمودار شماره

  )=7pH ليتر، در گرم2/1: كربني نانولوله غلظت(دو  درجه شبه

  سينتيكي هاي داده برازش از حاصل نتايج :1 جدول شماره
  

  دو درجه شبه سينتيكي مدل  مدل سينتيكي شبه درجه يك  )mg/L(غلظت
 R2  qe K1  R2  qe  K2  

50 9801/0  76/5 037/0  9957/0  488/2  014/0  
100  9958/0  53/14 067/0  9986/0  69/24  006/0  
150  8241/0  6/16 04/0  9911/0  33/33  0038/0  

  
  ايزوترم هاي جذب  

هـاي آن دو   به منظور تحليل نتايج جذب و ايزوتـرم 
. مدل لانگموئر و فرونـدليخ مـورد بررسـي قـرار گرفـت     
 3معادلات خطي اين دو مدل به ترتيب مطـابق معـادلات   

  .باشد مي 4و 

  :                                                3طه راب

  :                                  4رابطه 
  

دهنـده   بـه ترتيـب نشـان    qeو  Ceفـوق   روابط كه در
و جامـد  ) گرم بر ليتـر  ميلي(غلظت تعادلي در فاز محلول 

گرم  ميلي(حداكثر ظرفيت جذب  qm، )گرم برگرم ميلي(
 نمودارهاي. )26(باشند هاي مدل مي ثابت kو  b ،n، )برگرم

جذب توسط معادلات لانگموئر و فرونـدليخ در نمـودار   
 2 شماره درجدول هاي هر يك و ثابت و ضرايب 7 شماره

 دهدكه فرآيند جذب نتايج نشان مي. مشخص گرديده است
  .نمايد بررسي شده از مدل ايزوترمي لانگموئر تبعيت مي

  
 تعيـين  جهت تعادلي هاي داده برازش از حاصل نتايج :2 جدول شماره

  ايزوترم
  ايزوترمي مدل

  فروندليخ  لانگموئر
R2 qm  b  R2  Kf  n  
9108/0 99/72  0064/0 6254/0  4/6  88/0  
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 (b) و لانگموئر (a) ايزوترمي هاي مدل بررسي نتايج :7 نمودار شماره
 اوليـه  غلظـت  ليتـر،  در گـرم 2/1: كربنـي  نانولولـه  غلظت(فروندليخ 
  )=7pH ليتر، در گرم ميلي 30-150: سيلين آموكسي
  

  بحث
pH كه ميزان جذب آلاينده  مهمي است محلول پارامتر

مولكـــول  .نمايـــد مشـــخص مـــي   را بـــر روي جـــاذب 
هـاي   سـه ثابـت تجزيـه مربـوط بـه گـروه       سيلين آموكسي

و فنـل  ) =4/7pKa(، آمين )=2/4pKa(عاملي كربوكسيل 
)6/9pKa=( در تواند مي دارد، لذا pH  بـه  مختلـف  هـاي 

 وجـود  آنيـوني  يـا  و خنثـي  و يون بدون كاتيوني، اشكال
اشكال يوني متفـاوت از   8 نمودار شماره. )28(باشد داشته

   .)31(دهد هاي مختلف را نشان مي pHسيلين در  آموكسي
  

  
  

  مختلف هاي pH در سيلين آموكسي يوني اشكال :8 نمودار شماره
  

 )- COOH(گروه كربوكسيل هاي اسيدي  در محلول
) -COO-(سيلين بـه كربوكسـيلات    موجود در آموكسي

. آيد مي سيلين به شكل آنيوني در تجزيه شده و آموكسي
ــون     ــين آنيــ ــتاتيك بــ ــنش الكترواســ ــابراين واكــ بنــ

هـاي كربنـي عامـل     سيلين و سطح مثبت نانولوله آموكسي

 8هاي بالاتر از  pHچنين در  هم. باشد مكانيسم جذب مي
در محلـول و در نتيجـه    -OHهـاي   افزايش تشكيل يون با

هـاي   براي نشستن در جايگـاه  COO-هاي  رقابت با آنيون
ــه  ــذب نانولول ــذب   ج ــزان ج ــي، مي ــاي كربن ــاهش ه  ك

  .)13(يابد مي
 ديـواره  چنـد  كربنـي  هـاي  نانولوله pHzpc طرفي از

 بـا . تعيين شـد  8/5 حدود مورد استفاده در اين مطالعه در
كـم   هـاي  pH در هـا  جاذب تمامي سطح هاين ك به توجه
 بار pHzpc از بالاتر هاي pHدر و مثبت بار pHzpc از تر

 بارهـاي  بـين  الكترواسـتاتيك  دافعـه  بنابراين دارند، منفي
   در هـاي كربنـي   نانولولـه  سـطح  و سـيلين  آموكسـي  مشابه

pH ــاي ــم ه ــر ك ــه( 8/5 از ت ــت دافع ــت -مثب    در و) مثب
pH تـر  بـزرگ ) منفـي  -منفـي  هدافع ـ( 8/5بـالاتر از   هاي 
 محـدوده  در الكترواستاتيك واكنش حداكثر شوند و مي
pH 32(شود مي ايجاد مياني(.  

 كارايي ترين بيش نيز همكاران و در مطالعه موسوي
توسط كربن فعال تجاري و كربن  سيلين آموكسي حذف

 pH = 6در  فعال اصلاح شده با هيدروكسـيد آمونيـوم را  
 كـارايي  دريافتند همكاران و Zhang. )13(دادند گزارش
 چنــد كربنــي هــاي نانولولــه توســط تتراســايكلين حــذف
 تقريبــا و بــالا كــارايي =pH 5/4 -7 محــدوده در ديـواره 
 از تـر  بزرگ و 5/4 از كوچك تر مقادير در و دارد ثابتي

 بـا  همكـاران  و Zhou مطالعـه  در .)26(يابـد  مـي  كاهش 7
 توسـط  سيلين آموكسي حذف كارايي 7 تا 3 از pH افزايش
 11 تـا  7 از و افزايش سورفاكتانت با شده اصلاح بنتونيت

 سـورفاكتانت  و سيلين آموكسي بين واكنش كاهش دليل به
  .)12(ماند ثابت

هاي فلزي و مواد شيميايي آلي  حضور هم زمان يون
هـاي   حضـور يـون  . نمايـد  فرآيند جذب را بسيار پيچيده مي

 سيلين آموكسي ايي حذفكار كاهش و كلرايد باعث سديم
هـاي   يون. شود هاي كربني چند ديواره مي توسط نانولوله

و  نفـوذ  فلزي به داخل لايه دوگانه اطراف ذرات جـاذب 
بنـابراين انـرژي   . نماينـد  تر مي تر و كم حجم آن را فشرده
هـا   هاي نانولولـه كـاهش و تـراكم بـين آن     دافعه بين لايه



 
  و همكاران محمدتقي صمدي     
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و متـراكم بـراي   ايـن سـاختار تجمعـي    . شـود  تر مـي  بيش
 هـاي  تركيـب  از طرفي تشكيل. باشد جاذب نامطلوب مي

ــطحي ــون  س ــين ي ــروه   ب ــزي و گ ــاي فل ــاملي   ه ــاي ع ه
هـاي جـذب و    هاي كربني باعث كـاهش جايگـاه   نانولوله

هاي  افزايش نيروهاي دافعه بين آموكسي سيلين و نانولوله
ــي  ــي م ــود كربن ــزايش .)27(ش ــت اف ــوني غلظ ــانع ي  از م

آمـين   هاي بـاردار  گروه بين واستاتيكالكتر هاي واكنش
)NH2( هـاي  گـروه  و سـيلين  آموكسـي  هـاي  مولكول در 

 و شود مي كربني هاي نانولوله روي بر دپروتونه كربوكسيل
  .)33(شود مي سست Na +حضور علت به π– كاتيون پيوند

 يــوني غلظــت و همكــاران افــزايش Gaoدر مطالعــه 
 توسـط  نتتراسـايكلي  جـذب  ميـزان  كاهش باعث محلول

 اوليـه  درغلطـت  جـذب  ميـزان  كاهش. شد اكسيدگرافن
 100 غلظــت و تتراســايكلين ليتــر در گــرم ميلــي 67/166

. شـد  گـزارش  درصد 50 از بيش NaCl ليتر در مول ميلي
 هـاي  غلظـت  در تتراسايكلين جذب ميزان در كاهش اين

  .)34(نبود توجه قابل آن پايين
 يـوني  تغلظ ـ افـزايش  نيـز  همكاران و Ji مطالعه در
ــول ــر محل ــزان روي ب ــذب مي ــايكلين ج ــر تتراس  روي ب
 كـارايي  كـاهش  باعـث  ديـواره  چنـد  هاي كربني نانولوله
 هاي غلظت در تتراسايكلين جذب سو ديگر از. شد واكنش
 تـر  قـوي  CaCl2 بـا  مقايسه در NaCl از ناشي مشابه يوني
 در جــذب ميـزان  بـر  يـوني  غلظـت  تـاثير  چنـين  هـم . بـود 

 ديـواره  چنـد  نوع از بيش ديواره تك نيكرب هاي نانولوله
 نامشـخص  سـطحي،  بار شبكه نبود دليل به گرافيت در و

  .)33(بود
 هـاي  افزايش دوز جاذب مصرفي به دليل وجود مكان

هـاي كربنـي باعـث     تر در سطح نانولولـه  جذب فعال بيش
 فرآينـد  كـارايي  افزايش. شود افزايش كارايي حذف مي

 مقـدار  يك در ي داشته وتر در مقادير پايين سرعت بيش
قابـل تـوجهي    افزايش حذف كارايي جاذب از مشخصي

 مقـدار  ايـن . )29(رسـد  ندارد و فرآيند جذب به تعادل مي
 نظـر  در جـاذب  اقتصـادي  و بهينـه  دوز عنـوان  بـه  جاذب
هـاي   نانولولـه  بهينـه  دوز مطالعـه  ايـن  در. شـود  مـي  گرفته

 2/1 برابـر  سـيلين  آموكسـي  حذف در ديواره چند كربني
در  .شـد  درصد تعيين 5/30با كارايي حذف  ليتر در گرم

 هـاي  نانولوله دوز افزايش باو همكاران  Zhangمطالعات 
ــي ــد كربن ــواره چن ــارايي دي ــذف ك ــايكلين و  ح تتراس

 دوز مطالعات اين در. داشت افزايش نيز اولاكوئينداكس
 بـا  ليتـر  در گـرم  2 ديـواره  چنـد  هاي كربني نانولوله بهينه

 در. )26،36(شد گزارش درصد 99 از بيش ذفح كارايي
 شـده  اصلاح بنتونيت بهينه دوز همكاران و Zhou مطالعه
ــر ــا ليتــر در گــرم 4 براب  حــذف درصــد 99 از بــيش ب

  .)12(شد  گرفته نظر در سيلين آموكسي
لانگمــوئر و فرونــدليخ بــه طــور  ايزوترمــي دو مــدل

. شـوند  گسترده براي مطالعه فرآينـد جـذب اسـتفاده مـي    
دل لانگمــوئر بــر اســاس جــذب تــك لايــه در تعــداد  مــ

در ايـن مـدل فـرض    . باشـد  محدودي جايگاه يكسان مـي 
هايي بـا انـرژي يكسـان بـر روي      شود جذب در مكان مي

دهــد، در حــالي كــه در ايزوتــرم  ســطح جــاذب رخ مــي
فروندليخ ماده حل شونده بر روي سطوح ناهمسـان و در  

از اين مطالعـه   نتايج حاصل. )36(شود جذب مي چند لايه
با مدل ايزوترمي لانگموئر مطابقت بهتري نشـان داد كـه   

ســيلين بــر روي  ايــن بيــانگر جــذب يــك لايــه آموكســي
هاي كربنـي چنـد ديـواره و همگـن بـودن سـطح        نانولوله

  .)36( باشد جاذب مي
بيش ترين مقـدار جـذب    2 جدول شماره به توجه با

بــر گــرم گــرم  ميلــي 9/72برابــر ) qmax(ســيلين  آموكســي
 بـراي  آمـده  بـه دسـت   RL هم چنـين مقـدار  . محاسبه شد

 نشـان  كـه  باشـد  مـي  84/0 تا 51/0 بين فاصله در واكنش
هـاي   نانولولـه  روي بـر  سـيلين  آموكسـي  جـذب  دهـد  مي

 از حاصـل ) n/1( نـاهمگني  فاكتور. است كربني مطلوب
 مشــخص كــه اســت بــيش تــر از يــك فرونــدليخ معادلــه

 مناسب آزمايش شرايط تتح جذب فرآيند كه نمايد مي
 روي بـر  سـيلين  آموكسـي  جـذب  فرآيندهاي .)29(نيست
 خـام  چنين بنتونيـت  هم شده اصلاح و تجاري فعال كربن

نمــود  مــي تبعيــت لانگمــوئر ايزوتــرم از شــده اصــلاح و
ــه  .)12،30( ــذب  Zhangدر مطالعـ ــز جـ ــاران نيـ  و همكـ
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 چنـد ديـواره بـا    كربنـي  هـاي  نانولولـه  توسـط  تتراسكلين
  .)26(داشت بهتري مطابقت لانگموئر مايزوتر

 مكانيسـم  مـورد  در مهمـي  اطلاعات جذب سينتيك
 زمـان  و كنتـرل  شونده جذب ماده جذب سرعت جذب،

 شـبه  سينتيكي مدل در. )36(كند مي بيان جذب فرآيند در
 تغييــرات ســرعت كــه اســت ايــن بــر فــرض يــك درجــه

 مستقيم طور به زمان نسبت به شونده جذب ماده برداشت
 زمـان  با جاذب برداشت مقدار و اشباع غلظت تغييرات با

 كنـد  مـي  فرض دو درجه شبه مدل. )37(باشد  مي متناسب
 جـذب  ماده جذب در) يا سري و موازي( واكنش دو كه

 بـه  و بـوده  سـريع  اولـي  موثرنـد،  جـاذب  روي بـر  شونده
 سـرعت  دومـي  در حـالي كـه   رسـد  مـي  تعادل به سرعت
در اين . )29(يابد مي ادامه تري طولاني زمان و داشته كمي

 فرآينـد  داد نشـان  آزمايشـگاهي  هـاي  داده مطالعه بررسي
. نمايد مي پيروي 2 درجه معادله از سيلين آموكسي جذب
هاي درجه دوم با سـرعتي متناسـب بـا تـوان دوم      واكنش

 كنـد  مـي  مشخص نتيجه اين. )29(روند ماده اوليه پيش مي
 هـاي  نانولولـه  يرو بر سيلين آموكسي جذب مكانيسم كه

 مطالعـات  در. باشد فيزيكي جذب نوع از تواند مي كربني
فعــال تجــاري و  كــربن توســط ســيلين آموكســي جــذب

 هـاي  نانولولـه  توسط تتراسيكلين جذب نيز و اصلاح شده
 كـاذب  دو جه در سينتيك از واكنش ديواره چند كربني
  .)26 ،13(نمود تبعيت

چند هاي كربني  اين تحقيق نشان داد كارايي نانولوله
و  هـاي دارويـي   سـيلين از پسـاب   ديواره درحذف آموكسي

ولي از . باشد هاي آلوده به اين آنتي بيوتيك بالا نمي آب
هاي كربني خاصيت احيا و اسـتفاده   آن جايي كه نانولوله

هـاي متـوالي    توان اين نقص را با استفاده مجدد دارند، مي

كربني به محـيط   هاي از طرفي ورود نانولوله. جبران نمود
ها بـر   توان با ايجاد بسترهاي جاذب و تثبيت نانولوله را مي

  .مواد بستر به ميزان زيادي كاهش داد
قابـل   اي هـاي آبـي مـاده    در محـيط  سـيلين  آموكسي

 مشخصـي  رفتـار  pH از اي هرمحـدوده  و در بـوده  يونيزه
و  خنثـي  pH محـدوده  در حـذف  ميزان ترين بيش و دارد

ــون  ــدون ي ــي آموكســيخ/ شــكل ب  .باشــد ســيلين مــي نث
 موجود عاملي هاي گروه بين الكترواستاتيك هاي واكنش

تـرين   بيوتيـك مهـم   آنتي هاي مولكول و جاذب سطح در
 غلظت افزايش. باشد مي سيلين آموكسي جذب مكانيسم

 افـزايش  باعـث  جاذب دوز افزايش و كاهش باعث يوني
  .شود مي جذب فرآيند كارايي

 ايزوترمـي  مـدل  بـا  آمـده  دسـت  به تعادلي هاي داده
 يـك  جـذب  بيـانگر  نتيجه اين. داشت مطابقت لانگموئر

كربنـي   هـاي  نانولولـه  سـطح  روي بر سيلين آموكسي لايه
  .باشد مي چند ديواره

 مـدل  از شـده  بررسـي  جـذب  هاي واكنش سينتيك
 جـذب  بيـانگر  و نمايد مي تبعيت دو درجه شبه سينتيكي
 هــاي نانولولــه ســطح روي بــر ســيلين آموكســي فيزيكــي
  .باشد مي ديواره چند كربني
  

  سپاسگزاري
اين مقالـه منـتج از پايـان نامـه كارشناسـي ارشـد بـا        

د بوده و نويسندگان مقالـه بـه   /پ /455/1/35/16شماره 
اين وسيله از معاونت تحقيقات و فناوري دانشـگاه علـوم   

و از دانشكده  مالي هاي پزشكي همدان به خاطر حمايت
راهم نمـودن امكانـات لازم در راسـتاي    بهداشت جهت ف

  .انجام پژوهش كمال تشكر و قدرداني را دارند
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