
 مجله سلامت و محيط، فصلنامه ي علمي پژوهشي
انجمن علمي بهداشت محيط ايران

 دوره ششم, شماره چهارم, زمستان 1392, صفحات 491 تا 502

پذيرش:  91/11/24دريافت:  91/08/28

کارايي نانولوله هاي کربني چندجداره در حذف فنل از محلول هاي آبي
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چکيده
زمينه و هدف: صنايع مختلفي نظير پتروش��يمي، پالايش��گاه نفت، داروسازي، پلاستيک، کاغذ، فولاد و رزين مقادير قابل توجهي فنل و مشتقات آن 
را توليد مي کنند. با توجه به اينکه فاضلاب هاي حاوي فنل داراي سميت بالا و قدرت تجزيه پذيري کم هستند، بايد قبل از تخليه به محيط زيست، 

تصفيه شوند. بنابراين هدف از اين مطالعه، حذف فنل از محيط هاي آبي با استفاده از نانولوله هاي کربني چندجداره است.
روش بررس��ي: فرايند جذب در شرايط آزمايش��گاهي با تأکيد بر اثر پارامترهاي مختلفي چون زمان تماس )min 5 تا 120(، pH )9،7،5،3و11(، 
غلظت اوليه فنل )mg/L 25،10،5و50( و يون هاي مداخله گر سولفات و کلرايد )mg/L 20 تا 200( بر فرايند جذب مورد بررسي قرار گرفت. به 

منظور تفهيم بهتر فرايند جذب، سينتيک و ايزوترمهاي جذب تعيين شد.
يافته ها: نتايج نشان داد که حداکثر ظرفيت جذب در غلظتmg/L  50 فنل در طي زمان min 30 اتفاق مي افتد. همچنين در pH بين 3 تا 9 تغيير 
محسوس��ي در جذب مش��اهده نشد و در pH بيش��تر از 9، جذب بطور ناگهاني کاهش يافت. وجود يون هاي سولفات و کلرايد، تأثيري بر فرايند 

نداشت. علاوه بر اين مشخص شد که سينتيک جذب از مدل سينتيک درجه دوم کاذب و داده هاي تعادلي از ايزوترم فروندليچ تبعيت مي کند.
نتيجه گي��ري: ب��ر مبناي نتايج حاصل از اين مطالعه مي ت��وان اظهار نمود که نانولوله هاي کربني چندجداره به دليل قابل اس��تفاده بودن در محدوده 
وس��يعي از pH، زم��ان کوتاه براي رس��يدن به تع��ادل و همچنين عدم تأثير يون ه��اي مداخله گر بر فرايند جذب، قابلي��ت خوبي درحذف فنل از 

محيط هاي آبي دارند.

واژگان کليدي: فنل، نانولوله هاي کربني چندجداره، ايزوترم جذب، سينتيک جذب، يون هاي مداخله گر
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مقدمه
امروزه وجود آلاينده هاي آلي مقاوم و س��مي در محيط زيست، 
 مش��کلات فراواني را موجب ش��ده اند. از جمله اين آلاينده ها 
مي توان به فنل و مش��تقات آن اشاره کرد که بدليل اثرات سمي 
و سرطان زايي، توجه بسياري از محققين را به خود جلب کرده 
است. به طور معمول سالانه حدود 6 ميليون تن فنل در سراسر 
جهان توليد مي شود)1(. اين ماده در توليد آفتکش ها، رنگ ها، 
مواد منفجره، مواد محافظت کننده چوب و پارچه کاربرد وسيعي 
داشته )2( و به وفور در فاضلاب هاي صنعتي نظير پتروشيمي، 
پالايش��گاه نفت، داروسازي، پلاس��تيک، کاغذ، فولاد و رزين 
وجود دارد)3(. فنل توسط آژانس حفاظت محيط زيست امريکا 
در ليس��ت آلاينده هاي داراي الويت قرار گرفته و مقدار آن در 
پس��اب، کمتر از mg/L 1 تعيين شده اس��ت. تخليه فاضلاب 
حاوي فنل به علت تجزيه پذيري کم، س��ميت بالا و جنبه هاي 
اکولوژيکي، يک مش��کل جدي محسوب مي ش��ود )3و4(. از 
طرف��ي فن��ل، در حضور کل��ر در آب آش��اميدني باعث توليد 
ترکيبات کلروفنل مي ش��ود که خود مشکلات مهم بهداشتي را 
به همراه دارد، به طوري که ايجاد طعم و بوي نامناسب در آب 
کرده و موجب اعت��راض مصرف کنندگان قرار ميگيرد )5و6(. 
از اي��ن رو به منظور جلوگيري از مخاطرات زيس��ت محيطي و 
بهداشتي فوق، تصفيه فاضلاب هاي حاوي فنل قبل از تخليه به 

منابع آب پذيرنده، بسيار مهم و ضروري است. 
به منظور حذف فنل از محلول ه��اي آبي، روش هاي متعددي 
 از قبي��ل اکسيداس��يون، جذب س��طحي، اس��تخراج با حلال، 
روش هاي الکتروش��يميايي و تجزيه بيولوژيکي مورد اس��تفاده 
قرار گرفته اند )3و7(. روش جذب س��طحي به علت س��ادگي، 
هزين��ه بهره برداري کم و احياي ج��اذب، در حذف آلاينده ها 
کارب��رد گس��ترده اي دارد)2و8(. جاذب ه��اي کربني مختلف 
همچون س��يليس، کربن هاي فع��ال و صافي هاي کربني جهت 
ح��ذف آلاينده هاي آلي و معدني ب��ه کار رفته اند، در اين ميان 
نانولوله هاي کربن جاذب هاي جديدي هستند که بدليل داشتن 
س��اختار متخلخل و توخالي، مساحت س��طح بالا، دانسيته کم 
و برهمکن��ش قوي با مولکول هاي آلاين��ده، براي حذف انواع 
آلاينده ه��اي آل��ي و خطرناک نظير دي اکس��ين، بن��زن، 2،1- 
ديکلروبن��زن، تري هاکومتان ه��ا و هيدروکربن هاي آروماتيک 

حلقوي، بسيار مناسب عمل کرده اند )9(.  
Liao و هم��کاران، نانولوله ه��اي کربن��ي را جه��ت ح��ذف 
رزورس��ينول از آب مورد مطالعه قرار دادن��د و دريافتند که 60 
درصد ميزان جذب مربوط به يک دقيقه اول واکنش بوده اس��ت 
 Aو همکاران��ش در بررس��ي ح��ذف بيس فنل Iravani .)10(
توس��ط نانولوله کربني تک جداره نشان دادند که اين روش براي 
حذف نمونه هاي س��نتتيک آب حاوي بيس فنلA روش مؤثري 
است )Sheng .)11 و همکارانش، جذب نفتالامين و نفتل را بر 
روي نانولوله ه��اي کربني مورد مطالعه قرار دادند و دريافتند که 
اي��ن جاذب ها داراي ظرفيت جذب بالا براي هر دو نوع ترکيب 
آروماتيک اس��ت )Salam .)12 و همکاران، حذف کلروفنل با 
نانولوله هاي کربني چندجداره را بررسي نمودند. نتايج نشان داد 

که حذف در دوره زماني بسيار کوتاه اتفاق مي افتد )13(.
با توجه به اينکه امروزه اس��تفاده از نانومواد مختلف در حذف 
انواع آلاينده ها از آب و فاضلاب بسيار مورد توجه بوده و بدليل 
ويژگي هاي منحصر به ف��رد نانولوله هاي کربني چندجداره از 
جمله سطح ويژه بالا، اندازه کوچک و سادگي فرايند توليد اين 
نانولوله ها  و از طرفي به دليل اهميت بهداشتي و زيست محيطي 
فنل، اين مطالعه با هدف بررس��ي کاراي��ي نانولوله هاي کربني 
چندجداره در حذف فنل از محيط هاي آبي انجام شده است و 
تأثير عوامل مختلف محيطي از جمله زمان تماس، pH، غلظت 
اوليه فنل، دوز جاذب و حضور يون هاي مداخله گر س��ولفات 
و کلرايد بر کارايي حذف بررس��ي شده و در نهايت مدل هاي 

ايزوترمي و سينيتيکي جذب مورد مطالعه قرار گرفته است. 

مواد و روش ها
الف. مواد مورد استفاده 

در اين مطالعه تجربي که در مقياس آزمايش��گاهي انجام ش��د، 
  Multi)MWCNTs( از نانولوله ه��اي کربن��ي چندج��داره
Walled Carbon Nanotubes به عنوان جاذب اس��تفاده 
گرديد. نانولوله هاي خريداري شده از پژوهشگاه صنعت نفت 
داراي مش��خصات زي��ر بودند: ط��ول µm 10، قطر داخلي و 
خارج��ي به ترتي��ب nm 3/8 و 30nm -10، درصد خلوص 
  )CVD( 95%. اين نانولوله ها  با روش رسوب شيميايي بخار
Chemical Vapor Depositionتولي��د ش��ده اند. س��طح 
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 method )BET( وي��ژه نانولوله نيز با اس��تفاده از روش بت
اندازه گيري   270 g/cm2  ،Brunauer–Emmett–Teller
شد. فنل و ساير مواد شيميايي مورد استفاده در اين آزمايش از 

شرکت مرک آلمان خريداري گرديد. 
ب. تهيه محلول هاي سنتتيک و روش سنجش فنل

به منظور انجام آزمايش هاي جذب، ابتدا محلول مادر با غلظت  
mg/L 500 با اضافه کردن g 0/5 فنل درL 1 آب مقطر تهيه شد 
و سپس جهت رسم منحني استاندارد، نمونه هايي با غلظت هاي  
mg/L 1، 2، 3، 4 و 5 آم��اده گردي��د. براي س��نجش غلظت 
فنل در نمونه هاي اس��تاندارد و مجهول، از روش رنگ سنجي 
 4-آمينوآنتي پيري��ن ب��ا اس��تفاده از دس��تگاه اس��پکتروفتومتر
 UV-Visible )مدل Perkin Elmer Lambda( و مطابق 
دس��توالعمل کت��اب روش هاي اس��تاندارد آزمايش هاي آب و 
فاضلاب )بخش D 5530( اس��تفاده ش��د. در اين روش، فنل 
با مع��رف 4- آمينوآنتي پيرين در pH=7 /9 ± 0/1  درحضور 
فري س��يانيد پتاس��يم واکن��ش داده و ايجاد رن��گ آنتي پيرين 
مي کن��د. اين رنگ در محلول آبي نگه داش��ته ش��ده و جذب 
آن در طول م��وج nm 500 اندازه گيري مي ش��ود)14(. حجم 
محلول هاي مورد اس��تفاده mL 50 در نظر گرفته ش��د. جهت 
 0/1N  NaOH و HCL نمونه ها از محلول هاي pH تنظي��م

استفاده گرديد.
ج. روش اجراي مطالعه

تعيي��ن تأثير زمان تماس و غلظت اوليه فنل بر فرايند جذب: 
جهت بررسي تأثير زمان تماس و غلظت اوليه فنل، نمونه هايي 
ب��ا غلظت هاي مختلف فن��ل )mg/L 5، 10، 25 و 50( و دوز 
جاذب 2g/L در pH=5 تهيه ش��دند. س��پس نمونه ها توس��ط 
 250 rpm/min با سرعت )Heidolph دستگاه شيکر )مدل
در مدت زمان هاي min 5، 10، 15، 20، 30، 45، 60، 90 و120 
)در دماي ثابتc◦20( شيک شدند. پس از طي زمان تماس لازم، 
نمونه ها از صافي 0/2µm عبور داده شد و ميزان فنل باقيمانده 

اندازه گيري گرديد. 
تعيي��ن pH بهينه: در اين مرحله، محل��ول فنل با غلظت اوليه 
 pH .2 مورد استفاده قرار گرفت g/L 25 و دوز جاذب mg/L
  NaOH و HCL محلول پيش از اضافه کردن جاذب توس��ط
0/1N ب��ه ترتيب برروي مقادير3، 5، 7، 9 و 11 تنظيم گرديد. 

پس از طي زمان تع��ادل )30min(، غلظت فنل در نمونه هاي 
عبور داده شده از صافي توسط دستگاه اسپکتروفتومتر سنجش شد. 
تعيي��ن تأثير يون ه��اي مداخله گ��ر بر روي مي��زان حذف 
فن��ل: در اي��ن مرحله پس از س��اختن محلول فن��ل با غلظت 
موردنظر)mg/L 5(، جهت تهيه محلول هاي استوک يون هاي 
س��ولفات و کلرايد به ترتيب مقدار g 0/1479 از Na2SO4 و 
g 0/824 از NaCl توزي��ن گرديد و در L 1 آب مقطر دو بار 
تقطير حل ش��د )14(. غلظت هاي موردنظر سولفات و کلرايد 
)mg/L 20 تا 200( از محلول اس��توک مذکور س��اخته ش��د. 
همانند مراحل قبل، نمونه ها در مدت زمان مشخص شيک شده 

و غلظت فنل باقيمانده در آنها تعيين گرديد.
در تمامي مراحل ظرفيت جذب با استفاده از رابطه زير محاسبه 

گرديد )15(:

                                                                 )1( 

در اي��ن معادله qt مقدار ماده جذب ش��ده ب��ه ازاي واحد جرم 
 ،)mg/L( غلظت اوليه فنل Co ،)mg/g( ج��اذب در هر زمان
 ،)mg/L( غلظت فنل در محل��ول بعد از جذب درهرزمان Ct

Vحجم محلول )L(، W جرم جاذب )g( است.
تعيي��ن ايزوت��رم جذب: ب��راي بيان ارتب��اط بين مق��دار فنل 
جذب شده و غلظت تعادلي آن در محلول از مدل هاي ايزوترم 
ج��ذب لانگموير، فروندليچ و تمکين اس��تفاده ش��د. به همين 
منظور در مراحل جداگانه، 50mL  محلول فنل با غلظت هاي 
مختلف )5 تا mg/L 150( و pH  اوليه 5، در دماي C◦20 به 
م��دت h 24 در تماس ب��ا جاذب )با دوز g/L 2( قرار گرفتند. 
پس از گذش��ت زمان تماس و فيلتراسيون مخلوط، غلظت فنل 
باقيمانده سنجش ش��د. براي بررسي تطابق داده ها با مدل هاي 
ج��ذب، ازمعادلات خطي اين مدل ها اس��تفاده ش��د. معادلات 

خطي اين مدل ها به صورت زير است:

                                                                           )2( 
 

                                                                               )3(

                                                                                   )4(

       q	
�
=	
�Co- Ct� v

w
 

                        1
qe
=

1
qmax

+ �
1

K
�

qmax
� �

1
C
�

�  = مد� لانگموير         

                          	 log  qe= log Kf + 1
n
logCeمد� فر�ندليچ =  

                 qe= B
�	

Ln AT +  B
�	

 Ln Ce  ينمد� تمك =
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که در معادلات فوق، qe مقدار ماده جذب ش��ده به ازاي واحد 
ج��رم جاذب در ش��رايط تع��ادل )Ce ،)mg/g غلظت تعادلي 
 qmax ،)mg/L( ماده حل ش��دني در محل��ول بعد از ج��ذب
 )l/mg(ثابت لانگموير  KL و )mg/g( حداکثر ظرفيت جذب
1  بدس��ت مي آيند، Kf و 

qe
1  در مقابل    

C
�

که از رس��م مقادير  
 log در مقابل log qe 1 ثابت هاي فروندليچ که از رسم مقادير

n
   

Ce يک خط راس��ت حاصل مي شود که ش��يب اين خط برابر 

1 و عرض از مبدا Kf آن  اس��ت، AT ثابت تمکين )L/g( و 
n

   
  Ln Ce در مقابل qe دماي جذب اس��ت که از رسم مقادير BT

بدست مي آيند)16و17(.
تعيين سينتيک جذب: در اين مطالعه از معادلات سينتيک درجه 
اول کاذب، درج��ه دوم کاذب و الوويچ ب��راي آناليز داده هاي 
آزمايش استفاده شدند که به ترتيب معادلات آن به صورت زير 

است)16و18(:

 k1 ،ظرفيت ج��ذب در هر زمان )mg/g( qt در اي��ن معادل��ه
ثابت س��رعت واکنش درج��ه اول کاذب )g mg-1 min-1( و 
qe ظرفيت جذب در حالت تعادل هس��تند که از رسم تغييرات

ln(q  در مقابل t حاصل مي شوند.                                        
�
− q

�
) = ln(q

�
) − 	k

�
t          

)5(

)6(

)7(

ln(q
�
− q

�
) = ln(q

�
) − 	k

�
t          

�

�
�

= 	 �

�
�
�
�

�
+ 	 �

�
�

	                                                                                                                                 

در ه��ر  ج��ذب  ظرفي��ت   )mg/g(  qt معادل��ه  اي��ن  در 
زم��ان، g mg-1 min-1( k2( و qe )mg/g( ب��ه ترتي��ب ثابت 

      qt = β Ln (α) + Ln t                                                                                                                    
در اين معادله α س��رعت اوليه جذب )g mg-1 h-1( و β ثابت 
   Ln tدر برابر qt اس��ت که از رس��م مقادي��ر )g/mg( جذب

بدست مي آيند. 
 )qe, calc( در ادامه ظرفيت جذب تعادلي محاسبه شده از فرمول
با ظرفيت ج��ذب حاصل از آزمايش )qe exp( مقايس��ه گرديد 
)qe exp ب��ا توجه به آزمايش انجام گرفت��ه و qe, calc با توجه به 

فرمول محاسباتي هر سينتيک بدست آمده است(.

يافته ها 
تأثير زمان تماس و غلظت اوليه فنل: نتايج اين مرحله نش��ان 
مي ده��د که با افزايش زمان تماس، مقدار غلظت باقيمانده فنل 
در محلول کاهش مي يابد تا در زمان min 30 به تعادل مي رسد 
)نمودار ش��ماره 1(. همچنين اين نمودار نش��ان مي دهد که با 
افزاي��ش غلظت اوليه فنل، ظرفيت ج��ذب افزايش مي يابد. به 
طوري که با افزايش غلظت از 5 به mg/L 50 ، ظرفيت جذب 
 11/67 mg/g 2/11 به mg/g 30 ، ازmin پس از زمان تعادل
افزاي��ش يافته اس��ت. در چنين ش��رايطي راندم��ان حذف از 

84/44 درصد به 46/71 درصد کاهش مي يابد.
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تأثير pH: نتايج حاصل از بررسي pH در نمودار شماره 2 ارائه 
ش��ده اس��ت. همان طوري که مشاهده مي ش��ود در pH 3 تا 9 
تغيير محسوس��ي در ميزان جذب رخ نمي دهد و درpH بيش��تر 

از 9 ميزان جذب کاهش مي يابد. بر اين اس��اس، در ادامه جهت 
بررس��ي تأثير ساير پارامترهاي مؤثر بر فرايند از pH=5  استفاده 

گرديد.
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تأثير يون هاي مداخله گرسولفات و کلرايد: نمودار شماره3  
نتايج تأثير اين آنيون ها را بر ميزان حذف فنل نش��ان مي دهد. 
همان طوري که مش��اهده مي ش��ود افزايش غلظت يون کلرايد 
هيچ تأثيري بر ظرفيت جذب فنل توسط MWCNTs ندارد. 

از طرف ديگر با افزايش غلظت يون س��ولفات، ظرفيت جذب 
فنل از mg/g  2/1 به mg/g 2/08 )کاهش راندمان از 84/34 

درصد به83/40 درصد( کاهش يافته است.
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ايزوترم هاي جذب: مقادير پارامترهاي ايزوترمي در جدول 1 
ارائه شده است. بررس��ي ضرايب همبستگي )R2( اين مدل ها 

نش��ان مي دهند که جذب فنل ب��ر روي MWCNTs از مدل 
ايزوترمي فروندليچ تبعيت مي کند )نمودار 4(.

)M = 2g/L ،C0 =25 mg/L ، t=30min(  MWCNTs  بر فرايند جذب  فنل  توسط  pH نمودار2 :  تأثير
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س��ينتيک هاي جذب: در جدول 2 مقادير ثابت هاي س��ينتيک 
ارائه ش��ده است. نتايج حاصل نشان مي دهند که جذب فنل بر 

 

  ها� جذ��يز�تر�

  

  ها� �يز�ترميتوصيف مد�
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جدول1- پارامترهاي ايزوترم جذب فنل توسط نانولوله هاي کربني چندجداره
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   MWCNTs نمودار 4 :  ايزوترم جذب فروندليچ در حذف  فنل توسط

 

سينتيك �لو�يچ سينتيك ��جه ��� كا��  سينتيك ��جه ��� كا��

qe exp 
(mg/g)

غلظت 

��ليه 

فنل

(mg/l)
R2

β α R2 K2
(g/mgmin)

qecal
(mg/g) R2 K1

(min -1)
qecal
(mg/g)

8078/0  1065/0  3790260  9999/0  5226/0  135/2  8033/0  0895/0  4104/0  1142/2  5  

8748/0  283/0  6234/22  9998/0  158/0  7393/3  9064/0  1131/0  7533/1  67/3  10  

8923/0  7476/0  97/269  9997/0  0503/0  5930/7  9539/0  0686/0  371/3  394/7  25  

8697/0  5337/1  025/32  9992/0  025/0  225/12  9443/0  0899/0  805/6  802/11  50  

روي MWCNTs از سينتيک درجه دوم کاذب پيروي مي کند 
)نمودار شماره 5(. 

Arcجدول 2- پارامترهاي سينتيک جذب فنل توسط نانولوله هاي کربني چندجداره
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بحث
ال��ف. اثر زمان تماس و غلظت اوليه فنل: اين مطالعه نش��ان 
داد ک��ه ب��ا افزايش زمان تماس ميزان ج��ذب افزايش مي يابد، 
ب��ه طوري که حداکثر جذب در 30 دقيقه اول بدس��ت آمده و 
پس از آن ثابت ش��ده است. علت اين پديده وجود سايت هاي 
خالي در دس��ترس براي جذب اس��ت که در ابتدا بس��يار زياد 
بوده و با گذش��ت زمان، اش��غال س��ايت هاي خالي باقيمانده 
بدليل ني��روي دافعه بين مولکول هاي ماده ي حل ش��ونده بين 
فاز جامد و محلول مشکل مي شود)19(. اين نتايج با يافته هاي 
  Mohanty .گزارش شده توسط برخي از محققين تفاوت دارد
و همکاران، جذب فنل را بر روي کربن فعال بررسي و گزارش 
کردند ک��ه جذب فنل بر روي اين جاذب به 20h-7 س��اعت 
زمان جهت رس��يدن تعادل نياز دارد )20(. علت اين تفاوت به 
مکانيسم جذب جاذب هاي مورد بررسي مرتبط است. با توجه 
ب��ه س��اختار متخلخل کربن فعال، پخ��ش و توزيع ماده جذب 
ش��ونده در ميان خلل و فرج ها به زمان طولاني نياز دارد)10(، 
در حالي که در نانولوله هاي کربني چندجداره، فضاهاي جذب 
قابل دس��ترس بر روي س��طوح خارجي زياد ب��وده و علاوه بر 
س��طوح خارجي، اي��ن نانولوله ها داراي فضاهاي ايجادش��ده 
بي��ن لوله ها  هس��تند که در اثر تجمع آنه��ا در محيط هاي آبي 
بوج��ود مي آيند و مي توان آنه��ا را بعنوان خلل و فرج در نظر 
گرفت )12و21( که البته س��هم اين منافذ براي فنل، در مقايسه 
با س��طوح جذب خارجي بسيار ناچيز اس��ت. بنابراين جذب 

فنل در نانولوله هاي چندجداره آس��ان تر و سريع تر بوده و در 
م��دت زمان کمتري به تعادل مي رس��د. برخ��لاف کربن فعال 
ک��ه اندازه متوس��ط مناف��ذ آن کوچکتر از مناف��ذ نانولوله هاي 
چندجداره اس��ت و در نتيجه پخش ماده جذب ش��ونده در آن 
به زمان بيش��تري براي رسيدن به تعادل نياز دارد)22(. درنتايج 
مشابهي که توسط Arasteh و همکاران براي جذب نيتروفنل 
بر روي MWCNTs گزارش ش��د، زمان لازم براي رس��يدن 
به تع��ادل min 15 بود)21(. همچني��ن Liao و همکاران در 
بررس��ي حذف کلروفنل ها توسط MWCNTs اصلاحشده با 

HNO3 و NH3 به زمان تعادل min 30 رسيدند)22(.

در مورد تأثير غلظت اوليه فنل بر ميزان جذب مش��اهده شد که 
با افزايش غلظت اوليه فنل، ظرفيت جذب فنل افزايش مي يابد. 
اين پديده به اين دليل اس��ت که غلظ��ت اوليه فنل بعنوان يک 
ني��رو محرکه عمل کرده و بر مقاوم��ت انتقال جرم بين محلول 
و س��طح جاذب غلب��ه مي کند، در نتيجه س��رعت عبور فنل از 
محلول به طرف لايه مايع احاطه کننده جاذب و نهايتاً به طرف 
سطح جاذب افزايش مي يابد. Senturk  و همکاران نيز چنين 

نتايجي را گزارش کردند )23(.
ب. اثر pH بر فرايند جذب: يکي از مهم ترين پارامترهاي مؤثر 
بر بار سطحي جاذب و يونيزاسيون آلاينده، pH محيط است. در 
اين مطالعه جذب در محدوده pH 3 تا 9 تغيير محسوسي ندارد 
ک��ه پايداري زي��اد MWCNTs را بعنوان جاذب براي جذب 
فنل در رنج وس��يعي از pH نشان مي دهد. ولي در pH بيشتر 

 MWCNTs  نمودار5:  سينتيک جذب درجه دوم کاذب در حذف  فنل توسط
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از 9، جذب بطور قابل توجهي کاهش مي يابد. در pH کمتر از 
pka=9/8( pka فنل( )23(، فنل به صورت يک مولکول خنثي 

ب��وده و در pH بالات��ر از pka به ص��ورت آنيون هاي فنوليت 
ياف��ت مي ش��ود)24(. از س��ويي ديگر در pH قليايي، س��طح 
ج��اذب داراي بار منفي ب��وده )pHZPC= 8/5( )25(، در نتيجه 
در pH  ب��الا، بعلت نيروي دافعه بي��ن يون هاي منفي فنوليت 
 –OH و س��طح ج��اذب و نيز رقابت بين يون ه��اي فنوليت و
موجود در محلول، ج��ذب کاهش مي يابد )13و23(. از طرفي 
با تجزيه فنل، حلاليت و در نتيجه آبدوستي آن افزايش مي يابد 
 pka بالاتر از pH ک��ه اين نيز ممکن اس��ت جذب فن��ل را در
 pH فنل در –OH کاهش دهد )26(. بعلاوه تجزيه گروه هاي
بالا ممکن است مانع تشکيل پيوند هيدروژني بين مولکول هاي 
فنل جذب ش��ده در سطح نانولوله با مولکول هاي حل شده در 
محلول شود و در نتيجه جذب کاهش يابد )Senturk .)27  و 
همکارانش، اثر pH بر جذب فنل توس��ط بنتونيت اصلاح شده 
را م��ورد ارزيابي قرار دادند و گزارش کردند که جذب فنل در 
pH 3 ت��ا 9 ثابت و در pH بيش��تر از 9 بطور ناگهاني کاهش 
مي يابد )23(. همچنين Shao و همکارانش، نتايج مش��ابهي را 
براي حذف بي فنيل بر روي MWCNTs بدست آورند )28(. 
ع��دم تأثير pH محلول بر ج��ذب فنل روي MWCNTs در 
pH کمتر از pka، جهت کاربرد اين جاذب براي حذف فنل در 

شرايط واقعي بسيار حائز اهميت است. 
ج. اث��ر حض��ور يون ه��اي مداخله گ��ر ب��ر فراين��د جذب: 
فاضلاب ه��اي صنعتي و آب هاي طبيعي ح��اوي انواع مختلفي 
از نمک ها هستند که ممکن است بر روي فرايند جذب سطحي 
مؤثر واقع ش��وند، بنابراين ارزيابي اثرات يون هاي مداخله گر بر 
حذف فنل از محلول هاي آبي بسيار اهميت دارد. در اين مطالعه، 
يون هاي سولفات و کلرايد بعنوان يون هاي مداخله گر بر فرايند 
جذب انتخاب شدند. همان طور که در نمودار شماره 3 نشان داده 
شده، افزايش غلظت کلرايد از 20 تا mg/L 200 تأثيري بر ميزان 
جذب فنل ندارد. اين وضيعت احتمالاً به اين دليل است که يون 
کلرايد نمي تواند با فنل براي جذب رقابت کند. مشابه اين نتايج 
توسط Tor و همکاران و همچنين توسط Al-Asheh گزارش 
ش��ده اس��ت )29و30(. از طرف ديگر افزايش غلظت سولفات 
از 20 ت��ا mg/L 200 موجب کاهش ناچي��ز ظرفيت جذب از 

mg/g 2/1  ب��ه mg/g 2/08 )کاهش راندمان از 84/34 درصد 
به83/40 درصد( ش��ده اس��ت که ميتوان از آن صرفه نظر نمود. 

Senturk و همکارانش نيز به نتايج مشابهي رسيدند )23(.
د. مطالعات ايزوترم و سينتيک جذب: در مطالعات مربوط به 
جذب آلاينده ها بر روي جاذب ه��اي مختلف، تعيين ايزوترم 
و س��ينتيک جذب از مهم ترين مش��خصه هايي هستند که بايد 
مورد توجه قرار گيرد. در واقع پارامترهاي ايزوترمي و سينتيکي 
اطلاعات مهمي جهت طراحي و مدلسازي فرايند جذب فراهم 
مي کن��د. ايزوترم هاي جذب اغلب ب��راي توضيح جذب مواد 
ب��ر روي جاذب بکار مي رود. بر اس��اس مدل هاي ايزوترمي، 
داده هاي بدست آمده از اين مطالعه از ايزوترم جذب فروندليچ 
تبعي��ت مي کند که اين نش��ان مي دهد ج��ذب فنل به صورت 
چند لايه )که در آن موادش��يميايي در ابتدا با سطوح نانوتيوب 
و پ��س از آن ب��ا يکديگ��ر واکنش مي دهند( و در يک س��طح 
ناهمگ��ن از نظر ان��رژي اتفاق مي افت��د )21(. همچنين مقدار 
n/1 مطل��وب بودن ج��ذب و درجه ناهمگوني س��طح جاذب 
را مش��خص مي کند. اگر n/1 کمتر از يک ش��ود، نشان دهنده 
ج��ذب مطلوب اس��ت )19(. با توجه به اينک��ه مقدار n/1 در 
جذب فنل توس��ط MWCNTs برابر 0/4883 بدس��ت آمده، 
از اين رو جذب مطلوب است. مطالعات سينتيک جذب، ميزان 
ج��ذب در زمان هاي مختلف را مورد بررس��ي ق��رار مي دهد. 
بررس��ي سينتيک جذب نيز نش��ان داد که مدل سينتيکي درجه 
دوم کاذب، هم پوشاني بهتري با داده هاي حاصل از اين مطالعه 
دارد و مقادير ضريب همبستگي )R2 ( براي اين مدل در تمامي 
غلظت هاي فنل تقريبا برابر يک است. بعلاوه، تطابق خوبي بين 
ظرفيت جذب تعادلي محاس��باتي )qecal( مدل سينتيکي درجه 
 )qe exp( دوم کاذب ب��ا ظرفيت جذب بدس��ت آمده از آزمايش
وجود دارد )جدول2(. نتاي��ج مطالعه Larous و همکاران در 
بررس��ي حذف فنل با خاک اره نش��ان داد که داده هاي حاصل 
با مدل ايزوترمي فروندليچ و مدل س��ينتيکي درجه دوم کاذب 
تطاب��ق بهتري دارند )17(. همچنين بررس��ي س��ينتيک جذب 
کلروفنل بوس��يله نانولوله هاي کربني چندجداره نيز نش��ان داد 
ک��ه نتايج حاصل از مدل س��ينتيکي درج��ه دوم کاذب تبعيت 
مي کن��د )Kuleyin .)13 و همکارانش، حذف فنل با زئوليت 
اصلاح ش��ده را بررسي و گزارش کردند که جذب فنل بر روي 

Arc
hive

 of
 S

ID

www.SID.ir



499
دوره ششم/ شماره چهارم/ زمستان 1392

 معصومه مستوفي و همکاران

اين جاذب از مدل ايزوترمي فروندليچ و مدل س��ينتيکي درجه 
دوم کاذب تبعيت مي نمايد )16(.

نتيجه گيري
براساس يافته هاي اين مطالعه مشخص شد که جذب فنل توسط 
MWCNTs از م��دل ايزوترم��ي فروندليچ و مدل س��ينتيکي 
درجه دوم کاذب پيروي مي کند. همچنين نتايج نشان داد که در 
pH بي��ن 3 تا 9 و در حضور يون هاي مداخله گر س��ولفات و 
کلرايد، تغيير چنداني در ميزان جذب فنل رخ نمي دهد. بعلاوه 
حداکثر ظرفيت جذب در غلظت mg/L 50 فنل در طي زمان 
min 30 بدس��ت آمد. ب��ا توجه به اين مطالع��ه، ميتوان نتيجه 
گرفت که نانولوله هاي کربن��ي چندجداره )MWCNTs( به 
دليل قابل استفاده بودن در محدوده وسيعي از pH، زمان کوتاه 
براي رسيدن به تعادل و همچنين عدم تأثير يون هاي مداخله گر 
بر فرايند ج��ذب، از قابليت خوبي درحذف فنل از محيط هاي 

آبي برخوردار است.

تشکر و قدرداني
اين مقاله حاصل پايان نامه مقطع کارشناس��ي ارش��د مهندسي 
بهداشت محيط دانشکده بهداشت دانشگاه علوم پزشکي تهران 
اس��ت. نويسندگان اين مقاله لازم مي دانند از تمام کساني که ما 
را در انج��ام اين پژوهش ياري نمودند به ويژه پرس��نل محترم 
آزمايش��گاه شيمي دانش��کده بهداشت دانش��گاه علوم پزشکي 

تهران، صميمانه تشکر و قدرداني نمايند.
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ABSTRACT
Background and Objective: Various industries such as petrochemical, oil refinery, pharmaceutical, 
plastics, paper, steel and, resin produce a substantial of phenol and its derivatives. Wastewaters 
containing phenol need careful treatment before discharging into the environment due to their poor 
biodegradability and high toxicity. The objective of this study was to remove phenol by multiwall 
carbon nanotubes from aqueous solution.
Materials and Methods: Adsorption process was implemented in a laboratory-scale batch with 
emphasis on the effect of various parameters such as contact time (5 to 120 minutes), pH (3,5,7,9,11), 
initial concentration of phenol (5, 10, 25, 50 mg/l) and the sulfate and chloride ions (20 - 200 mg/l) 
on adsorption process. To achieve a better realization of adsorption process, sorption kinetics and 
equilibrium isotherms were also determined.
Results: The results indicated that maximum adsorption capacity occurred at concentration 50 mg/L 
and t =30 minutes. The uptake fluctuated very little in the pH range of 3–9, and at greater than 9 the 
absorption decreased suddenly. Moreover, the presence of sulfate and chloride ions had no effect on 
the process. It was found that adsorption kinetics and equilibrium data follow a pseudo-second-order 
kinetics model and a Freundlich isotherm model respectively.
Conclusion: It is concluded that carbon nanotubes being effective in a wide range of pH, short 
time to reach equilibrium and the absence of competing ions on the absorption process can be used 
effectively in removing phenol from aqueous solution.

Keywords: phenol; multiwall carbon nanotubes; adsorption isotherm; adsorption kinetics; competing 
ions.
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