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 پژوهشي

  بررسي كارايي نانولوله كربني تك جداره اصلاح شده با عامل
  هاي آبي سيستئين در حذف فلز جيوه از محيط-ال

  
         1محمدعلي ززولي

         1يوسفي... ذبيح ا
        2جمشيد يزداني چراتي

  3هاجر طبري نيا
          4فرزانه طبري نيا

  5بهروز اكبري آدرگاني
  چكيده

شدت سمي است كه باعث صدمات عصب شناختي غيرقابل برگشت به انـسان   هيك فلز سنگين بجيوه  :سابقه و هدف  
، كـاهش بينـايي و شـنوايي يـا          حـس دست دادن    هايي نظير رعشه، از     مواجهه بيش از حد با جيوه سبب بروز بيماري        . شود  مي

ته و حداكثر غلظت قابل قبول جيوه گرم در هف  ميلي 3/0سازمان جهاني بهداشت حداكثر ميزان جذب جيوه را         . شود  رشد مي 
هدف از اين تحقيق حذف يا كاهش جيوه از محيط آبي با نانولوله كربني              .  ميكروگرم بر ليتر توصيه كرده است      1در آب را    

  .باشد اصلاح شده با سيستئين مي
 pHمـورد مطالعـه      يمتغيرهـا . در اين مطالعه نانولوله كربني تك جداره به عنوان جاذب اسـتفاده شـد              :ها مواد و روش  

بـه   نمونه حجم. شد انجام استاندارد روش به آزمايشات كليه. باشد  مي و جرم نانولوله كربني    جيوه غلظت ماند، زمان محلول،
  .بنكن تعيين گرديد باكس روش

 و جيـوه  كـاهش غلظـت    مانـد،  زمـان  نتايج تحقيق نشان داد كه راندمان جـاذب در جـذب آلاينـده بـاافزايش               :ها يافته
 .باشـد   درصـد مـي  22 و 95بـه ترتيـب   ي جذب بـراي نانولولـه كربن ـ   ترين مقدار ترين و كم بيش. يابد  مي افزايش pH فزايشا

هاي آزمايش نـشان داد كـه مـدل پاسـخ             آزمون آناليز واريانس داده   . مقدار بود  ترين بيش  دقيقه 120زمان   راندمان جذب در  
  .داري دارد رابطه معني شرايط خطيلوله كربني با  سطحي به لحاظ آماري براي نانو

 سيـستئن يـك    -لوله كربني تك جداره اصلاح شـده بـا ال          نانو بر اساس آناليز آزمايشات مشخص گرديد كه       :استنتاج
 .باشد براي حذف جيوه از محيط آبي مي خوب جاذب

  
  سيستئين، جيوه، تصفيه آب و فاضلاب، جذب -نانولوله كربني، ال: واژه هاي كليدي

  

  مقدمه
هـايي هـستند كـه بـه         فلزات سنگين از جمله آلاينده    

و در   هاي طبيعي  در مقادير بسيار كم در آب      طور معمول 
 وجود  .شوند هاي بالا در فاضلاب صنايع يافت مي       غلظت

   مخاطره افتادن هاي آبي و به ها موجب آسيب به محيط آن
  

 

 معاونت تحقيقات و فناوري دانشگاه علوم پزشكي مازندران تامين شده استاست كه توسط  90 -80اين مقاله حاصل طرح تحقيقاتي شماره. 

  :Forough_tabari85@yahoo.com E-mail          جاده خزرآباد، مجتمع دا نشگاهي پيامبر اعظم، دانشكده بهداشت18 كيلومتر:ساري -هاجر طبري نيا :مولف مسئول

  ، ساري، ايران دانشگاه علوم پزشكي مازندران، دانشكده بهداشت، مركز تحقيقات علوم بهداشتي، گروه مهندسي بهداشت محيط، دانشيار.1
  دانشگاه علوم پزشكي مازندران، ساري، ايران ،دانشكده بهداشت گروه آمار زيستي، مركز تحقيقات علوم بهداشتي، ،استاديار. 2
  هندسي بهداشت محيط، دانشگاه علوم پزشكي مازندران، ساري، ايرانكارشناس ارشد م. 3
  كارشناس ارشد شيمي، موسسه استاندارد و تحقيقات استان مازندران، ساري، ايران. 4
  مركز تحقيقات آزمايشگاهي غذا و دارو، وزارت بهداشت، درمان و آموزش پزشكي، تهران، ايران. 5
  7/8/1392 :تاريخ تصويب           8/7/1392 :تاريخ ارجاع جهت اصلاحات           4/6/1392: تاريخ دريافت  
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  محمدعلي ززولي و همكاران     
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 پژوهشي

  .)1،2(گردد موجودات زنده به خصوص انسان ميحيات 
آرسنيك، كادميوم، كرم، سـرب و جيـوه از فلـزات         

 بـه   اين مواد . توانند در آب حل شوند     سمي هستند كه مي   
 محـيط   حفـظ هـاي مقـدم توسـط سـازمان          عنوان آلاينده 

طـور   هجيـوه ب ـ  . )3(معرفي شـده انـد     ايالات متحده    زيست
وسيع در صنايع توليد فشارسنج و دماسنج، صنايع كاغـذ،   

پزشكي و   نيك دندان يصنايع پتروشيمي، معدن كاري، كل    
ش نيز محصولات آرايشي، بهداشتي و دارويـي و در بخ ـ         

در اين ميان جيوه فلـز       .)4 -6(گردد كشاورزي استفاده مي  
دار در محيط است كه باعث صدمات   شدت سمي و پاي    هب

از . )7(شود  انسان مي  درعصب شناختي غير قابل برگشت      
ورود به متيـل جيـوه و       تبديل شده    فلز جيوه     كه جايي آن

زنجيره غذايي مورد مصرف انسان به خصوص تركيبـات         
 .)5( سلامت انسان خطرناك هستند    براي شود، ميدريايي  

هايي نظيـر      بيماري مواجهه بيش از حد با جيوه سبب بروز       
، كـاهش   حـس دست دادن    مينه ماتا و آلزايمر، رعشه، از     
  . )9(شود بينايي و شنوايي يا رشد مي

 سازمان جهاني بهداشت حداكثر ميزان جذب جيوه را        
گرم در هفته و حداكثر غلظت قابل قبول جيـوه             ميلي 3/0

 سـازمان .  ميكروگرم بر ليتر توصيه كرده است      1در آب را    
 زيست آمريكا نيز محدوديت تخليه فاضـلاب       محيط   حفظ

بر  .)7( ميكروگرم بر ليتر تعيين كرده است10حاوي جيوه را 
 و  اين اساس حذف يا كاهش جيوه از آب آشاميدني آلوده         

 .فاضلاب خروجي صنايع امري اجتناب ناپذير است

 ترســيب شــيميايي، چــون فرآينــدهاي مختلفــي هــم
مز معكـوس،   شناورسازي الكتريكـي، تعـويض يـون، اس ـ       

فرآيندهاي بيولوژيكي و جذب سطحي به منظور حـذف         
هاي آبي مورد بررسي قرار گرفته  فلزات سنگين از محيط  

 جذب سطحي فرآيندي است كه به علت كارايي بالا     . است
سازي مجدد جاذب بـراي حـذف      و امكان بازيابي و فعال    

  .)1(رود كار مي ههاي فلزي از آب و فاضلاب ب يون
 تاكنون مواد مختلفي به عنوان جاذب مـورد مطالعـه         

از مواد پايه اسـتفاده شـده جهـت تهيـه           . قرار گرفته است  
تــوان بــه بــادام  جــاذب مناســب بــراي حــذف جيــوه مــي

، )11(، هـسته زردآلـو    )10(هاي دريـايي   ، جلبك )10(هندي
ــشكر  ــه ني ــن)12(تفال ــوزان ،)13(، رزي ــستر )14(كيت ، خاك

ــوخت  ــراق ســ ــل از احتــ ــا حاصــ ــايعات  و)15(هــ  ضــ
هاي كربني نيز به دليل       نانو لوله .  اشاره كرد  )16(پلاستيك

داشتن مساحت سطحي بالا، نفوذپـذيري بـالا و پايـداري           
مكانيكي و گرمـايي خـوب ظرفيـت بـسيار بـالايي بـراي             

  .ي دارندجذب آلودگ
هــاي فلــزي  هــايي كــه ســبب جــذب يــون مكانيــسم

مهم تـرين   رسد    نظر مي  هشوند بسيار پيچيده هستند و ب       مي
هـاي فلـزي و    نكنش شيميايي بين يـو   هم مكانيسم جذب 

 كربني از    نانولوله. )2(باشد CNTsهاي عاملي سطح      گروه
عـين اسـتحكام بـالا، بـسيار         ترين مواد هـستند و در      سفت

ــاف ــستند انعط ــذير ه ــه. )18(پ ــكال و  نانولول ــا داراي اش ه
هـاي    هاي مختلفي هـستند و بـر اسـاس تعـداد لايـه              اندازه
هاي تـك جـداره        به نانولوله  شان  هاي كربن در ديواره     اتم

هـا    ايـن نانولولـه   . )19(شـوند   بندي مي   و چند جداره تقسيم   
الكتريكـي، نـوري و      -نظيـر مكـانيكي     داراي خواص بـي   

 سـاز   ها مانند مواد ذخيـره      باشند و در انواع بخش      حرارتي مي 
گرها، صنايع نساجي، مراكـز      هيدروژن، ابررساناها، حس  

هاي سـوختي، توليـد      لتصوير برداري، افزايش ظرفيت پي    
هاي مصنوعي و از بين بردن تومورهـاي سـرطاني           ماهيچه

 هاي شمار براي نانولوله با وجود مزاياي بي. )20(كاربرد دارند
كربنــي، مــشكلاتي ازجملــه هزينــه بــالاي توليــد مطــرح  

هـا در جـذب      باشد كه با توجـه بـه كـارايي بـالاي آن            مي
تجمـع و  . )21(پوشـي كـرد   تـوان از آن چـشم    مي ،آلاينده

هـاي جـذب      ها در محلول نيز مكان      گرانوله شدن نانولوله  
دهد كه البتـه اصـلاح خـصوصيات          آلاينده را كاهش مي   

  .)19(كند ها اين مشكل را برطرف مي سطحي نانولوله
 هاي كربني در حـذف فلـزات       محققين توانايي نانولوله  

 آرسـنيك از    و سنگين نظير سرب، نيكل، كرم، كـادميوم      
ززولـي و   .  آبـي را مـورد بررسـي قـرار دادنـد           هاي محيط

هاي كربني تك جداره و چنـد         نانو لوله  همكاران توانايي 
ن در حذف كادميوم از     يسيستئ -جداره اصلاح شده با ال    

هدف از ايـن    . )21(محيط آبي را مورد بررسي قرار دادند      
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هـاي كربنـي تـك        سنجي راندمان نانو لوله    تحقيق، امكان 
سيـستئن در حـذف جيـوه از         - ال جداره اصلاح شـده بـا     

  .باشد محيط آبي مي
 

  ها  روشمواد و
هاي كربنـي تـك جـداره در ايـن تحقيـق از             نانولوله

از . سوئيس خريداري گرديد  ) Alorich( شركت آلوريچ 
گرم بـر ليتـر جيـوه سـاخت           ميلي 1000محلول استاندارد   

هـاي اسـتاندارد     لمان جهت تهيـه محلـول     آشركت مرك   
بـا   سـپس . گرم بر ليتر جيوه اسـتفاده شـد         ميلي 10 و   100

هــاي جيــوه بــا  محلــول C1V1= C2V2 اســتفاده از رابطــه
ــاي  غلظــت ــي10 و 05/5، 1/0ه ــه    ميل ــر تهي ــر ليت گــرم ب
   هـاي اسـتاندارد     سنجش غلظـت جيـوه در نمونـه       . گرديد

  هاي اسـتاندارد آب و فاضـلاب          مطابق با روش   و مجهول 
ــي و رسـ ـ    ــذب اتم ــتگاه ج ــتفاده از دس ــا اس ــي ب م منحن

  . نانومتر انجام شد253كاليبراسيون در طول موج 
ليتـري    ميلـي  250هـاي     جهت انجام آزمايش از ارلن    

ثير أدر اين مطالعه ت   . به عنوان راكتور ناپيوسته استفاده شد     
گـرم    ميلـي  10،  05/5،  1/0(متغيرهاي غلظت اوليه جيـوه      

 120،  65،  10(، زمان واكـنش     )4  ،5/7  ،11 (pH ،)بر ليتر 
در )  گــرم1/0، 055/0، 01/0(و جــرم جــاذب  ) يقــهدق

هـاي كربنـي تـك       راندمان حذف جيوه توسط نـانو لولـه       
  .جداره بررسي گرديد

جهت اخـتلاط وتمـاس مناسـب جـاذب و جيـوه از             
ــا ســرعت   ــالي ب ــه اســتفاده 150شــيكر اربيت  دور در دقيق

 با استفاده از اسيد سـولفوريك وسـود         pHتنظيم  . گرديد
جهـت جـدا كـردن جـاذب از         . ت نرمال صـورت گرف ـ    1

هاي تصفيه شده از سـانتريفوژ، پمـپ خـلاء، قيـف              نمونه
غلظـت جيـوه توسـط      . )23(بوخنر و نانوفليتر استفاده شـد     

 بـا   RAYLEIGHمـدل   WFX-210دستگاه جذب اتمي    
  .وليد هيدريد جيوه قرائت گرديدروش تكنيك ت

  
  آماده سازي جاذب

  گي ظاهري  نانولوله هاي كربني تهيه شده از نظر ويژ       
  

بـراي  . با بسته و بـرگ آنـاليز مربوطـه مطابقـت داده شـد             
ــه ــي از روش  اصــلاح نانولول ــاي كربن ــاران Liuه  و همك

ــد  ــتفاده ش ــابي   . )23(اس ــزايش جــذب انتخ ــور اف ــه منظ ب
هاي كربني در محيط آبي نسبت به يـون جيـوه از          نانولوله

بدين منظـور پـس     . روش اتصال گروه عاملي استفاده شد     
 ميلـي ليتـر   50 گرم نانولوله كربنـي، آن را در       5از توزين   

 از اسـيد سـولفوريك بـه اسـيد          1 بـه    3محلول بـه نـسبت      
نيتريك ديـسپرس كـرده و بـا سـونيك كـردن در مـدت            

سـپس ظـرف    . يك ساعت به حالت تعليق درآورده شـد       
 درجه در داخل حمام آب گرم قرار        50حاصل در دماي    

ــا هــا ضــمن ا داده شــد بــه طــوري كــه نانولولــه    خــتلاط ب
ــه مــدت   يــك هــم ــاطيس ب  در محــيط  ســاعت8زن مغن

  .اكسيداسيون قرار گيرند
 12000هاي حاصل با استفاده از سـانتريفوژ         لوله نانو

 10دور از محيط جداسازي شدند و سـه مرتبـه بـا حجـم               
آب . شــو شــدند  و ليتــر از آب ديــونيزه شــست   ميلــي
. يـد مانده در مرحله آخر با وكيوم دراير خـارج گرد          باقي

دمـاي  . سپس در محلولي از تيونيل كلرايد  قـرار گرفـت          
 سـاعته   24 درجه و زمان تعادل      60محيط در طول تماس     

 دور در دقيقــه بــراي آن در نظــر 20زدن  بــا ســرعت هــم
هـا از محلـول      سپس براي جداسـازي نانولولـه     . گرفته شد 

تيونيل كلرايد از يك مرحله ديگر سانتريفوژ استفاده شد         
ها براي اجراي مرحلـه اتـصال سيـستئين آمـاده            و نانولوله 

اتيـل آمـين در      بدين منظور ابتـدا محلـولي از تـري        . شدند
دي متيل فرم آميد آماده گرديد و محلـول از ملـح متيـل              

هـاي   سـپس نانولولـه   . استر سيـستئين در آن تهيـه گرديـد        
آماده شده در مرحله قبل به محيط اضافه شد و به كمك            

ز تمــاس هــوا بــا محــيط واكــنش جريــاني از گــاز ازت، ا
 ساعته در   24پس از يك زمان توقف      . جلوگيري گرديد 

ها جداسازي و طـي سـه مرحلـه           درجه، نانولوله  55دماي  
شو با آب ديونيزه، دي متيل فرم آميد و دوبـاره            و   شست

هـاي اصـلاح شـده قبـل از          لولـه  نـانو . آب ديونيزه شـدند   
گـراد   نتي درجـه سـا    105استفاده در داخل آون در دماي       
  .)24(به مدت يك ساعت قرار داده شد
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 پژوهشي

  طراحي آزمايش
سازي حذف جيـوه بـا اسـتفاده از روش پاسـخ              بهينه
.  با به كـارگيري مـدل بـاكس بـنكن انجـام شـد              1سطحي

چهــار متغيــر مــستقل زمــان تمــاس، غلظــت جيــوه، جــرم 
مـورد آزمـايش    +) 1،  0 ، -1( در سه سـطح      pHجاذب و   

متغيرها و سطوح مربوطه     1 در جدول شماره  . قرار گرفت 
تعيــين دامنــه متغيرهــا بــا آزمايــشات . آورده شــده اســت

هـاي    تعـداد نمونـه   . مقدماتي و بررسي متون انجام گرفت     
  .مايش از طريق فرمول تعيين گرديدآز

  
   چهار متغير انتخابي در سه سطح:1جدول شماره 

  

 سطوح
 متغيرهاي مستقل

  كم متوسط زياد
F1 pH 11 5/7 4 

F2 1/0 05/5 10 )ميلي گرم در ليتر( ت جيوهغلظ 

F3 10 65 120 )دقيقه( زمان تماس 

F4 01/0 055/0 1/0 )گرم( جرم جاذب 

تعــداد آزمايــشات مــورد نيــاز بــراي مــدل از رابطــه  
N=2K(K-1)+C          تعيين گرديد كـه بـه ترتيـبN   تعـداد

 C0و  ) متغيرهـا (تعـداد فاكتورهـا      K ،)آزمايـشات (نمونه  
آزمايـشات تعيـين شـده بـه        . باشند  زي مي تعداد نقطه مرك  

  . آورده شده است2همراه راندمان حذف در جدول شماره 
 هاي  براي ارزيابي داده   2يك مدل بر هم كنش تقاطعي     

آزمايش مورد استفاده قرار گرفـت جهـت جلـوگيري از           
تصادفي انجـام   صورت  ه   آزمايشات ب  3خطاي سيستميك 

سيركننده ضرايب مدل برهم كـنش تقـاطعي تف ـ       . )25(شد
به عنوان عملكرد فاكتورهـاي     ) پاسخ(ميزان حذف جيوه    

آنــاليز  ضــرايب بــا اســتفاده از آزمــون. باشــد مــستقل مــي
 p >05/0  آناليز گرديد كـه مقـدار      (ANOVA) واريانس

 قابليت مدل نهايي بـه    . داري تعيين شد   به عنوان سطح معني   
 فـزار ا  با استفاده از نرمRaphica و  Numericalوسيله آناليز   
Minitab16مورد بررسي قرار گرفت .  

  
  بنكن براي حذف جيوه توسط نانولوله هاي كربني تك جداره-آزمايش هاي انجام شده مطابق طرح باكسنتايج ماتريكس طراحي : 2جدول شماره 

  

 )بر گرمميلي گرم ( Qe درصد حذف )گرم(جرم جاذب )ميلي گرم در ليتر(غلظت جيوه  pH )دقيقه(زمان  شماره آزمايش

1 10 4 05/5 055/0 35 21/3 

2 65 11 1/0 055/0 80 145/0 

3 10 5/7 10 055/0 27 90/4 

4 10 11 05/5 055/0 75 89/6 

5 65 11 05/5 01/0 72 4/36 

6 65 4 1/0 055/0 39 07/0 

7 120 5/7 05/5 01/0 55 8/27 

8 65 11 05/5 1/0 89 5/4 

9 120 4 05/5 055/0 75 89/6 

10 120 5/7 1/0 055/0 67 12/0 

11 10 5/7 05/5 01/0 25 7/12 

12 120 5/7 05/5 1/0 69 49/3 

13 65 5/7 05/5 055/0 51 69/4 

14 65 4 05/5 01/0 23 7/11 

15 65 4 05/5 1/0 50 53/2 

16 65 5/7 10 01/0 22 22 

17 65 5/7 1/0 01/0 60 60/0 

18 65 5/7 10 1/0 42 20/4 

19 65 11 10 055/0 65 81/11 

20 10 5/7 05/5 1/0 45 28/2 

21 65 5/7 1/0 1/0 81 081/0 

22 10 5/7 1/0 055/0 45 081/0 

23 120 5/7 10 055/0 57 36/10 

24 65 4 10 055/0 32 81/5 

25 65 5/7 05/5 055/0 51 69/4 

26 120 11 05/5 055/0 95 72/8 

27 65 5/7 05/5 055/0 50 60/4 

 
 
 2. Full Quadratic Model             1. Estimated Regression Coefficients 
 3. Systematic Bias 
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  يافته ها
 خصوصيات نانولوله ها

هاي كربني استفاده شده در ايـن تحقيـق بـه            نانو لوله 
باشد    درصد مي  90رنگ سياه، با درصد خلوص بالاتر از        

ت سازنده  كه براساس مشخصات اعلام شده توسط شرك      
 5/0 -2 نـانومتر و طـول آن        1-2هـا     قطر خارجي نانولوله  

براي اثبات نانولوله بودن جاذب، قبل      . باشد ميكرومتر مي 
ســازي تــصوير ميكروســكوپ الكترونــي  و بعــد از آمــاده

(SEM)   با EM-3200  مونتاژ كارخانه KYKY   چين گرفتـه  
 شـده    آورده 2 و   1  شـماره  تصاويرتصاوير مربوطه در     .شد

 و 40000نمـايي     با بـزرگ   SEMتصاوير مربوط به    . است
 كيلـو   30 ولت كه حداكثر اين ولتـاژ        26000مقدار ولتاژ   

در ميكروســكوپ الكترونــي، . ولــت اســت، گرفتــه شــد
شـود، سـپس مـنعكس       بيده مـي  أالكترون به سطح نمونه ت    

 آوري و تبديل به فوتـون     گردد و توسط دتكتورها جمع     مي
 اين نوع ميكروسكوپ  . جاد شود گردد تا تصوير مرئي اي     مي

بـر اسـاس    . دهـد  فقط از ساختار سطحي نمونه تصوير مي      
، ) نـانومتر  100تـر از     ساختار اتمـي كوچـك    (تعريف نانو 

  .نمايد ييد ميأتصاوير مربوط نانو بودن مواد را ت
 به منظور اثبات و تعيين گروه هـاي عـاملي           چنين هم

فتومتري سازي طيف اسـپكترو    جاذب، قبل و بعد از آماده     
 FT-IR Spectrometer بـا دسـتگاه   (FTIR)مادون قرمز 

تـصاوير مربوطـه در    . گرفته شـد Perkin Elemerمارك 
 در اين نمودارهـا،  .آورده شده است  2و1  شماره نمودارهاي

و محور   )برحسب درصد ( محور عمودي ميزان عبور نور    
طـور كـه مـشاهده       همـان . اسـت ) cm-1(افقي عـدد مـوج      

اول نمودار پيوندهاي فلز با تركيبـات آلـي          ناحيه   شود مي
انـد و در     باشند كـه از ديـدگاه معـدني اهميـت داشـته            مي

 مربـوط  1178 در ناحيه    C-Oپيوند  . گيرند بحث قرار نمي  
به اتصال سيستئين و تشكيل عامل آميـدي نـوع دوم مـي             

 كربونيل عامل آميـدي     C=O پيوند   1637در ناحيه   . باشد
هـستند  S-H  پيونـدهاي  2000 در ناحيـه . ظاهر شده است

باشند، نشان داده    دليل اين كه پيوندهاي ضعيفي مي      هكه ب 
ــه . شــوند نمــي ــا 3000در ناحي    كــشش نامتقــارن 3200 ت

C-H2  گـروه كشـشي هيدروكـسيل       . شوند  ديده ميO-H 
پوشاني كرده    را هم  N-H هستند كه پيوند     3435در ناحيه   

در سـطح   ل  ي ـييـد حـضور عامـل كربون      أاست و دليل بر ت    
CNT بـه بعـد     2500پهن شـدن پيـك از ناحيـه         . باشد  مي 
 اتون ـدر  . باشـد  هـاي عامـل مـي      دهنده حضور گـروه    نشان
هاي تك جداره اوليه تنها پيك ديده شده مربوط بـه            لوله

 .شود ها ديده نمي باشد و ديگر پيك مي N-Hپيوند 

  

  
 

 يه از نانولوله كربني تك جداره اولSEMتصوير  :1تصوير شماره 

  

  
 

  از نانولوله كربني تك جداره اصلاح شدهSEMتصوير  :2تصوير شماره 

  

  
 

   از نانولوله كربني تك جداره اوليهFTIRتصوير  :1 شماره نمودار
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 پژوهشي

  
 

   از نانولوله كربني تك جداره اصلاح شدهFTIRتصوير :2 شماره نمودار
  

 راندمان حذف جيوه با نانولوله كربني تك جداره

عيـين شـده توسـط مـدل     ت شـرايط    آزمايشات تحت 
باكس بنكن بـه روش اسـتاندارد انجـام و غلظـت جيـوه              

 آورده  2نتايج آزمايـشات در جـدول شـماره         . تعيين شد 
  .شده است

) 1(پاسخ سيستم آزمايشي بر اساس معادلـه شـماره          
مدل مكعبي براي توصيف پاسخ آزمايش      . انجام گرفت 

  .تنظيم گرديد) 1(مطابق معادله 
هاي آزمـايش     مون آناليز واريانس داده   بر اساس آز  

 به آن اشاره شده است، مـدل بـه          3كه در جدول شماره     
رابطـه   لحاظ آماري براي نانولوله كربني با شرايط خطي       

آنــاليز رگرســيون چنــد وجهــي جهــت .داري دارد معنــي
هـاي آزمـايش      تخمين ضرايب رگرسـيون بـر روي داده       

  .انجام شد
 مربوطه  p-values ضرايب محاسبه شده براي مدل با     

يك روش حـذف    . استآورده شده    4 در جدول شماره  

دار بـه     غيـر معنـي    معكوس به كار گرفته شد و واژه هـاي        
 از مدل مكعبي حذف گرديد و       )p <05/0 (لحاظ آماري 

دسـت  ه   ب ـ 4 شـماره     از جدول  1مدل نهايي مطابق معادله     
  درصـد 5دار اسـت كـه    اختلاف مقادير زماني معني  . آمد

  . 1دار باشد عنيسطوح م
رانـدمان حـذف جيـوه بـا نانولولـه          : 1 معادله شـماره  

  دار كربني تك جداره توسط متغيرهاي معني
Y= a0+ a1×( pH) + a2×(T2) +a3× (C3) + a4×(M4) + a5× (pH)2 
Y= 50.6667 + 18.50 × (pH) + 13.8333 × (T) - 10.5833× (C) +  

9.9167 × (M) + 10.7083 × (pH)2 

  

 دل پاسخ سطحيييد مأت

هاي آزمايش در مقابـل مقـادير        ترسيم توزيعي داده  
   آورده  3 شـماره    تـصوير  بيني شده توسـط مـدل در       پيش

  

  .باشد شده است كه نشان دهنده قابل قبول بودن مدل مي
 

 :ها براي مناسبت مدل مانده تحليل نمودار باقي

هاي خطي تمام     و استفاده از مدل       در تحليل آزمايش  
  :شود هاي زير انجام مي ا داشتن فرضكارها ب
  . با ميانگين صفرباشندها داراي توزيع نرمال مانده باقي -1
  . باشندها داراي واريانس ثابت  مانده  باقي-2
 .ها مستقل باشند مانده باقي -3

 

در صورت درستي اين سـه فـرض اسـت كـه مـدل           
  :باشد و در غير اين صورت بايد انتخاب شده معتبر مي

سمت چپ، بـالا و    نمودارهاي :3وير شماره   تص -1
 .باشند ها مي مانده پايين، جهت بررسي نرمال بودن باقي

  
   در سطوح مختلف براي نانولوله كربني تك جدارهنتايج آناليز واريانس داده هاي مورد آزمايش :3جدول شماره 

  

 Adj MS T P )ه مربعات تعديل يافتهمجموع( Adj SS )مجموعه مربعات ترتيبي (Seq SS )درجه آزادي (DF منبع

 >001/0 08/9 92/720 9/10092 9/10092 14 رگرسيون

 >001/0 11/28 88/2231 5/8927 5/8927 4 خطي

 055/0 15/3 78/249 1/999 1/999 4 )مربع( مجذور

 897/0 35/0 71/27 3/166 3/166 6 برهم كنش

 - - 40/79 8/952 8/952 12 خطاي باقيمانده

 003/0 63/285 21/95 1/952 1/952 10 رازشعدم ب

 - - 33/0 7/0 7/0 2 خطاي خالص

     6/11045 26 كل

 
 
1. Note: Shade d values are statistically significant at 5% level o f significance 
2. Contact Time 

3. Mercury Consenttration 
4. SWCNT emont 
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 ون مدل پاسخ سطحي براي درصـد      ضرايب رگرسي  :4 شماره   جدول
  حذف جيوه توسط نانولوله كربني تك جداره

 

 سطح معني داري T خطاي استاندارد ضريب تخمين ضريب واژه

 >A0 6667/50 144/5 849/9 001/0 ضريب ثابت

pH A1 500/18 572/2 192/7 001/0< 

T A2 8333/13 572/2 378/5 001/0< 

C A3 5833/10- 572/2 114/4- 001/0 

M A4 9167/9 572/2 855/3 002/0 

pHpH× A5 7083/10 858/3 775/2 017/0 

31/81= % R-Sq(adj)       37/91% R-S=                91043/8S= 

  
ســاز ربــع اول   خــط وســط نــيمP-Pدر نمــودار بــالا 

مقــادير مــورد انتظــار توزيــع نرمــال اســت و نقــاط قرمــز  
نزديـك باشـند بيـان      ها در صورتي كه به خـط          مانده باقي

در نمـودار بـالا     . باشـند  ها مي   مانده كننده نرمال بودن باقي   
. شـود  هـا ديـده نمـي       مانـده  انحرافي در نرمال بـودن بـاقي      

باشـد نيـز     هـا مـي     مانـده  نمودار پايين كه هيستوگرام بـاقي     
 .كند همين را بيان مي

 نمـودار سـمت راسـت و بـالا،         :3 شـماره    تصوير -2
ها نسبت به مقـادير بـرازش داده شـده           مانده پراكنش باقي 

هـا    مانـده  جهت بررسي فرض ثابت بـودن واريـانس بـاقي         
در صـورتي كـه در ايـن نمـودار رونـد خاصـي              . باشد مي

 فــرض ثابــت بــودن واريــانس هــم پذيرفتــه ،ديــده نــشود
در نمودار بالا روند خاصي كه بيان كننـده زيـاد      . شود  مي

شـود، پـس      يشدن و يا كم شدن واريانس باشد ديده نم ـ        
 .شود ودن واريانس نيز پذيرفته ميفرض ثابت ب

نمودار سـمت راسـت و پـايين،         :3 شماره   تصوير -3
آوري  ها نسبت به ترتيـب زمـان جمـع          مانده پراكنش باقي 

در . هـا اسـت     مانده ها، براي بررسي استقلال بين باقي       داده
صورت عدم مشاهده هـر گونـه رونـدي ماننـد سينوسـي             

هـا   مانـده   فـرض مـستقل بـودن بـاقي        ،داربودن در اين نمو   
در نمودار بالا روند خاصي كه بتـوان بـا          . شود  پذيرفته مي 

ــاقي  ــده آن فــرض اســتقلال ب ــشاهده   مان ــا را رد كــرد م ه
بنابراين با توجه بـه تحليـل نمودارهـاي فـوق و             .شود  نمي

 مـدل انتخـاب     ،هاي موردنظر   مورد قبول واقع شدن فرض    
  .اسب مي باشدها من شده براي تحليل داده

در حـذف جيـوه      6،  5،  4 شماره   تصاويربا توجه به    
 1توسـط نانولولــه كربنــي و بــا توجـه بــه معادلــه شــماره   

و ميـزان   pHمشخص گرديد كه افـزايش زمـان تمـاس،     
 اثر مثبت بر روي حذف داشته و راندمان حذف          ،جاذب

 نـشان دهنـده افـزايش       4  شماره  تصوير .افزايش مي يابد  
 وه در مقابـل افـزايش زمـان تمـاس و          راندمان حذف جي  
 5تـصوير شـماره     بر اسـاس    . باشد  مي ،ميزان جرم جاذب  

 درصـد حـذف     و ميزان جـاذب    pHش  پيدا است با افزاي   
 نـشان   6شـماره   تـصوير   چنين   هم. گردد تر مي  جيوه بيش 

رانـدمان حـذف    ،  pHدهد با افزايش زمـان تمـاس و          مي
  .يابد افزايش مي
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 پژوهشي
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ترسيم توزيعي داده هاي آزمايش در مقابل مقـادير          :4صوير شماره   ت
اثر متقابل زمـان تمـاس و جـرم جـاذب بـر درصـد          (شده  پيش بيني   

  )حذف جيوه توسط نانولوله هاي كربني تك جداره عامل دار شده
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ترسيم توزيعي داده هاي آزمايش در مقابل مقـادير          :5تصوير شماره   
 بر درصد حذف جيوه pHاثر متقابل جرم جاذب و   (پيش بيني شده    

  ) عامل دار شدهتوسط نانولوله هاي كربني تك جداره
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ترسيم توزيعي داده هاي آزمايش در مقابل مقـادير         : 6تصوير شماره   
 بر درصد حذف جيوه     pHاثر متقابل زمان تماس و      ( بيني شده    پيش

  )توسط نانولوله هاي كربني تك جداره عامل دار شده
  

  بحث
 ثير متغيرهـاي غلظـت اوليـه جيـوه،        أدر اين مطالعه ت   

pHجــاذب در رانــدمان حــذف ، زمــان واكــنش و جــرم 
هـاي كربنـي تـك جـداره بررسـي            جيوه توسط نانو لولـه    

رانـدمان حـذف    نتايج آزمايـشات نـشان داد كـه         . گرديد
 و زمان تمـاس     pHجيوه توسط نانولوله كربني با افزايش       

 ،رود  به سمت قليايي پيش مي pHهر چه   . يابد افزايش مي 
 از  .يابـد  ظرفيت جذب نانولولـه كربنـي نيـز افـزايش مـي           

 ،، همراه با افزايش زمان تمـاس  11 تا   4برابر   pHمحدوده  
ميزان جذب جيوه بـه ازاي واحـد جـرم نانولولـه كربنـي              

گرم بر گرم و رانـدمان    ميلي72/8 به  21/3تك جداره از    
 . درصــد افــزايش مــي يابــد95 درصــد بــه 35حــذف از 

 05/5 بـا غلظـت      =11pH تـرين رانـدمان حـذف در       بيش
 دقيقـه و مقـدار      120 جيوه، زمان تماس     گرم در ليتر   ميلي

ترين ظرفيت    و بيش   درصد 95 گرم معادل    055/0جاذب  
گـرم    ميلـي  4/36جذب نانولوله كربني تك جداره برابـر        

www.sid.ir


www.SID.ir

Arc
hive

 of
 S

ID

  
 

18  1393 ، فروردين 111شماره  ، بيست و چهارم دوره                                                          مجله دانشگاه علوم پزشكي مازندران                       

ــوده اســت  ــر گــرم ب ــه   از آن. ب ــن مطالع جــايي كــه در اي
آزمايشات انجام شده بر اساس آزمايشات طراحـي شـده          

ر تمـام متغيرهـا     توسط نرم افزار بوده و همه آزمايـشات د        
 نيـز  =pH 4  دقيقه بـا 120انجام نشده است، در زمان ماند     

وسط جـاذب داشـتيم،     ت)  درصد 75( بالايي   راندمان نسبتاً 
  . نيز راندمان حذف بالا است  پايينpHيعني در 
Lu            و همكاران در بررسي حذف فلـز روي و نيكـل 

ــا     ــي تــك جــداره اصــلاح شــده ب ــه كربن توســط نانولول
 ،8 تا   1 از   pHيم نشان دادند كه با افزايش       هيپوكلريد سد 

برابـر   pHمحدوده   ميزان جذب روي افزايش يافت و در      
نتـايج مطالعـه حاضـر بـا         .)26 ،25( ثابت ماند   تقريباً 11 تا   8

  .تحقيق چانگ مطابقت دارد
 و همكاران گزارش شده است      Vukovicدر مطالعه   

لاح هاي كربني اص ـ   كه بهترين ميزان جذب براي نانولوله     
 و حـداكثر ميـزان جـذب        9شده با اتيلن دي آمـين برابـر         

 pHهاي كربني چند جداره اكسيد شـده در          براي نانولوله 
نتـايج ايــن تحقيـق كـه بــا    . )27( بــوده اسـت 10 تـا 6برابـر  
راندمان جذب نيز افزايش پيدا كـرده اسـت،          pH افزايش

  .كند ييد ميأمطالعه حاضر را ت
 دقيقـه،  120يقـه بـه    دق10با افزايش زمـان تمـاس از     

جذب جيـوه بـه ازاي واحـد جـرم نانولولـه كربنـي تـك                
گــرم بــر گــرم و رانــدمان   ميلــي8/27 بــه 7/12جــداره از 
يابـد و در      درصد افـزايش مـي     55 درصد به    25حذف از   

يابد، جذب   شرايطي كه مقدار نانولوله كربني افزايش مي      
جيوه به ازاي واحد جرم نانولوله كربنـي تـك جـداره از             

 45گرم بر گرم و رانـدمان حـذف از            ميلي 49/3 به   28/2
 و  Luنتايج مطالعـه     . درصد افزايش مي يابد    69درصد به   

هـا، ميــزان   همكـاران نـشان داد كـه بـراي تمـام آزمـايش      
جذب يون نيكل همراه با افزايش زمان تماس به سـرعت           

يابــد و ســپس بــه آرامــي بــه حالــت تعــادل   افــزايش مــي
ــي ــد م ــر  . رس ــل ب ــذب نيك ــتج ــاي  اي غلظ  60 و 10ه
 10متر مكعب به ترتيب در زمان تماس         گرم بر دسي   ميلي

نتــايج مطالعــه كــه بــا  .)26( دقيقـه بــه تعــادل رســيد 120و 
تـري بـراي بـه تعـادل      افزايش غلظت جـاذب زمـان بـيش     

رسيدن ميزان جذب و افزايش راندمان جذب لازم اسـت          
  .با مطالعه حاضر مطابقت دارد
ن فعـال و     توسط كـرب   Aنل  ززولي در حذف بيس ف    

 ، كـه بـا افـزايش زمـان تمـاس          پوسته تخم مرغ نـشان داد     
 دقيقـه   120يابـد و در زمـان        راندمان حذف افـزايش مـي     

نتايج مطالعه حاضـر     .)28(ترين حذف حاصل گشت    بيش
بـا افـزايش    .با تحقيـق ززولـي و همكـاران مطابقـت دارد       

 مقدار نانولوله كربني در محلـول، رانـدمان حـذف جيـوه          
 بـا افـزايش مقـدار نانولولـه كربنـي از           .افزايش يافته است  

 و  pH=5/7 دقيقـه،    65 گرم در زمان تمـاس       1/0 به   01/0
 25 ميليگرم در ليتر جيوه راندمان حـذف از          05/5غلظت  

تواند بـه دليـل     درصد افزايش يافت، كه اين امر مي       45به  
ززولي و همكـاران     .تر باشد  هاي جذب بيش   وجود مكان 

ي حذف كادميوم با نانولوله كربني تك جـداره         در بررس 
سيـستئين نـشان دادنـد كـه بـا افـزايش جـرم               -با عامل ال  

يابـد و    جاذب تا يك مقدار مشخص جذب افـزايش مـي         
و جـذب بـه   افتـد   تـري اتفـاق نمـي      بعد از آن جذب بيش    

  .)22(رسد حالت تعادل مي
 و همكـاران نيـز مـشخص گرديــد    Kosaدر مطالعـه  

 گرم، راندمان   25/0 تا   05/0م جاذب از    كه با افزايش جر   
 درصد، راندمان حذف فلز     39حذف كادميوم از صفر به      

، رانــدمان حــذف فلــز ســرب از 68/97 بــه 58/6روي از 
ــه 23/19 ــدمان حــذف مــس از  34/97 ب ــه 83/99 و ران  ب
در مطالعه حاضر نيـز بـا       . )29( درصد افزايش يافت   94/99

ن حـذف افـزايش     افزايش مقدار نانولولـه كربنـي رانـدما       
  .يافت كه با نتايج تحقيقات همكاران مطابقت دارد

ثير غلظت اوليـه جيـوه بـر ميـزان جـذب آن             أنتايج ت 
توسط نانولوله كربني تك جداره نـشان داد كـه افـزايش            

ثير أه با فرض ثابت بودن ساير متغيرها، ت       غلظت اوليه جيو  
با افزايش غلظت   . معكوس بر راندمان حذف داشته است     

 جيوه در محلول، ميزان جيـوه جـذب شـده بـه ازاي            اوليه
جرم نانولوله كربنـي افـزايش و رانـدمان حـذف كـاهش             

ــت ــوه از    .ياف ــه جي ــت اولي ــزايش غلظ ــا اف ــه 1/0 ب  10 ب
 pH=5/7 دقيقـه،    10گرم در ليتر در در زمان تمـاس          ميلي
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 پژوهشي

 27 بـه    45 گرم راندمان حـذف از       055/0و مقدار جاذب    
 و  pH=5/7 دقيقـه،    120درصد كاهش و در زمان تمـاس        

 57 بـه    67 گـرم رانـدمان حـذف از         055/0مقدار جاذب   
  .درصد كاهش يافت

Hu           و همكاران در بررسي حذف كرم با اسـتفاده از 
هاي آبي نشان دانـد كـه درصـد       نانولوله كربني از محلول   

حذف كرم با افزايش غلظت اوليه آن در محلول كاهش          
  .)30(يابد مي

چنين  هم .اضر مطابقت دارد  نتايج تحقيق با مطالعه ح    
 توسط كربن فعال    Aززولي و ويسي در حذف بيس فنل        
مـدل پاسـخ سـطحي       و پوسته تخم مرغ نـشان دادنـد كـه         

در مطالعه حاضر نيـز     . )25(براي تحقيق مناسب بوده است    
ــد كــه  ــن   مــشخص گردي ــراي اي ــدل پاســخ ســطحي ب م

باشـد و بـا تحقيـق ززولـي و ويـسي             آزمايش مناسب مـي   
 و ميـزان جـاذب   pHافزايش زمان تمـاس،  . دمطابقت دار 

اثر مثبت بر روي حذف داشته و راندمان حذف افـزايش           

علـت   هنانولوله كربني تك جداره اصلاح شده ب ـ       .يابد مي
 يـك جـاذب   ،پذيري بـالا  داشتن سطح تماس بالا و نفوذ 
 افـزايش زمـان     باشـد كـه بـا       خوب براي حذف جيوه مـي     

ــاس،  ــدمان ح ــ pHتم ــزان جــاذب ران ــزايش و مي ذف اف
  .يابد مي

  

  سپاسگزاري
هزينه اين تحقيق از گرنـت تحقيقـاتي اعطـاي بنيـاد            

. مين شده است  أملي نخبگان به دكتر محمدعلي ززولي ت      
خـاطر اعطـاي گرنـت      ه  وسيله از بنياد ملي نخبگان ب      بدين

ــانوتكنولوژي مركـــز   تحقيقـــاتي و كاركنـــان بخـــش نـ
ــت   ــذا و دارو وزارت بهداش ــشگاهي غ ــات آزماي  تحقيق

هـا صـميمانه تـشكر و قـدرداني           خاطر اصلاح نانو لولـه     هب
نامـه    لازم به ذكر است اين مقاله بخشي از پايان        . گردد مي

دوره كارشناسي ارشد مهندسـي بهداشـت محـيط خـانم           
  .باشد نيا مي هاجر طبري
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Abstract 
 

Background and purpose: Mercury is a toxic heavy metal which causes irrevocable intense 

nerve-recognition disturbance to human. Excess contact to mercury causes diseases like tremor, losing 

sensation, decreasing vision and hearing or growth. WHO recommended the most amount of mercury 

absorption about 0.3 mg per week and the most concentration in water about 1µg/L. The purpose of this 

study was to investigate the efficiency of Lcysteinefunctionalized single-walled carbon nanotubes 

(SWCNs) in mercury removal from aqueous solutions. 

Materials and methods: In this study, single-walled carbon nanotubes was used as absorbent. 

The effects of some parameters such as pH, absorbent dose, contact time and mercury concentration were 

assessed. All experiments have been done according to standard methods. The sample size was 

determined by Box-Benkan method. 

Results: The result showed that absorption rate increased by increasing of pH, contact time and 

mass CNTs dose. The Hg removal efficiency decreased by increasing of initial Hg concentration.The 

maximum and the minimum of absorption rate are 95 and 22 percent, respectively. ANOVA showed that 

RSM has a significant relationship for single-walled carbon nanotubes with linear conditions. 

Conclusion: The study demonstrated that SWCNT-Cysteine is a well absorbent for Hg removal 

from aqueous solutions Therefore, it can be effective for the removal of mercury from aqueous solutions. 
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