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 جهت H2SO4/HNO3مخلوط  با جداره اكسيد شده های كربني چندبررسي كارايي نانولوله

 های آبيمحلول از كلروفنل-4حذف  
 

 2، حكيمه مهدي زاده 1محمدملكوتيان

 

 ایران ,، کرمانکرمان مرکز تحقیقات مهندسی بهداشت محیط، دانشگاه علوم پزشکی( 1

 ، کرمان، ایرانکرمان دانشگاه علوم پزشکی گروه بهداشت محیط، دانشکده بهداشت،( 2
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  بذج ايزوترمكلروفنل، -4 ،سطحي جذبهاي كربني، نانولوله: كليدیهای هژوا

                                                 
 ایران ،، کرمانکرمان مرکز تحقيقات مهندسی بهداشت محيط، دانشگاه علوم پزشكی * نویسنده مسئول:

Email: m.malakootian@yahoo.com   

 چكيده 

داراي  هزاي ينزده لاآ وسازمان حفاظت محيط زيست امريكا اين ماده را جزز  سمي و خورنده است. ايكلروفنل ماده-4 :مقدمه

جزداره اكسزيد هزده بزا م لزو        هزاي كربنزي دنزد   نانولولزه اين تحقيق با هدف بررسي كزارايي   زارش نموده است.گ اولويت
H2SO4/HNO3  د.رديگانجام هاي آبي از محلول كلروفنل-4جهت حذف 

يقزا  مهندسزي بهداهزت    در مركزز تحق  8131 كه درنيمه اول سالاست  تجربي مطالعهتحقيق حاضر يك  :هامواد و روش

 اكسزيد هزد   H2SO4/HNO3با م لو   جداره دندهاي كربني ابتدا نانولوله گرديد. گاه علوم پزهكي كرمان انجاممحيط دانش

مورد بررسي قرار pH  كلروفنل، زمان تماس، مقدار جاذب و-4غلظت اوليه  هاملكلروفنل -4بر حذف  موثر فاكتورهاي سپس
آزمايش كه كيفيت آن تعيين هده بود نيز  هوييفاضلاب صنعت زغال واقعي بهينه حذف با محلول هرايطها در آزمايش. گرفت
 . گرديديرسون انجام پماري آ زمونآ و SPSS-16 نرم افزارتوسط  هاداده . تجزيه و تحليلهد

ب: قيقه، مقدار جزاذ د 81 تماس: ، زمانpH: 7كلروفنل در هرايط بهينه هامل -4راندمان حذف  %1/38 :ی پژوهشهايافته

سينتيك و ايزوترم، نشان داد كه فراينزد  معادلا  بررسي  حاصل هد. ميلي گرم بر ليتر 81كلروفنل: -4وغلظت اوليه  گرم 1/1
 . مي نمايدتبعيت  چفروندلياز سينتيك درجه دوم و ايزوترم  جذب

-4جاذب مناسبي براي حذف   H2SO4/HNO3  م لو  جداره اكسيد هده با دندهاي كربني انولولهن :يریگبحث و نتيجه 

، بنابراين مي توانزد بزه   اين ماده را از فاضلاب واقعي حذف نمايد %71هاي آبي بوده و قادر است با راندمان كلروفنل از محلول
 لاينده بكار رود.آهاي آلوده به اين موثر براي تصفيه آب و فاضلاب بجاذعنوان يك 
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 مقدمه 

جزيزه  مشتقا  آن محصولا  طبيعي حاصل از ت فنل و
 تركيبزا  فنلزي در   .(8)باهزند   حيوانزا  مزي   گياهان و
صززناين نظيززر:  اري ازبسززي هززاي م تلزز  ازغلظززت

پتروهززيمي، توليززد زغززال، لاسززتيك سززازي، كاغززذ،   
 ها، آهن، فولاد، آلومينيوم، دزرم و پلاستيك، پالايشگاه

وارد محزيط زيسزت    ...هاي فنلي وهمچنين توليد رزين
تقريبا تمامي تركيبا  فنلي سمي بزوه  .(1-8)مي گردند 

نهزا بزه اثبزا  رسزيده     آو ماهيت سرطان زايي برخي از 
ايي ذاين تركيبا  با ورود به زنجيزره غز  همچنين است. 

 مزي  سزلامتي  بهداهزتي و انسان سبب بروز مشكلا  

 C6 H5 O Cl كلروفنل با فرمول هيميايي-4 .(8) هوند

هززايي اسززت كززه در آن كلززر يكززي از انززوار كلروفنززل
در حلقه بنزني فنزل هزده    4جايگزين هيدروژن هماره 

گزوارش وارد   است. اين ماده از طريق پوست، تزنفس و 
 هود و به عنوان يك مزاده هزيميايي سزمي و    بدن مي

ي، خورنده سبب تحريك و سوزش دشم ، پوسزت، بينز  
هزود. تمزاس    افزايش سرفه و مشزكلا  تنفسزي مزي   

طولاني مد  با اين ماده سبب سزردرد، خسزتگي، بزي    
قراري، اثر بر كبد و كليه، ضع  عضزلاني، تهزور و در   

سزازمان حفاظزت   . (6) هزود  مزر  مزي   نهايت اغمزا و 
آلاينده هاي  ورا جز تركيبا  فنليمحيط زيست امريكا 

ميلزي   8و اسزتاندارد  معرفي نموده اسزت   داراي اولويت
جهت ت ليه به منزابن   رم بر ليتر را براي اين تركيبا گ
. بنابراين فاضلاب هاي آلزوده  (1)است  تعيين كرده بيآ

به تركيبا  فنلي بايد قبل از ت ليه بزه منزابن پذيرنزده    
 تصفيه گردند.

و  (1 ،6) اكسيداسزيون هزيميايي   ،(7) تصفيه بيولوژيكي
مهمترين روههاي حزذف   (1) هاي الكتروهيمياييروش

فنل و تركيبا  فنلزي از فاضزلاب هسزتند. مشزكلاتي     
توليزد محصزولا     نظير هزينه بزالا، رانزدمان پزايين و   

جانبي سمي و خطرناک فاكتورهاي محدود كننده بزراي  
كززاربرد  .(8 ،8) كززاربرد بعضززي از ايززن روهززها هسززتند

نعت آب و درص ي موجودهانانوفناوري در تصفيه آلاينده
فاضلاب با توجه به سهولت كزاربرد و اقتصزادي بزودن    

ي در مقايسه با روههاي فيزيكوهيميايي و بيولوژيك ،آن
در اوايزل    .(88-3)است  ي داهتهبيشتر توسعه متداول

كشز    Iijimaوسزط  ت هاي كربنزي ولهنانول 8331سال 
هاي تك كه هامل نانولوله هاي كربنيانولولهن. (88) هد

به دليزل دارا  باهند  جداره مي هاي دندجداره و نانولوله
مكانيكي منحصر  بودن خصوصيا  حرارتي، الكتريكي و

. (81 ،81 ،3)اند فردهان بسيار مورد توجه قرار گرفتهه ب
تميزز   اين مواد با دوام و در برابر گرما مقزاوم هسزتند و  

استفاده مجدد از آنها ساده است. سزط  مقطزن    ن وكرد
-اي ايزن نانولولزه  لا و ساختار لايهفرج با وسين، خلل و

آن را به جاذبي مزوثر بزراي حزذف انزوار      ،هاي كربني
 هزاي كزاتيوني و  خطرناک همچزون ناخالصزي   تركيبا 

 . (81 ،81) معدني تبديل نموده است آنيوني، آلي و
 هيميايي حدهد كه اصلا تحقيقا  انجام هده نشان مي

يززا  H2SO4/HNO3م لززو  هززاي كربنززي بززا نانولولززه
HNO3   عزاملي  هزاي وهرگز غلظزت  منجر به افززايش 

هزود.   هزا مزي  ولزه در سط  نانولكربونيل و كربوكسيل 
 H2SO4/HNO3هاي كربني با م لزو   اصلاح نانولوله

عاملي را نسبت به  هايوهرگمي تواند تراكم بالاتري از 
HNO3  (86-84) دتنهايي ايجاد نمايبه. 
نزانو  نشان داد كزه  در دين يو و همكاران ل همطالعنتايج 
اكسيد هده با اسيد نيتريزك  هاي كربني دند جداره لوله

نزا   گرمنپو اكسيد هزده بزا تركيزب اسزيد نيتريزك و      
تانسزيل  پ ،هاي كربني خامدر مقايسه با نانولوله ،تاسيمپ

بي دارنزد  آهاي از محلول جهت حذف كادميومبالاتري 
 نشزان داد  در دزين  و همكاران گهنمطالعه نتايج  .(3)

هزاي كربنزي   نانو لولههاي عاملي در سط  وهرگغلظت 
هزاي خزام بزه    ت به نانولولهاسيدي هده نسب دند جداره

در نتيجزه ميززان    ه وميزان قابل توجهي افززايش يافتز  
 نيزز  نفتزول(  ،نفتيلامين ،ب تركيبا  اروماتيك) فنلذج

بذرافشان تحقيق انجام هده توسط  .(87) افزايش يافت
-نشان داد كه اكسيد كردن نانولوله و همكاران در ايران

 4و8توانزد   هاي كربني تك ديواره با اسيد نيتريك مزي 
 31را با راندمان بزالاي   دي كلروفنوكسي استيك اسيد

نزين  چ. هم(81)ف نمايزد  ذبي حز آهاي درصد از محلول
يزرن سزرطان زا   پآبنزوحذف انجام هده جهت  تحقيقا 
زاي گحذف رن ،(83)در ايران  ذاكري و همكاران  توسط
 توسزط قبزادي و همكزاران در ايزران     16بزي  آمستقيم 

حزذف   و (81) مبارک در مالزي حذف مس توسط ،(81)
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ا  (88) سززرب توسززط ملكوتيززان و همكززاران در ايززران
ميز آفقيت مو اصلاح هده هاي كربنياستفاده از نانولوله

 بوده است. 
هاي نانو لولهبالاي تانسيل پمطالعا  فوق نشان دهنده 

مزي  آبزي   نزابن از م ي م تل هالايندهآ ذفدر حكربني 
ذف مزي تزوان بزراي حز    هزا  از اين لولزه باهند. بنابراين 
هاي لوده هده توسط فعاليتآ آبياز منابن  تركيبا  فنلي
 ،ايزن تحقيزق  رو هزدف از   از اين. نمودصنعتي استفاده 
بزي  آهزاي  از محلزول  كلروفنل-4حذف تعيين راندمان 

هاي كربني دند جزداره اكسزيد هزده بزا     نانو لوله توسط
 هايي نظيزر ارامترپو تعيين اثر  H2SO4/HNO3م لو  

pH غلظزت   و هاي كربنزي نانولوله، زمان تماس ، مقدار
  .بودب ذبر فرايند جكلروفنل -4اوليه 

 هاروشمواد و 
در مقيززاس  تجربززي مطالعززهضززر يززك  تحقيززق حا

در مركز  8131كه در نيمه اول سال است  اهيگزمايشآ
گاه علززوم تحقيقزا  مهندسزي بهداهززت محزيط، دانشز    

 .هد پزهكي كرمان انجام
مزورد اسزتفاده در ايزن    هاي كربني دند جزداره  نانولوله

خريزداري هزد.    پژوهشگاه صنعت نفت ايرانتحقيق از 
m  ويزژه:  سزط  دارايهزا  اين نانولوله

2
/g 871،   :طزول

µm 81،  :قطرnm 11-81مورفولوژي نانولولزه ند. بود-

هززاي كربنززي بززا اسززتفاده از روش عكززس بززرداري    
 Scanning Electronميكروسكوپ الكتروني روبشي )

Microscope ميكروسزززكوپ الكترونزززي عبزززوري ( و
(Transmission Electron Microscope)  هكلدر 

 .نشان داده هده است 8
 1/33با خلوص  مطالعهاين  كلروفنل مورداستفاده در-4

همززه . خريززداري هززد هززركت مززرک آلمززان ازدرصززد 
بزا آب   مطالعهاين  مورداستفاده در هاي سنتتيكمحلول

 محلزول توسزط محلزول    pHدوبار تقطير تهيه هزدند.  
 8/1و هيدروكسزيد سزديم   نرمزال   8/1اسيدسولفوريك 

حلزول از  و جهت پ زش جزاذب در م   تنظيم هدنرمال 
 استفاده هد. RPM 811 هيكر با سرعت ثابت

ها ابتدا اسيد نيتريك و اسيد جهت اكسيد نمودن نانولوله
بزا هزم م لزو      8بزه   1سولفوريك غليظ را به نسبت 

ميلي گزرم   811. ميلي ليتر رسانديم 1نموده و به حجم 
مزاي  به محلول اضافه هد. م لزو  در د  نانولوله كربني

ساعت بدون هزم زدن   1اد به مد  درجه سانتي گر 71
هزد. نمونزه در    جوهزانده توسط دستگاه تقطير برگشتي 

ميلي ليتزر   811و قطره قطره به  هدماي اتاق خنك هد
آب مقطر اضافه هد. مواد جامزد اسزيدي هزده توسزط     
فرآينزد سززانتريفوژ جززدا هززدند و مجززددا بززا آب مقطززر  

هدند. عمل سانتريفوژ و هستشو تا رسيدن بزه   شوهست
pH   811در دمزاي   كزوره خنثي ادامه يافت. نمونزه در 

و تحزت عنزوان نانولولزه    درجه سانتي گراد خشك هزد  
 .  (84) كربني اكسيد هده نام گذاري هد

نانولوله ها  ه هاي عاملي بر روي سط روگجهت تعيين 
 Fourier transform) سنجي مزادون قرمزز  طي   از

infrared spectroscopy [FT-IR: 6300, Japan]) 
 استفاده هد.

 به منظور بررسي اثر و كزارايي هريزك از فاكتورهزاي   

pH61، 41، 81، 81، زمان تماس: 81، 7، 1، 1 برابر با ،
گزرم بزر    1/1، 8/1، 8/1، 11/1ار جاذب )دقيقه، مقد 11
، 11، 11، 81كلروفنزل:  -4ميلي ليتر( غلظت اوليزه  811
وردن مقادير بهينه هر آدست ه و ب ميلي گرم بر ليتر 11
مزوثر در مقزادير    فزاكتور آزمايش ها با تغيير هزر   ،متغير

در مقزدار   فاكتورهزا متفاو  و با ثابت نگه داهتن سزاير  
راي افززايش ضزريب اطمينزان و    بهينه انجام گرديد. بز 

 بار تكرار صور  گرفت.  8صحت و دقت آزمايش ها 
بعد از انجزام فراينزد جزذب، حجزم معينزي از محلزول       
-4برداهته و فزورا سزانتريفوژ هزد. غلظزت باقيمانزده      

نزانومتر   811كلروفنل محلزول در طزول مزوج بيشزينه     
-توسززط دسززتگاه اسززپكتروفتومتر دو پرتززويي مر ززي  

انززدازه  shimadzu1800( مززدل (UV/Vis فززرابنفش
گيري هد. سپس كيفيت نمونه واقعي فاضلاب صزنعت  

كلروفنل در -4زغال هويي تعيين گرديد و ميزان حذف 
 هرايط بهينه آزمايش هد. 
-4بيززان كننززده مقززدار (: ظرفيززت تعززادلي جززذب )

هزاي كربنزي اكسزيد    كلروفنل جذب هده روي نانولولزه 
باهد كزه   هاي سنتتيك و واقعي مي هده براي محلول
  .(88 ،81) محاسبه هد 8با استفاده از فرمول 

     (8)  
m

vcc
q t

e

)( 0   

( در mg/Lمحلزول ) كلروفنزل در  -4غلظت   و 
time= 0  وt ،v  ( حجم محلزولLو ) m    جزرم جزاذب

 باهند.  ( ميgها )خشك هده اضافه هده به بطري
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هزاي سزنتتيك و   كلروفنل در محلزول -4راندمان حذف 
  .(88 ،81) محاسبه هد 8واقعي با استفاده از فرمول 

         100
)(

0

0 



c

cc
R t        (8) 

هززاي منززدرج در كتززاب  آزمايشززا  بززر اسززاس روش 
 انجام هزد ب و فاضلاب ويرايش بيستم آهاي استاندارد

هاي جذب محاسبه و درجه واكنش . سپس ايزوترم(81)
تعيين گرديد. تجزيه و تحليل نتايج بزا اسزتفاده از نزرم    

و آزمون آمزاري همبسزتگي پيرسزون     SPSS-16افزار 
 انجام هد. 

 

  
از نمونه ، (SEM)روبشي  تصوير ميكروسكوپ الكتروني cو  TEM)) صوير ميكروسكوپ الكتروني عبوریت b  ,a:1 كلش

 های كربني چند جدارهنانولوله

 

 وهشپژی هايافته

ه ای ع املي موج ود در س        روهگ  تعيين 

 هانانولوله

هده  ند جداره اصلاحدنانوله هاي كربني  FTIRطي  
cmدودهمحزز در اصززلاح نشززدهو 

مززورد  4111-111 1-
نشزان داده هزده    8 هزكل رفت نتايج در گمطالعه قرار 

 است.

  
 H2SO4/HNO3 (b)و اكسيد شده با مخلوط  (a)جداره قبل از اصلاح  چندهای كربني نانولوله FTIR: طيف 2شكل 
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 كلروفنل-4اوليه  غلظتتاثير 
هزاي  نانولولزه  توسطكلروفنل -4راندمان حذف  تغييرا 
 كلروفنزل -4هاي متفزاو   غلظت بني اكسيد هده دركر

mg/L)11-81)، 7pH:  گزرم در   1/1مقزدار جزاذب    و
 نشان داده هده است. 1 هكل

  
 (g3/0، 7 :pH كلروفنل در راندمان حذف )جاذب: -4: تاثيرغلظت اوليه 3 شكل

 

هاي كربنزي بزا افززايش غلظزت     مقدار ثابت نانولوله در
ميلزي   11ميلي گرم بر ليتر بزه   81كلروفنل از -4اوليه 

% 73% بزه  1/38گرم بر ليتر ميززان رانزدمان حزذف از    
 11دقيقه تا  81كاهش يافت. با افزايش زمان تماس از 

دقيقه در راندمان حذف تغيير دشمگيري ايجزاد نشزد و   
 81كلروفنزل:  -4مقداري كاهش يافت. غلظزت بهينزه   
 ميلي گرم بر ليتر در نظر گرفته هد.

ن د ج داره   های كربن ي چ نانولولهار تاثير مقد

 اكسيد شده
هزاي  غلظت كلروفنل در برابر-4تغييرا  راندمان حذف 

 1/1-11/1هزاي كربنزي اكسزيد هزده )    متفاو  نانولوله
 :7pH ميلي ليتر( با افزايش زمان تماس در811گرم بر 

 4 هزكل ميلي گرم بر ليتر در  81كلروفنل: -4، غلظت 
 نشان داده هده است. 

 

  
 ( :mg/L 11، 7pH كلروفنل:-4كلروفنل )-4راندمان حذف  بر رویهای كربني ر نانولولهيداتاثير مق :4 شكل

 

گزرم بزازده    1/1به  گرم 11/1با افزايش مقدار جاذب از 
% افززايش يافزت.   1/38% به 8/11كلروفنل از -4حذف 

دقيقزه در   11دقيقزه تزا    81با افزايش زمزان تمزاس از   

ير دشمگيري ايجزاد نشزد و مقزداري    راندمان حذف تغي
گزرم و زمزان    1/1كاهش يافت. بنابراين مقدار جزاذب  

 دقيقه به عنوان بهينه انت اب هد. 81تماس 
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 pHتاثير 
زمزان  كلروفنزل بزا افززايش    -4تغييرا  راندمان حذف 

، گرم 1/1مقدار جاذب  ، :81،7،1،1pH مقاديردر تماس 

 1 هزكل  درميلي گرم بزر ليتزر    81كلروفنل -4غلظت 
 نشان داده هده است. 

 

  
 (mg/L 11 كلروفنل:-g3/0، 4  كلروفنل )جاذب:-4اوليه در راندمان حذف  pH : تاثير1 شكل

 
-4در رانزدمان حزذف    7بزه   1 محلزول از  pHفزايش ا

هاي كربني اكسيد هده نوسزانا   كلروفنل روي نانولوله
 7بزالاي   pHدر د. كمي داهت و تقريبا ثابت باقي مانز 

به عنزوان   pH : 7. بنابراين اندمان حذف كاهش يافتر
 بهينه انت اب هد.مقدار 

 هاتاثير تداخل آلاينده
ناليز كيفيت فاضلاب صزنعت زغزال   آنتايج  8در جدول 

كلروفنل در هرايط بهينه ذكر -4هويي و راندمان حذف 
 هده است.

 

 كلروفنل در شرايط بهينه-4يزان حذف نتايج آناليز كيفيت نمونه فاضلاب صنعت زغال شويي و م :1جدول 

 آناليز نتايج

7/1 pH 

838 COD (mg/L) 
81 BOD5 (mg/L) 

8131 T. D. S (mg/L) 
816 T. S.S (mg/L) 
6 PO4

-3 (mg/L) 
318 SO4

-2 (mg/L) 
 ((µS/cmهدايت الكتريكي  1141
 ((N. T. U  كدور 11
 *از فاضلاب كلروفنل-4ميزان حذف  71%

 g1/1 : بذدقيقه، مقدار جا 81، زمان تماس: pH: 7 هرايط بهينهاز فاضلاب در  كلروفنل-4ذف ميزان ح *
 

 فرايند جذب سينتيكايزوترم و 
 آمده است.  8و لانگموير در جدول ضرايب ثابت و ضرايب همبستگي ايزوترم هاي جذب فروندليچ 
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 (gr3/0 جاذب:  ،min10 زمان:  ،pH: 7) فروندليچ و ميزان پارامترهای ايزوترم لانگموير :2جدول

 ايزوترم فروندليج ايزوترم لانگموير

)
1

(
mg

K L  

 

)(
g

mg
qm  1R  

 

2R  
 n

1
 

 









)

1
)((

mgg

mg
K f  

2R  

1331/1 16/18 418/1 1314/1 1118/1 11/1 3131/1 
  818/1     

  867/1   

  888/1   

 
 فرايند جذب از ايزوترم فروندليچ تبعيت نمود.

هزاي  كلروفنل توسزط نانولولزه  -4نتيك فرايند حذف يس
كربني دند جداره اكسيد هده نيزز مزورد بررسزي قزرار     

ظرفيزت   (eq)نتيك درجزه يزك   يگرفت. در بررسي سز 

ضزريب   (2R)و  mg/g1183/8 تعادلي جذب برابر بزا  
 ثابت سرعت برابر بزا  (1K) و 388/1همبستگي برابر با 

min
 8نتيك درجه يحاصل هد. در بررسي س 1111/1 1-
(eq)      ظرفيت تعزادلي جزذب برابزر بزا mg/g118/4  و

(2R)     و  3333/1ضريب همبسزتگي برابزر بزا)( 2K 
حاصزل   1141/1  (g/mg.min)ثابت سزرعت برابزر بزا   

نتيك درجزه  يطبق نتايج بدست آمده فراينزد از سز   هد.
  دوم تبعيت نمود.

  و نتيجه گيری بحث
ونزي  ميكروسزكوپ الكتر  نتايج حاصل از بررسي تصاوير

روبشززي  ميكروسززكوپ الكترونززيو  TEM)) عبززوري
(SEM) 8در هزكل   هاي كربني دند جزداره از نانولوله 

. مزي دهزد  ساختار رهته اي اين نانو لولزه هزا را نشزان    
طي  نتايج  ،هود مشاهده مي 8 هكلطور كه در  همان
نزد جزداره يزك    داز نانولوله هاي كربنزي   FTIRهاي 
cm يك در محدودهپ

 دهزد كزه مزي    مي نشان 8413 1-
يك در محدوده پباهد و  C=Cتواند مربو  به باندهاي 

cm
در  C=Oتوانزد مربزو  بزه بانزدهاي      مزي  18683-

cmيزك در محزدوده   پها باهد. لهلوسط  نانو
و  18384-

است كه مي  O-H و C-Hتعيين كننده باندهاي  1441
روه هزاي هيدروكسزيل و كربوكسزيل    گتواند مربو  به 
روه كربوكسزيل  گروه ها م صوصا گ باهد. تشكيل اين

را بهبزود   مي تواند خاصيت هيدروفيليك سط  نانولولزه 
 ،81 ،84 ،3) ب ارتقزا يابزد  ذب شد در نتيجه ظرفيت جز 

و همكزاران   يكناسز پوي در مطالعه اي كه توسزط  .(84
جهزت بررسزي خصوصزيا     در ايالا  متحزده   (8188)

 نزد جزداره  دهزاي كربنزي   سطحي و ساختاري نانولولزه 
مقدار اكسيداسيون سطحي اندازه  ،انجام هدهده اكسيد 

 XPS (X-ray photoelectronيزري هزده توسزط    گ

spectroscopy)  ند جزداره  دهاي كربني براي نانولوله
هزاي اصزلاح   درصد و بزراي نانولولزه   3/1اصلاح نشده 

حاصزل  درصزد   H2SO4/HNO3  8/81م لو  با هده 
-روهگز  ،هانين با اسيدي نمودن سط  نانولولهچهد. هم

 .(84) هاي عاملي كربونيل و كربوكسيل افزايش يافزت 
در  (8113)و همكزاران  در مطالعه اي كه توسط بساهل 

-ولهجهت اكسيداسيون هيميايي نانول سعوديعربستان 

اكسزيدكننده متفزاو  و    هاي كربني با كزاربرد عوامزل  
رفت نتزايج نشزان داد   گنها صور  آبررسي خصوصيا  

فنول و لاكتون  ،هاي عاملي كربوكسيلروهگكه غلظت 
م لزو   بزا  هزاي كربنزي   در اصلاح هزيميايي نانولولزه  

H2SO4/HNO3 هزاي اصزلاح نشزده    نسبت به نانولوله
 .(81) افزايش يافت

كلروفنل در -4نتايج حاصل از بررسي تاثير غلظت اوليه 
-4بززا افززايش غلظززت اوليززه  نشززان داد كزه   1 هزكل 

ميلي گرم بر ليتر رانزدمان حزذف    11به  81كلروفنل از 
تعزداد   ،كه با افزايش غلظزت  كاهش يافت. به دليل اين

كلروفنزل  -4هاي فعال قابل دسترس براي جذب مكان
راندمان حزذف   ،زمان تماسهود. با افزايش  محدود مي

كاهش يافت زيرا جاذب به سرعت اهبار هد و با ادامزه  
فرايند تاثيري در راندمان حذف مشاهده نشد و مقزداري  

ضزريب همبسزتگي    ،ناليز آماريآ واجذب اتفاق افتاد. در
-4پيرسززون اخززتلاف معنززي داري بززين غلظززت اوليززه 

 .(<11/1P-value) نشان ندادراندمان حذف  كلروفنل و
نتايج مطالعه قبادي و همكاران در ايران بر روي حزذف  

هاي كربني دنزد  توسط نانولوله 16رنگزاي مستقيم آبي 
و مقدار  C˚ 81دماي  ،:pH 1/6در جداره نشان داد كه 
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 تا  81با افزايش غلظت ماده رنگزا از گرم  11/1بجاذ

mg/L11 هاي به علت افزايش نيروي دافعه بين مولكول
 .(81) % كاهش يافزت 3% به 31ان حذف از اندمر رنگزا

قبزادي و  مطالعزه  بزا نتزايج   نيزز  حاضزر  نتايج تحقيزق  
 هم واني دارد. همكاران 
در  ،نشزان داده هزده اسزت    4 هزكل طور كه در  همان

بزا   ،هاي كربنزي اكسزيد هزده   قدار نانولولهبررسي اثر م
بزازده  گزرم   1/1گزرم بزه    11/1 افزايش مقدار جاذب از

كلروفنل افزايش يافت .اين افزايش بزه خزاطر   -4حذف 
افزايش سط  جاذب و ميزان دسترسي بيشتر به مكزان 

 ،. بزر اسزاس آنزاليز آمزاري    (81) باهزد  هاي جذب مزي 
اختلاف معنزي   نشان داد كه ضريب همبستگي پيرسون

داري بين غلظت نانولوله كربني اسيدي هده با راندمان 
 (.<11/1P-valueكلروفنل وجود نداهت )-4حذف 

عودي سز در عربستان و همكاران   تايج تحقيقا  كوسان
هاي كربنزي  بر روي حذف فلزا  سنگين توسط نانولوله

 hydroxyquinoline-8اصزلاح هزده بزا    دند جزداره  
ساعت و غلظت  8زمان تماس  ،pH: 1در نشان داد كه 
از با افزايش مقدار جاذب ميلي گرم بر ليتر  8يون فلزي 

 ،سرب ن حذف فلزا  سنگينراندماگرم  81/1به  11/1
. (86) افزايش يافتدرصد  11تا  11تقريبا  مس و روي

نتايج تحقيقا  قبزادي و همكزاران  در ايزران بزر روي     
هزاي  هتوسزط نانولولز   16حذف رنگزاي مسزتقيم آبزي   
-بري نانولولهگميزان رن كربني دند جداره نشان داد كه

هاي اصلاح هزده  هاي كربني خام در مقايسه با نانولوله
 C˚ 81دماي  ،:pH 1/6در به علاوه  ،بسيار كمتر است
بزا افززايش   ميلي گرم بزر ليتزر    81زا گو غلظت اوليه رن
ميلزي   811ميلي گرم در  11/1به  18/1 مقدار جاذب از

بزه علزت   % 11% بزه  3راندمان حذف ماده رنگزا از ليتر 
-و ميزان دسترسي بيشتر به مكان جاذبافزايش سط  

. نتززايج تحقيقززا  (81) افزززايش يافززت جززذبهززاي 
دي كلروفنوكسي  4و8بذرافشان در ايران بر روي حذف 

هزاي  بي با كزاربرد نانولولزه  آهاي استيك اسيد از محيط
 ،:pH 1در نشان داد كه اسيدي هده كربني تك جداره 

 8111 لاينزده آو غلظزت اوليزه    دقيقزه  61 زمان تماس
بزه   1/8با افزايش غلظزت جزاذب از   گرم بر ليتر  كرومي
% بززه 6/38رانززدمان حززذف آلاينززده از  ميلززي گززرم 81

ا هده بز  كرذ عا طال. نتايج م(81) افزايش يافت 7/34%
 نتايج اين تحقيق هم واني دارد.

pH      محلول يكي از مهمتزرين پارامترهزايي اسزت كزه
 pHدهد. در حقيقت  فرايند جذب را تحت تاثير قرار مي

هاي جفت كننده محلول هم هيمي محلول و هم مكان
 pH. تغييزر در  (88) دهزد  سطحي جاذب را تغييزر مزي  

 هاي جذب هونده ميمنجر به تغيير در پروفايل بار گونه
هزاي جزذب هزونده و    هود كه متعاقبا تعامل بين گونزه 
 . (88) دهد جاذب را تحت تاثير قرار مي

بزر روي كزارايي فراينزد     محلزول  pHدر بررسي تزاثير  
 دنزد جزداره  هاي كربني توسط نانولهكلروفنل -4حذف 

نشزان داد كزه    1 هزكل نتزايج حاصزل در    ،اكسيد هده
-4 فذرانزدمان حز  در  7بزه   1محلزول از   pHافزايش 

تزاثيري  كربني اكسيد هزده  هاي كلروفنل روي نانولوله
كلروفنل كاهش يافت. -4جذب  pH: 81در  اما .نداهت

هاي فعزال بزا   ذرا  جاذب داراي مكانبه اين علت كه 
Hهاي يون ،بار منفي هستند

رون محيط اسيدي مي د +
توانند اين ذرا  منفي را خنثي نماينزد بنزابراين هزانس    

هاي كلروفنل را افزايش دهند. محيط-4هاي جذب يون
OHبالا منجر به غلظت بالاي  pHبا 

در محزيط مزي    -
كلروفنزل  -4هزاي  كه مزي تواننزد از پ زش يزون     هود

ممانعت نمايند و بنزابراين هزانس جذبشزان را كزاهش     
ضزريب همبسزتگي    ،. بر اساس آناليز آمزاري (87) دهند

محلول و راندمان  pHپيرسون اختلاف معني داري بين 
 (.  <11/1P-value) نشان ندادكلروفنل -4حذف 

بزر روي   همكزاران  در ايزران   نتايج تحقيقا  قليزاده و
فنزل توسزط كزربن فعزال     كلرو-4كلروفنزل و  -8حذف 

كزه در زمزان    گرانوله و خاكستر سبوس برنج نشان داد
بزر ليتزر و    گزرم ميلي  11غلظت اوليه  ،دقيقه 61تعادل 
رانزدمان حزذف   ميلي ليتزر   41بر  گرم 4/1 جاذبمقدار 

ثابززت بززاقي مانززد و در  :pH 8-3ايززن دو آلاينززده در 
88pH:   و مززه ح. نتزايج تحقيقزا     (8) كاهش يافزت 

بزر روي حزذف فنزل     سزعودي سزتان  در عرب  همكاران
در هاي كربني و كربن فعال نشان داد كه توسط نانولوله
بزا  گزرم   11/1ب ذسزاعت و مقزدار جزا    8زمان تمزاس  

راندمان حذف افززايش و   7به  1محلول از  pHافزايش 
 كزر ذ طالعزا  يج م. نتزا (87) كاهش يافت  :7pH-3در 

 هده با نتايج اين تحقيق هم واني دارد. 
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هززاي موجززود در نمونززه واقعززي تززاثير تززداخل آلاينززده
 8طزور كزه در جزدول     همزان فاضلاب نيز بررسي هد. 

تركيبزاتي ماننزد مزواد آلزي     حضزور   هزود  مشاهده مزي 
هزاي  هاي سولفا ، آنيونمحلول، مواد آلي معلق، آنيون

يميايي محلزول موجزود در   ديگر تركيبزا  هز   فسفا  و
كلروفنل جهت جذب -4هاي فاضلاب واقعي با مولكول

هزايي  هاي كربني رقابت نمودنزد. مولكزول  روي نانولوله
كه كودكتر هستند و تمايل بيشتري به تشزكيل پيونزد   

هزاي  هاي هيدروكسيل موجود در سط  نانولولزه با گروه
لزه  هاي فعال سط  نانولوكربني اكسيد هده دارند مكان

. حضزور ايزن تركيبزا     (81 ،88) را اهغال مزي نماينزد  
كلروفنزل از  -4گر باعث هد كه رانزدمان حزذف   مداخله
% در محلزول واقعزي   71تتيك به % در محلول سن1/38

 فاضلاب برسد. 

 جذب سينتيك م العات ايزوترم و
مطالعا  ايزوترم دگونگي تعامل يك ماده جذب هونده 

 . (81) دهند توضي  مي با جاذب را
تئوري لانگموير: بر مبناي اين فرض استوار اسزت كزه   

هاي همگن خزاص در داخزل   جذب در يك سري مكان
 .(88 ،81) جاذب اتفاق مي افتد

 : با فرض يك سط  ناهمگن با توزيزن چايزوترم فروندلي
دست مزي  ه نايكنواختي از گرماي جذب بر روي سط  ب

دهد كه  نشان مي 8در جدول  ارا ه هدهنتايج . (81) آيد
نمايززد پيززروي مزي  چفرونزدلي فراينزد جزذب از ايزوتززرم   

(3131 /1=.) 
ه بز  سينتيكهاي مدل ،به منظور بررسي مكانيسم جذب

هيميايي مزي   -يك فرايند فيزيكيجذب روند.  كار مي
هزونده از فزاز   جزذب  باهد كه هامل انتقال جزرم مزاده   

مززي باهززد ايززن واكززنش و  ذباجززمحلززول بززه سززط  
هونده توسزط  جذب هاي نين رفتار انتقالي مولكولچهم

متفاوتي تجزيه و تحليزل   يكينتيهاي سمدلاستفاده از 
از جمله  8و درجه  8نتيكي درجه يهاي سمدلمي هود. 
 . (88 ،81) باهند هاي واكنش جذب ميمدل
 كه بر مبناي ظرفيت جاذب مي 8درجه  سينتيكمعادله 

باهد زماني كاربرد دارد كه جذب سطحي توسط نفوذ از 

 8درجزه   سينتيكداخل يك مرز اتفاق مي افتد. معادله 
دهد كه  باهد نشان ميكه بر مبناي جذب فاز جامد مي 

جززذب هززيميايي مرحلززه كنززد كننززده سززرعت اسززت و 
. (81 ،88) فرايندهاي جذب سطحي را كنترل مي نمايد

هاي درجه دوم با سرعتي متناسب بزا تزوان دوم   واكنش
 8يش مزي رونزد. در سزينتيك درجزه     پز يك ماده اوليه 
هود كه دو واكنش اتفاق مزي افتزد يكزي از     فرض مي
ها سرين اتفاق مي افتد و به تعادل مي رسد اين واكنش

و مزي توانزد بزراي     ري به كندي اتفاق مي افتزد گو دي
. در ايزن  (83 ،81)د هاي زماني طولاني ادامزه يابز  دوره

 جزذب زياد است و فرايند  جذبمطالعه نيز سرعت اوليه 
 و دقيقه ابتدايي با سرعت زيادي اتفاق مزي افتزد   81در 

ب بزا  ذدقيقزه فراينزد جز    81هت مد  زمزان  گذبعد از 
 سرعت كمتري ادامه مي يابد.

دهد  ن مينشا 8در جدول  ارا ه هدهيب همبستگي اضر
 نمايد. پيروي مي 8درجه  سينتيك كه فرايند جذب از

ف ذتانسيل بالايي جهزت حز  پهاي كربني داراي نانولوله
تركيبزا    ،لزي آمزواد   ،ينگتركيباتي نظيزر فلززا  سزن   

نتايج ايزن  و... مي باهند. روماتيك آتركيبا   ،سرطان زا
دنزد   هزاي كربنزي  نانولولزه تحقيق نشان مي دهد كزه  

مزي   H2SO4/HNO3د هزده بزا م لزو     جداره اكسزي 
بزا   سزمي را  كلروفنل-4دقيقه  81در مد  زمان توانند 
بنزابراين   ،دنز % از فاضلاب واقعي حذف نماي71راندمان 

ب و آهززاي كربنززي در صززنعت  مززي تززوان از نانولولززه 
در هاي سمي و خطرنزاک  لايندهآف ذح جهتفاضلاب 

يشزترين  مد  زمان كوتاه استفاده نمود. در اين فرايند ب
ميلي  811رم بر گ 1/1و غلظت  pH: 7در  حذفميزان 
 كربني رخ داد.هاي براي نانولولهليتر 

 سپاسگزاری
مركز تحقيقزا    پژوهش حاصل طرح تحقيقاتي مصوب

مهندسي بهداهت محيط دانشگاه علوم پزهكي كرمزان  
مزي باهزد كزه در ايزن مركزز و بزا        861/31به هماره 

آوري اين دانشگاه انجزام  حمايت معاونت تحقيقا  و فن
هاي آنان كزه همواركننزده   يافته، بدينوسيله از مساعد 

 انجام اين پژوهش بوده است سپاسگزاري مي نمايم.
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Abstract 

 

Introduction: 4-chlorophenol is a toxic 

and corrosive matter which the 

Environmental Protection Agency of 

America (EPA) has reported as one of 

the priority pollutants. This study is 

carried out to investigate the efficiency 

of multi-walled carbon nanotubes 

oxidized with a mixture of 

H2SO4/HNO3 in removal of 4-

chlorophenol from aqueous solutions. 

 

Materials & methods: This research was 

an experimental study which was 

conducted in the first half of 1393 in 

environmental health engineering 

research center, Kerman University of 

medical sciences. Firstly, multi-walled 

carbon nanotubes were oxidized with a 

mixture of H2SO4/ HNO3  then effective 

parameters on phenol removal from 

aqueous solutions such as the initial 

concentration of 4-chlorophenol, 

contact time, amount of adsorbent and 

pH were studied. Actual wastewater of 

coal-cleaning with predetermined 

quality was also studied. SPSS-16 

software and Pearson correlation were 

used for data analysis. 

 

Findings: Removal efficiency of 4-

chlorophenol in optimum conditions 

including pH= 7, contact time= 10 

minutes, amount of adsorbent= 0.3 g, 

the initial concentration of adsorbent= 

15 mg/L, was 91.8 percent. Study of the 

kinetic and isotherm equations showed 

that the process of adsorption followed 

the second order kinetic and Freundlich 

isotherm. 

 

Discussion & conclusions: Multi-walled 

carbon nanotubes oxidized with a 

mixture of H2SO4/HNO3 was a good 

adsorbent for removal of 4-

chlorophenol from aqueous solutions 

and is able to remove this matter from 

the actual sewage with an efficiency 

rate equal to 78%, so it can be used as 

an effective adsorbent for treatment of 

polluted water and wastewater. 

 

Keywords: Carbon nanotubes, 

Adsorption, 4-chlorophenol, Adsorption 

isotherm 
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