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JARC
حذف داروی آموکسی سیلین از محیط آبی به کمک زئولیت طبیعی اصلاح شده

رضانودهی1واحمدرهبرکلیشمی2و*

1-کارشناسارشدمهندسیشیمی،فرایندهایجداسازی،دانشکدهمهندسیشیمینفتوگاز،دانشگاهعلموصنعتایران،تهران،ایران
2-دانشیارمهندسیشیمی،فرایندهایجداسازی،دانشکدهمهندسیشیمینفتوگاز،دانشگاهعلموصنعتایران،تهران،ایران

دریافت:اردیبهشت1398،بازنگری:خرداد1398،پذیرش:آبان1398

چکیده:زئولیتها،آلومینوسیلیکاتهایبلوریوآبدارفلزهایقلیاییوقلیاییخاکیهستندکهبهدلیلساختارشیمیاییوسطحویژهمناسب،
برایحذفوجداسازیآلایندههایدارویی،رنگیوفلزیمورداستفادهقرارمیگیرند.درپژوهشحاضر،زئولیتطبیعیباآسیابتوپیپودرشد.سپس،
،)XRF(بهکمکمادهسطحفعالکاتیونیستیلتریمتیلآمونیمبرمیداصلاحسطحشد.زئولیتاصلاحشدهباروشهایفلورسانسپرتوایکس
طیفسنجیفروسرختبدیلفوریه)FTIR(،میکروسکوپیالکترونیروبشی)SEM(،پراشپرتوایکس)XRD(وآزمون BETشناساییشد.برپایه
0/0941 cm3/g31/55وnm،11/931 m2/gنتیجههایبهدستآمده،سطحویژه،میانگینقطرحفرههاوحجمکلحفرههازئولیتبهترتیب
بهدستآمد.همچنین،کارایینمونهاصلاحشدهبرایحذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیموردبررسیقرارگرفت.نتایجنشاندادکهعاملهای
محیطیمانندمقدارجاذبمصرفی،زمانتماس،pH،دماوغلظتاولیهمحلولدربازدهیحذفداروموثرهستند.همچنین،دادههایآزمایشگاهی
فرایندجذبآموکسیسیلینبامدلهمدمایفرندلیچوسینتیکشبهمرتبهدومهمخوانیبیشتریدارند.طبقمدلهمدمایفرندلیچ،ظرفیتجذب

آموکسیسیلینبامقدارجاذبمصرفی2g/l،زمانتماس180دقیقه،pHبرابر9وغلظتاولیه120ppmبه37/3mg/gرسید.

واژه های کلیدی:جذبسطحی،زئولیت،اصلاحسطح،حذفآموکسیسیلین

مقدمه
داروهاوفراوردههایمراقبتشخصی،بهطورگستردهدرزمینههای
آبزیپروریودامداریدر متفاوتمانندپزشکی،صنایعکشاورزی،
پسابها، در داروها حضور میشوند. استفاده مردم روزمره زندگی
مشکلاتزیستمحیطیفراوانیرابرایانسان،حیواناتوگیاهان

ایجادمیکنند.تولیدجهانیداروازسال2000روندافزایشیبهخود
گرفت،بهطوریکهدرسال2003مقدارتولیددارویپنیسیلین
به28000تندرسالرسیدکهمعادلبا60درصدمصرفجهانی
پادزیست1درسالبود.بیشاز50فراوردهپادزیستدرجهانتولید
میشودکهدربینآنهاآموکسیسیلین2،استامینوفن3وپنیسیلین4

ahmadrahbar@iust.ac.ir

1. Antibiotic    2. Amoxicillin    3. Acetaminophen     4. Penicillin
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ازسایرپادزیستهاتولیدمیشود]1[.آموکسیسیلینیکی بیش
ازمهمترینگروههایداروییپادزیست،بتالاکتام1استکهبرای
برای دارویضدویروس یک بهعنوان و بدن عفونتهای درمان
اینداروهرچندکهغلظتآندرمحیط انسانتجویزمیشود.
بسیارپایینباشدولیبهراحتیمیتواندکیفیتآبواکوسامانهرا
تحتتاثیرقراردهدوبهعنوانیکخطرجدیبرایمحیطزیست
موجودات به میتواند آن سمی اثرهاي که بهگونهای آید بشمار
زندهآسیبجدیبرساند.حضورحلقهبتالاکتامدرساختارشیمیایی
آموکسیسیلین،افزونبرعدمتکثیرباکتریها،منجربهازبینبردن
آنهابردیوارهسلولیمیشود]2[.حدود30تا90درصدترکیبات
داروییدربدنانسانوحیواناتدگرگشت2نمیشوندوازراهادرار
یامدفوعبهصورتیکترکیبفعالواردمحیطزیستشدهکهبه
دنبالآنپیامدهایجدیوخطرناکیرابههمراهخواهندداشت]1،
3تا6[.گزارشهاحاکیازآناستکه60درصدآموکسیسیلین
.]2[ میشود دفع بدن از تغییر بدون انسان توسط شده مصرف
دستگاههایتصفیهشهریتواناییلازمبرایحذفترکیباتفعال
داروییدرمحیطزیستراندارند]7[.بنابراین،فناوریهایزیادی
که شدهاند گرفته بهکار پسابها از دارویی ترکیبات حذف برای
میتوانبهفرایندهایاکسایشپیشرفته]8[،تخریبفوتوکاتالیستی
نانوصافش3 برقکافت، ،]10[ یونی تبادل شیمیایی، رسوب ،]9[
پلاسما واکنشگاههای ،]12[ غشایی زیستواکنشگاه4های ،]11[
]13[وجذبسطحیاشارهکرد]4و14[.دراینمیان،فرایندجذب
بهدلیلپایینبودنهزینههایعملیاتی،انعطافپذیریبالا،عدم
حساسیتبهترکیباتسمیوآلایندهها،عدمتولیدمادهثانویهدر
سامانه،امکانبازیابیوکاهشجاذب،بازدهوسطحویژهبالابرای
دارویی، برایکاهشآلایندههای امیدوارکننده فرایند حذف،یک

فلزیورنگیاست]2و5[.
انتخابجاذبمناسب،یکعاملبسیارموثردرفرایندجذب
سطحیبهشمارمیآید.کربنفعالبهدلیلویژگیهایساختاری
وبافتمتخلخل،دارایسطحویژهبالاییاست.همچنین،بهدلیل
طبیعتشیمیایی،اینمادهبهآسانیقابلیتاصلاحشیمیاییرا

دارد.امااینمادهدرکنارمزایایبسیارخوب،معایبیمانندقیمت
بالانسبتبهسایرجاذبها،غیرانتخابیبودنوغیرموثربودندر
برابرآلایندهها،کاهشمجددکربنفعالوقیمتبالایکاهش،
آساننبودنعملکاهشوکاهشمقدارجذبپسازبهکارگیری
دوبارهرانیزدارد.بههمیندلیلبرایتصفیهپسابها،تلاشهای
انجامشده ارزانقیمت برایجایگزینکردنجاذبهای بسیاری
است.ازمیاناینجاذبهایارزانقیمتوطبیعیمیتوانبه
موادمعدنیرسی،زئولیتها،موادسیلیکایی،ضایعاتکشاورزی،
موادزائدصنعتیوجاذبهایزیستیاشارهکرد]15[.زئولیتها،
قلیایی و قلیایی فلزهای آبدار و بلوری آلومینوسیلیکاتهای
خاکیهستندکهبهدلیلویژگیهایساختاریوشیمیاییخود
جداسازی و جذب توانایی یون، تبادل و ملکولی غربال مانند
Si/Al،حجم، نسبت مانند ویژگیهایساختاری دارند. را مواد
اندازهوشکلحفرههاوکانالهادرساختارزئولیتبرایجذب
آلایندههاموثرواقعمیشوند]16[.باتوجهبهپایینبودنظرفیت
جذبجاذبهایطبیعی،اصلاحآنهابایکمحلولآنیونیویا
کاتیونیویابهعبارتبهتریکمحلولاسیدیویایکمحلول
بازی،انجاممیشود.برایاینمنظور،محلولهایمتفاوتیمانند
H2O2 ،MgCl2 ،NaOH ،HCl وغیرهبهکارگرفتهمیشوند.
یکیازموارداصلیدراصلاحسطحبامحلولها،موادبسپاری،
زیستیومادهفعالدرسطح،اثرافزایشیبرسطحویژهجاذب
زائد ترکیبات ایناصلاحدرمرحلهنخست،حذف اثر است.در
در دسترستر، در منافذ صورت این در میافتد. اتفاق منافذ
حذف بازده مقدار نتیجه در و میگیرند قرار محلول با تماس
ذرات تولید برای ابتدا پژوهش، این در .]17[ مییابد افزایش
از میکرون(، 297 تا 841 )معادل 50 تا 20 مش با جاذب
از بهرهگیری با جاذب سطح سپس، شد. استفاده توپی آسیاب
عاملاصلاحکننده،پوششدادهشد.پسازشناساییجاذببه
روشهایمتفاوت،بهبررسیمدلهایهمدماوسینتیکفرایند
جذبدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیباجاذباصلاحشده،

پرداختهشد.

حذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیبهکمک...

1. β-lactam   2. Metabolism      3. Nanofiltration    4. Bioreactor 
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بخش تجربی
موادوروشها

شامل استفاده مورد شیمیایی مواد تمام پژوهش، این در
سدیم ،1)CTAB( برمید ستیلتریمتیلآمونیم سطحفعال ماده
پارا ،)NaNO2(نیتریت سدیم هیدروکلریکاسید، هیدروکسید،
شرکت از درصد 26 آمونیاک و 2)PABA( اسید آمینوبنزوئیک
از آموکسیسیلین پودر همچنین، شد. خریداری آلمان مرک
شرکتداروسازیداناتهیهشد.برایتهیهورقیقسازیمحلولها
همچنین، شد. بهکارگرفته یونزدوده آب ها آزمایش تمام در
زئولیتبهکارگرفتهشدهدراینپژوهشازمعدنزئولیتروستای
چاهسوختهدراستانخراسانرضویشهرستانسبزوار،تهیهشد.
برایپودرکردنزئولیت،آسیابگلولهایبهکارگرفتهشد.زئولیت
6XRDو ،5SEM ،4FTIR ،3XRF آزمونهای با آمادهشده
7BETموردبررسیقرارگرفت.درپایان،برایاندازهگیریمقدار

مدل مرئی-فرابنفش نور طیفسنج دستگاه از محلول غلظت
Shimadzu UV-Vis 1800 ساختکشورژاپناستفادهشد.

آمادهسازیجاذب
آمادهسازیجاذبباروشیکهشایستهوهمکارانشدرسال
بهمنظور شروع برای .]18[ شد الگوبرداری بهکارگرفتند، 2016
ابتدا زئولیت، بر وگل موجودشاملخاک ناخالصیهای حذف
چندینبارباآبشهریودرادامه5مرتبهباآبیونزدوده،شسته
محلول که کرد پیدا ادامه زمانی تا شهری آب با شستشو شد.
زئولیت شود. رنگ بی کامل طور به شستشو از آمده دست به
C°80درآونخشک بهمدت12ساعتدردمای شستهشده
شد.پسازآنبرایتولیدذراتبامش20تا50)معادل841
تا297میکرون(،آسیابتوپیبهکارگرفتهشد.زئولیتپودرشده
80°Cدوبارهباآبمقطرشستهوبهمدت24ساعتدردمای
تبادل افزایشمقدارظرفیت برای آمادهشده زئولیت خشکشد.
کاتیونیبامحلولسدیمکلرید،باهدفازبینبردنکاتیونهای
ویژهساختارزئولیت،اصلاحشد.برایانجاماینکار،زئولیتبه

محلول1مولارسدیمکلریدافزودهوبهمدت12ساعتباسرعت
150rpmبادستگاهآون-لرزانندههمزدهشد.درپایان،زئولیت

به 80 °C دمای در و شد شسته یونزدوده آب با بار چندین
به400 زئولیت ادامه،40گرم در مدت24ساعتخشکشد.
میلیلیترمحلولیکدرصدCTAB)~ 0/03مولار(افزودهشد.
سپس،زئولیتاصلاحشدهراباتهنشینوصافکردن،برایحذف
مادهسطحفعالباقیماندهبرسطحآن،چندینبارباآبشهری
وسپس،باآبیونزدودهشستهودرپایاندردمایC°70به
مدت8ساعتخشکشد.همچنین،برایاطمینانازحذفماده
سطحفعالباقیماندهبرسطحزئولیت،عملیاتشستوشویکبار

دیگرنیزانجامشد.

روشاندازهگیریآموکسیسیلیندرمحلولهایآبی
محلولاکثرداروهادرآببیرنگاست.برایتهیهمحلول
مادرآموکسیسیلین،1گرمازایندارودر1لیترآبیونزدوده
تهیهشد.محلولهایباغلظتکمتربابهحجمرساندنمقادیر
272nmدرگسترهmaxλ.معینیازمحلولمادر،بهدستآمدند
داروی شناسایی برای است. سیلین آموکسی جذب به مربوط
،)0/001M(آموکسیسیلیندرآبازشناساگرهایسدیمنیتریت
)1M( اسید )0/001M(،هیدروکلریک اسید آمینوبنزوئیک پارا
میلیلیتر اینروش،1 برپایه استفادهشد. آمونیاک26درصد و
ازمحلول میلیلیتر و1 نیتریت0/001مولار  ازمحلولسدیم
هیدروکلریک از میلیلیتر 0/5 همراه به PABA مولار 0/001
اسید1مولار،درونبشرآزمایشگاهیبهحجم10میلیلیترافزوده
گرفت قرار گردابی اختلاط شرایط در دقیقه 2 مدت به و شد
محلول از میلیلیتر 3  سپس، شود. ایجاد یکنواختی محلول تا
بهآن )5ppm تا )درگسترهغلظت2/5 آموکسیسیلین حاوی
افزودهشد.درنهایت،برایاعمالتغییررنگ،1میلیلیترمحلول
از رنگمحلول ریختهشد. آزمایشگاهی بشر درون به آمونیاک
حالتبیرنگبهزردتغییرپیداکردوپساز15دقیقهواکنش
کاملشدورنگمحلولبهمدت15دقیقهدرحالتپایدارباقی

رهبرکلیشميونودهي

1. Cetyltrimethylammonium bromide      2. Para-aminobenzoic Acid     3. X-ray fluorescence     4. Fourier Transform Infrared Spectroscopy
5. scanning electron microscope    6. X-ray powder diffraction     7. Brunauer–Emmett–Teller
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ماند.باافزودنشناساگرآمونیاک،طولموجبیشینهمحلولحاوی
آموکسیسیلیناز272به435nmافزایشپیداکرد]19[.در
محلول باقیمانده غلظت تغییرات محاسبه برای پژوهش، این
آموکسیسیلینازنموداراستانداردجذبدربرابرغلظت،ضریب
جذبمولیآموکسیسیلینمحاسبهوباقانونبیرلامبرت1غلظت
هاینهاییبهدستآمد.همچنین،نمودارهایهمدماجذببرای

توضیححالتتعادلجذبیدرمحلولهایآبیبررسیشدند.
درصدحذفآموکسیسیلینازمعادله1ومقدارظرفیتجذب

ازمعادله2بهدستآمد.
R = ))C0 – Ce(/C0) × 100)1(
qe = )C0 – Ce( )V/M()2(

CeوRبهترتیبغلظتاولیه،غلظتتعادلی ،C0،کهدرآنها
Mلیتر(و(حجممحلولV ،بازدهداروجذبشده،)mg/l(دارو

مقداروزنجاذب)گرم(است.

نتیجه ها و بحث
XRFآزمون

منطقه زئولیت آزمون از آمده بهدست های نتیجه برپایه
سبزواربادستگاهXRF،76درصدزئولیتطبیعیمنطقهسبزوار،
کلینوپتیلولیتوبقیهآنکلسیتاست.نتیجههایآزمونزئولیت
بادستگاهXRFدرجدولشماره1آمدهاست.طبقایننتیجه
درصد و 6/55 برابر زئولیت این در SiO2/Al2O3 جرمی نسبت

ترکیبهایفرار16/9درصداست.

FTIRطیفهای
،4500 cm-1زئولیتدرگستره500تاFTIRشکل1طیف
CTABوزئولیتاصلاحشدهباCTABمادهفعالدرسطحفعال

رادرگستره500تاcm-1 4500نشانمیدهد.
این اصلی قلههای که میدهد نشان زئولیت FTIR طیف
و 606 ،793 ،1061 ،1429 ،1637 ،3444 ناحیههای در ماده
در مشاهدهشده جذبی نوار است. شده تشکیل 470  cm-1 

1061cm-1رامیتوانمربوطبهارتعاشهایکششینامتقارن
793cm-1دانست.همچنین،نوارمشاهدهشدهدرAl-O-AlوSi-O-Si
نیزبهدلیلارتعاشهایکششیSi-OوAl-Oبهترتیبدرپیوندهای
را 606cm-1نوارجذبی ازطرفی، Si-O-SiوAl-O-Alاست.

حذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیبهکمک...

1. Beer Lambert Law

جدول1آزمونXRFزئولیتکلینوپتیلولیت

شکل1طیفهایFTIRزئولیتکلینوپتیلولیت،CTABوزئولیت
CTABاصلاحشدهبا
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رهبرکلیشميونودهي

BETآزمون
پارهایازویژگیهایفیزیکیزئولیتباآزمونجذبگاز N2در
دمای77/3Kودرگسترهفشارنسبی)P/P0(0/988مشخصشد.
نمونهموردآزمایشپیشازجذبN2بهمدتدوساعتدردمای
C°120گاززداییشد.همانطورکهدرشکل4مشاهدهمیشود،

1IUPACبرپایهگروهبندیIIbزئولیتازمدلهمدماینوع
و قطر میانگین ویژه، سطح مقدار پایه، این بر میکند. پیروی

زئولیت بلوری شبکه در کربنی های ارتعاش به مربوط میتوان
بهدلیل 3444 cm-1 در ایجادشده پهن نوار طرفی، از دانست.
ارتعاشاتپیوندOH- گروههایسیانولیسطح)بهدلیلآبجذبشده
همچنین، است. )-OH غیرمتراکم  گروههای حضور و محیط از
ارتعاشهایخمشیمولکولهایH-O-HهمراهباNaوCaنیزدر
1637cm-1ایجادشدهاند.همچنین،نوارهایجذبیمشاهدهشده

در470وcm-1 524رامیتوانبهارتعاشهایکششینامتقارن
تا22[.همانطور دانست]20 )T=Fe, Ti, Mg(مربوط  T-O

کهدرشکل1نشاندادهشدهاست،CTABدارایدونوارجذبی
اصلیدرگستره2800تا3000cm-1است.نوارهایشدید2848و
ارتعاشهای به ترتیب به CTAB ساختار در 2920 cm-1

و انبساطی نامتقارن )-CH2 در  C-H )ارتعاشات متیلن زنجیره
در قلهشدیدمشاهدهشده دارد.همچنین، اشاره انبساطی متقارن
-CH21472ممکناستبهدلیلارتعاشهایبرشیگروهcm-1

باشد]23[.

SEMتصویرهای
بهمنظورریختشناسیزئولیتوزئولیتاصلاحشدهازآزمون
SEMاستفادهشد.درشکل2تصویرSEMذراتزئولیتپیش

ازاصلاحنشاندادهشدهاست.بهروشنیمیتواندیدکهذرات
زئولیتبهصورتنامنظموصفحهصفحهاستکهاینصفحهها
حالت این در که اند، گرفته قرار هم روی ای لایه بهصورت
مکانهایجذبیمناسبیرابرایجذبگونههایمتفاوتفراهم

میکند.

سطحفعال ماده با زئولیت سطح اصلاح از پس طرفی، از
CTAB،شکلذراتزئولیتدچارتغییرمحسوسیشد)شکل3(.

بامادهسطحفعالپوشیده بهعبارتبهتر،سطحخارجیزئولیت
اما کرده ایجاد را هموار و یکنواخت نسبت به سطحی و شده

همچنانحالتلایهایخودراحفظکردهاست.

شکل2تصویرSEMزئولیتطبیعیپیشازاصلاح

CTABزئولیتطبیعیاصلاحشدهباSEMشکل3تصویر

3 
 

1-cm 931 1شده در جذبی مشاهده نوارده است. تشکیل ش-cm 1101 کششی نامتقارن  های توان مربوط به ارتعاشرا میSi-O-Si  و

Al-O-Al 1شده در مشاهده نوار ،. همچنیندانست-cm 313 کششی  هایارتعاشدلیل نیز بهO-Si  وO-Al  پیوندهایبه ترتیب در 

Si-O-Si  وAl-O-Al 1جذبی  نوار ،است. از طرفی-cm 010 زئولیت بلوریکربنی در شبکه  های توان مربوط به ارتعاشرا می 

شده دلیل آب جذبهای سیانولی سطح )بهگروه –OHدلیل ارتعاشات پیوند به cm 3999-1پهن ایجادشده در  نوار ،دانست. از طرفی

نیز در  Caو  Naهمراه با  H-O-Hهای خمشی مولکول های ارتعاش ،. همچنیناست (–OHهای غیرمتراکم از محیط و حضور گروه
1-cm 1033 1 و 931شده در  های جذبی مشاهدهنوار ،اند. همچنینایجاد شده-cm 529 کششی  های توان به ارتعاش را می

 نواردارای دو  CTABنشان داده شده است،  1 طور که در شکل. همان]22تا  21[ ( مربوط دانستT=Fe, Ti, Mg) T-Oنامتقارن 

-به ترتیب به ارتعاش CTABدر ساختار  cm 2121-1 و 2898های شدید نواراست.  cm 3111-1 تا 2811 گسترهدر  جذبی اصلی

شده قله شدید مشاهده ،( نامتقارن انبساطی و متقارن انبساطی اشاره دارد. همچنین–2CHدر  H-Cزنجیره متیلن )ارتعاشات  های

 .]23[ باشد –2CHی گروه برش های دلیل ارتعاشممکن است به cm 1932-1در 

 SEM تصویرهای

 پیش زئولیتذرات  SEMتصویر  2استفاده شد. در شکل  SEMشده از آزمون اصلاح زئولیتو  زئولیت شناسیریختمنظور  به       

ها هنامنظم و صفحه صفحه است که این صفح صورتبه زئولیتذرات توان دید که می روشنیبهاز اصلاح نشان داده شده است. 

 کند.فراهم می متفاوتهای های جذبی مناسبی را برای جذب گونهاند، که در این حالت مکان ای روی هم قرار گرفته صورت لایهبه

 
 زئولیت طبیعی پیش از اصلاح  SEMتصویر  2شکل 

 
(. به 3)شکل ر محسوسی شد دچار تغییزئولیت شکل ذرات ، CTAB فعالماده سطحبا زئولیت پس از اصلاح سطح  ،از طرفی       

8 
 

یکنواخت و هموار را ایجاد کرده اما همچنان نسبت  بهپوشیده شده و سطحی  فعالسطحماده  بازئولیت عبارت بهتر، سطح خارجی 

 ای خود را حفظ کرده است. لایه حالت

 

 
  CTABشده با زئولیت طبیعی اصلاح SEMتصویر  3شکل 

 

 BET آزمون

 188/1( 0P/P) فشار نسبی گسترهو در  K 3/33در دمای  2Nآزمون جذب گاز  ابزئولیت های فیزیکی گیای از ویژپاره       

 9طور که در شکل همانگاززدایی شد.  C° 121به مدت دو ساعت در دمای  2N پیش از جذبمشخص شد. نمونه مورد آزمایش 

مقدار سطح ویژه،  ،پایهکند. بر این پیروی می 1IUPAC یبندگروه پایهبر  IIbدمای نوع از مدل همزئولیت شود، مشاهده می

و  g2m 131/11 ،nm 55/31/به ترتیب  گیری شد کهاندازه BETبا روش استاندارد زئولیت  هایهقطر و حجم کل حفر میانگین

/g3cm 1191/1 از آزمون جذب  هاحفرهمنظور بررسی توزیع به ،دست آمد. همچنین هبBJH 5طور که در شکل ستفاده شد. همانا 

 .استنانومتر  111 تا 1 گسترهدر  بیشتر زئولیت هایهشود، توزیع حفردیده می
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حذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیبهکمک...

حجمکلحفرههایزئولیتباروشاستانداردBETاندازهگیری
0/0941cm3/g31/55وnm،11/931m2/gشدکهبهترتیب
بهدستآمد.همچنین،بهمنظوربررسیتوزیعحفرههاازآزمون
جذبBJHاستفادهشد.همانطورکهدرشکل5دیدهمیشود،
توزیعحفرههایزئولیتبیشتردرگستره1تا100نانومتراست.

XRDالگوی
بهمنظوربررسیساختاربلوریوبیشکلنمونه،آزمونپراش
پرتوایکس)XRD(بادستگاهژاپنیآزمایشگاهبیمگسترتابان
انجامشد.گسترهزوایای2θبرایانجامآزمونXRDبین5/15
تا80درجهانتخابشد.الگویپراشپرتوایکسزئولیتطبیعی
بررسیوتحلیل دادهشدهاست. مورداستفادهدرشکل6نشان
نشان بهجدول2، توجه با نمونه این ایکس پرتو پراش الگوی
کربناتتشکیل راکلسیم ماده این از بالایی میدهدکهدرصد
بلوری فازهای ماده که دریافت توان می همچنین، است. داده

زیادیدارد.

نتایجبهدستآمدهازبررسیفرایندحذفآموکسیسیلین
آبی محیط از سیلین آموکسی داروی پژوهش،حذف این در
بهکمکجاذبطبیعیزئولیتاصلاحشده،انجامشد.بهمنظور
،pH زمان، متفاوتیهمچون عاملهای اثر فرایند، بهتر بررسی
مقدارجاذب،غلظتاولیهمحلولودماموردبررسیقرارگرفت.
محلول از جاذب جداسازی منظور به ها، آزمایش انجام از پس
بادورrpm 6000بهمدتیکساعت دارو،ازدستگاهگریزانه

استفادهشد.

تاثیرمقدارجاذبمصرفیبرفرایندحذفدارویآموکسیسیلین
آموکسی داروی حذف فرایند بر مصرفی جاذب مقدار تاثیر
سیلینباغلظت20ppmوpHبرابر7درمدت180دقیقهو
اینمرحلهدرشکل7نشان نتایج دردمایمحیطبررسیشد.

N2شکل4همدمایجذبودفعگاز

شکل5توزیعاندازهحفرههازئولیت
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  زئولیت هاحفرهتوزیع اندازه  5شکل 

 

 XRD الگوی

گستر تابان  دستگاه ژاپنی آزمایشگاه بیم با (XRD) آزمون پراش پرتو ایکسنمونه، ل شک بیو ی بلوربه منظور بررسی ساختار        

طبیعی الگوی پراش پرتو ایکس زئولیت  .شدانتخاب درجه  81تا  15/5بین  XRD آزمونبرای انجام  θ2زوایای  گسترهانجام شد. 

دهد ، نشان می2رتو ایکس این نمونه با توجه به جدول بررسی و تحلیل الگوی پراش پ نشان داده شده است. 0استفاده در شکل مورد

 .داردتوان دریافت که ماده فازهای بلوری زیادی  کربنات تشکیل داده است. همچنین، می که درصد بالایی از این ماده را کلسیم
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 استفاده با توجه به الگویولیت طبیعی موردزئدهنده اجزای تشکیل 2جدول 
 آن ایکسپرتو پراش 

یفرمول شیمیای  نماد Ref. Code نام ماده 
Ca3O5Si *18-111-0535 تریکلسیم اکسایدسیلیکات  α 
CaCO3 کربناتکلسیم  1123-129-11  β 

H10Al3O17P3 **1319-119-18 تریآلومینیم تریفسفاتپنتاهیدرات  δ 
  * Alite 
  ** Zeolite VPI-5 

 

شکل6الگویپراشپرتوایکسزئولیت

جدول2اجزایتشکیلدهندهزئولیتطبیعیمورداستفادهباتوجهبهالگوی
پراشپرتوایکسآن

1 
 

 

 

p
/d

r
p

dV 

/nmpr  
  زئولیت هاحفرهتوزیع اندازه  5شکل 

 

 XRD الگوی

گستر تابان  دستگاه ژاپنی آزمایشگاه بیم با (XRD) آزمون پراش پرتو ایکسنمونه، ل شک بیو ی بلوربه منظور بررسی ساختار        

طبیعی الگوی پراش پرتو ایکس زئولیت  .شدانتخاب درجه  81تا  15/5بین  XRD آزمونبرای انجام  θ2زوایای  گسترهانجام شد. 

دهد ، نشان می2رتو ایکس این نمونه با توجه به جدول بررسی و تحلیل الگوی پراش پ نشان داده شده است. 0استفاده در شکل مورد

 .داردتوان دریافت که ماده فازهای بلوری زیادی  کربنات تشکیل داده است. همچنین، می که درصد بالایی از این ماده را کلسیم

 

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
0

200

400

600

800

1000

1200

1400

1600

δ
δ

In
te

ns
ity

2Ɵ (Degree)

δ

α

δ,α
αα

δ,α

δ,α

δ,α,β

δ,α,β

δ β
δ,α,β

δ β

α: Ca3O5Si

β: CaCO3
δ: H10Al3O17P3

δ

 

In
te

ns
ity

 

2 (Degree)  
 الگوی پراش پرتو ایکس زئولیت 0شکل 

 

 استفاده با توجه به الگویولیت طبیعی موردزئدهنده اجزای تشکیل 2جدول 
 آن ایکسپرتو پراش 

یفرمول شیمیای  نماد Ref. Code نام ماده 
Ca3O5Si *18-111-0535 تریکلسیم اکسایدسیلیکات  α 
CaCO3 کربناتکلسیم  1123-129-11  β 

H10Al3O17P3 **1319-119-18 تریآلومینیم تریفسفاتپنتاهیدرات  δ 
  * Alite 
  ** Zeolite VPI-5 

 
1 

 

 

 

p
/d

r
p

dV 

/nmpr  
  زئولیت هاحفرهتوزیع اندازه  5شکل 

 

 XRD الگوی

گستر تابان  دستگاه ژاپنی آزمایشگاه بیم با (XRD) آزمون پراش پرتو ایکسنمونه، ل شک بیو ی بلوربه منظور بررسی ساختار        

طبیعی الگوی پراش پرتو ایکس زئولیت  .شدانتخاب درجه  81تا  15/5بین  XRD آزمونبرای انجام  θ2زوایای  گسترهانجام شد. 

دهد ، نشان می2رتو ایکس این نمونه با توجه به جدول بررسی و تحلیل الگوی پراش پ نشان داده شده است. 0استفاده در شکل مورد

 .داردتوان دریافت که ماده فازهای بلوری زیادی  کربنات تشکیل داده است. همچنین، می که درصد بالایی از این ماده را کلسیم
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 استفاده با توجه به الگویولیت طبیعی موردزئدهنده اجزای تشکیل 2جدول 
 آن ایکسپرتو پراش 

یفرمول شیمیای  نماد Ref. Code نام ماده 
Ca3O5Si *18-111-0535 تریکلسیم اکسایدسیلیکات  α 
CaCO3 کربناتکلسیم  1123-129-11  β 

H10Al3O17P3 **1319-119-18 تریآلومینیم تریفسفاتپنتاهیدرات  δ 
  * Alite 
  ** Zeolite VPI-5 
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رهبرکلیشميونودهي

میدهدکهباافزایشجرمجاذباز0/5g/lتا20g/l،ظرفیت
جذبکاهشولیبازدهجذبافزایشمییابد.ازاینرو،بهدلیلدر
دسترسبودنبیشترمکانهایفعالجذبوسطحتماسبیشتر
با حذف بازده مقدار جذبشونده، مولکولهای مقابل در جاذب
همه در دیگر، طرف از مییابد. افزایش جاذب مقدار افزایش
را کاهشی روند جذب ظرفیت جاذب، مقدار افزایش با حالتها
نشاندادواینکاهشدرمقدارظرفیتجذبرامیتوانناشی
ازدوعاملدید.نخستاینکهباافزایشمقدارجاذبدرغلظت
وحجمثابتدارو،تعدادمکانهایجذبیغیراشباعباقیماندهدر
طولفرایندبیشترمیشودودومباافزایشجاذبوهمپوشانی
مکانهایجذبیدراثرمتراکمشدنمقدارجاذب،ظرفیتجذب

تعادلیکاهشمییابد.

تاثیرpHبرفرایندحذفدارویآموکسیسیلین
دراینبررسی،مقدار2g/lجاذبدرتماسبامحلولآموکسی
25°CهایمتفاوتودمایpH20درppmسیلینباغلظت
قرارگرفت.ازآنجاییکهمولکولهایآموکسیسیلینطبیعتی
آمفوتریکداشتهونقطهایزوالکتریکبرابربا5/2دارد،pHفاز
آموکسیسیلین مولکولهای یونش تعیینکنندهحالت محلول،
استوبستهبهمقادیرpHممکناست،دارایبارمثبتیامنفیو

یاخنثیباشد.رفتاردارویآموکسیسیلیندرگسترههایمتفاوت
pH رامیتوانبادرنظرگرفتنpHpzcتوصیفکرد.pHpzcبرای

زئولیتوزئولیتاصلاحشدهبهترتیببرابربا9/0و9/4بهدست
آمد)شکل9(.زمانیکهpHمحلولازpHpzcبیشتراست،سطح
بار جاذب سطح pHpzc از کمتر pHهای در و منفی بار جاذب
در جذب ظرفیت که شود می مشاهده 8 شکل در دارد. مثبت
گسترهpHبرابربا3تا9،افزایشپیداکردهاست.اینروندممکن
استبهدلیلتغییرگروههایکربوکسیل)-COOH(موجوددر
ساختارمولکولیآموکسیسیلینبهکربوکسیلات)-COO-(باشد
آنیونی های مولکول بین الکترواستاتیکی جاذبه آن بهدنبال که
اصلاح زئولیت مثبت بار با سطح و )-COO-( آموکسیسیلین
کرده پیدا افزایش بازدهیحذف بنابراین، و یافته افزایش شده،
است.کاهشبازدهیحذفدرpHهایبازیمیتواندناشیاز
دافعهالکترواستاتیکیبینسطحبابارمنفیزئولیتاصلاحشدهو
آنیونهابرایجذببرجایگاههایفعال،برسطحجاذبباشد.
ظرفیت که شود می مشاهده نیز 11 تا 9 بین pH گستره در
جذبروندکاهشیداشتهاست.اینحالتبهدلیلافزایشتشکیل
آنیونهای  ورقابتشدیدبینآنهاو   )-OH( هیدروکسیدها
)-COO-(موجوددرمولکولهایآموکسیسیلینبرایجذببر

مکانهایفعالموجوددرسطحزئولیتاصلاحشدهباشد]24[.

شکل7تاثیرمقدارجاذبطبیعیاصلاحشدهبرفرایندحذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبی
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 سیلین حذف آموکسی فراینددست آمده از بررسی هنتایج ب

. به منظور شدسیلین از محیط آبی به کمک جاذب طبیعی زئولیت اصلاح شده، انجام  در این پژوهش، حذف داروی آموکسی       

ظت اولیه محلول و دما مورد بررسی قرار گرفت. پس ، مقدار جاذب، غلpHی همچون زمان، متفاوتهای عامل، اثر فرایندبررسی بهتر 

به مدت یک ساعت استفاده  rpm 0111از دستگاه گریزانه با دور  ،ها، به منظور جداسازی جاذب از محلول دارو از انجام آزمایش

 .شد

 سیلین حذف داروی آموکسی فرایندتاثیر مقدار جاذب مصرفی بر 

در و دقیقه  181در مدت  3 برابر pHو  ppm 21سیلین با غلظت  حذف داروی آموکسی یندفراتاثیر مقدار جاذب مصرفی بر        

، ظرفیت جذب g/l 21تا  g/l 5/1دهد که با افزایش جرم جاذب از  نشان می 3 نتایج این مرحله در شکل .شددمای محیط بررسی 

های فعال جذب و سطح تماس بیشتر جاذب در یشتر مکانبودن بدلیل در دسترسرو، بهیابد. ازاین کاهش ولی بازده جذب افزایش می

ها با افزایش حالت همهدر  ،یابد. از طرف دیگرحذف با افزایش مقدار جاذب افزایش می بازده مقدارشونده، های جذبمقابل مولکول

 نخستی از دو عامل دید. توان ناشظرفیت جذب را می مقدارمقدار جاذب، ظرفیت جذب روند کاهشی را نشان داد و این کاهش در 

شود و بیشتر می فرایندمانده در طول های جذبی غیراشباع باقیاینکه با افزایش مقدار جاذب در غلظت و حجم ثابت دارو، تعداد مکان

 یابد.های جذبی در اثر متراکم شدن مقدار جاذب، ظرفیت جذب تعادلی کاهش میپوشانی مکانبا افزایش جاذب و هم دوم
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 سیلین از محیط آبی تاثیر مقدار جاذب طبیعی اصلاح شده بر فرایند حذف داروی آموکسی 3شکل 

 

 سیلین حذف داروی آموکسی فرایندبر  pHتاثیر 

 C 25°و دمای  متفاوتهای pHدر  ppm 21سیلین با غلظت  جاذب در تماس با محلول آموکسی g/l 2در این بررسی، مقدار        

فاز  pH، دارد 2/5سیلین طبیعتی آمفوتریک داشته و نقطه ایزوالکتریک برابر با  های آموکسی از آنجایی که مولکول قرار گرفت.

منفی و ممکن است، دارای بار مثبت یا  pHسیلین است و بسته به مقادیر  های آموکسی مولکول یونشکننده حالت محلول، تعیین
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حذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیبهکمک...

راازجملهدلایلاینجذبسریعدانست.ازسویدیگر،بهدلیل
اشباعشدنمکانهایجذبوکاهشتعدادفضاهایخالیبرای

جذب،سرعتجذبدرزمانهایپایانیروندیکاهشیدارد.

تاثیردمایمحلولبرفرایندحذفآموکسیسیلین
دمایمحلولیکیدیگرازعاملهایتاثیرگذاربرفرایندجذب
زئولیت جذب ظرفیت مقدار بر دما تغییرات اثر است. سطحی
اصلاحشدهدرشکل11آوردهشدهاست.باافزایشدمااز25تا
4/3mg/g2/8بهmg/g45،ظرفیتجذبآموکسیسیلیناز°C

افزایشپیدامیکندکهبیانگرگرماگیربودنجذبآموکسیسیلین
برزئولیتاصلاحشدهاست.

تاثیرغلظتاولیهمحلولبرفرایندحذفآموکسیسیلین
دراینبررسیمقدار2g/lازجاذبدرتماسبامحلولهای
آموکسیسیلیندرحدودغلظت20تاpH،120ppmبرابر9و

تاثیرزمانتماسبرفرایندحذفآموکسیسیلین
میلیلیتر 50 با تماس در جاذب 2 g/l مقدار بررسی این در
محلولآموکسیسیلینباغلظت20ppmدرpHبرابر7ودمای
C°25قرارگرفت.همانطورکهدرشکل10مشاهدهمیشود،

ظرفیتجذبداروهاباافزایشزمانتماسروندیافزایشیداشته
وپسازمدتزمانمعینیباگذشتزمان،اینروندکاهشیافته
وپسازرسیدنبهحالتتعادلباگذشتزمان،تغییریدرمقدار
جذبرخنمیدهد.دراینپژوهش،فرایندجذبداروهابرجاذب
تغییراتزمانتماسرامیتوانشاملدومرحله با اصلاحشده
دانست؛جذباولیهسریعوجذبآهستهدرمرحلهانتهاییفرایند.
بهروشنیمعلوماستکهجذبسریعاولیهبهدلیلمیلترکیبیبالا
بیندارووجاذبرخمیدهد.همچنین،میتوانوجودمکانهای
انتقالجرمبینجذبشوندهوجاذب جذبزیادوشیبغلظتی

شکل8تاثیرpHبرفرایندحذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبی

شکل9تعییننقطهبارصفر)pHpzc(زئولیتوزئولیتاصلاحشده
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برای  pzcpHتوصیف کرد.  pzcpHدر نظر گرفتن  اتوان برا می pH متفاوتهای گسترهسیلین در  یا خنثی باشد. رفتار داروی آموکسی

بیشتر است، سطح  pzcpHمحلول از  pHکه (. زمانی1دست آمد )شکل  هب 9/1و  1/1ابر با شده به ترتیب برزئولیت و زئولیت اصلاح

 در گسترهشود که ظرفیت جذب  مشاهده می 8. در شکل داردسطح جاذب بار مثبت  pzcpHهای کمتر از pHدر جاذب بار منفی و 

pH  های کربوکسیل این روند ممکن است به دلیل تغییر گروه افزایش پیدا کرده است. ،1تا  3برابر با (-COOH)  موجود در ساختار

های آنیونی  آن جاذبه الکترواستاتیکی بین مولکول دنبالبهکه  اشدب( -COO-)سیلین به کربوکسیلات  مولکولی آموکسی

بازدهی حذف افزایش پیدا کرده است.  ،افزایش یافته و بنابراین ،اصلاح شده زئولیتبار مثبت  باو سطح  (-COO-)سیلین آموکسی

ها  اصلاح شده و آنیونزئولیت منفی  بار باتواند ناشی از دافعه الکترواستاتیکی بین سطح  می بازیهای pHکاهش بازدهی حذف در 

شود که ظرفیت جذب روند  نیز مشاهده می 11تا  1بین  pH گسترهسطح جاذب باشد. در  برهای فعال،  برای جذب بر جایگاه

( -COO-) های ها و آنیون و رقابت شدید بین آن  (-OH) کاهشی داشته است. این حالت به دلیل افزایش تشکیل هیدروکسیدها

 .]29[ اصلاح شده باشدزئولیت های فعال موجود در سطح  مکانبر سیلین برای جذب  های آموکسی در مولکولموجود 
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 و دمای 3برابر  pHدر  ppm 21سیلین با غلظت  محلول آموکسیلیتر میلی 51جاذب در تماس با  g/l 2در این بررسی مقدار        

°C 25 روندی افزایشی داشته  شود، ظرفیت جذب داروها با افزایش زمان تماسمشاهده می 11 شکل طور که درقرار گرفت. همان

از مدت زمان معینی با گذشت زمان، این روند کاهش یافته و پس از رسیدن به حالت تعادل با گذشت زمان، تغییری در  پسو 

توان شامل دو اصلاح شده با تغییرات زمان تماس را می جذب داروها بر جاذب فرایند ،در این پژوهش. دهدجذب رخ نمی مقدار

دلیل میل معلوم است که جذب سریع اولیه به روشنی. بهفرایندجذب اولیه سریع و جذب آهسته در مرحله انتهایی مرحله دانست؛ 

زیاد و شیب غلظتی انتقال جرم بین های جذب توان وجود مکانمی ،دهد. همچنینترکیبی بالا بین دارو و جاذب رخ می

های جذب و کاهش تعداد شدن مکاندلیل اشباعت. از سوی دیگر، بهشونده و جاذب را ازجمله دلایل این جذب سریع دانسجذب

 های پایانی روندی کاهشی دارد.فضاهای خالی برای جذب، سرعت جذب در زمان

 

 
لی

عاد
ت ت

غلظ
 (

m
g/

g
) 

   )دقیقه( زمان
 سیلینتاثیر زمان تماس بر فرایند حذف داروی آموکسی 11شکل 

 از محیط آبی
 

 سیلین حذف آموکسی فرایند بر دمای محلولتاثیر 

 زئولیتظرفیت جذب  مقدار. اثر تغییرات دما بر استجذب سطحی  فرایندهای تاثیرگذار بر عاملدمای محلول یکی دیگر از        

 به mg/g 8/2سیلین از  ، ظرفیت جذب آموکسیC 95°تا  25شده است. با افزایش دما از  آورده 11اصلاح شده در شکل 

mg/g 3/9 استاصلاح شده  زئولیتسیلین بر  کند که بیانگر گرماگیر بودن جذب آموکسی پیدا مییش افزا. 
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 و دمای 3برابر  pHدر  ppm 21سیلین با غلظت  محلول آموکسیلیتر میلی 51جاذب در تماس با  g/l 2در این بررسی مقدار        

°C 25 روندی افزایشی داشته  شود، ظرفیت جذب داروها با افزایش زمان تماسمشاهده می 11 شکل طور که درقرار گرفت. همان

از مدت زمان معینی با گذشت زمان، این روند کاهش یافته و پس از رسیدن به حالت تعادل با گذشت زمان، تغییری در  پسو 

توان شامل دو اصلاح شده با تغییرات زمان تماس را می جذب داروها بر جاذب فرایند ،در این پژوهش. دهدجذب رخ نمی مقدار

دلیل میل معلوم است که جذب سریع اولیه به روشنی. بهفرایندجذب اولیه سریع و جذب آهسته در مرحله انتهایی مرحله دانست؛ 

زیاد و شیب غلظتی انتقال جرم بین های جذب توان وجود مکانمی ،دهد. همچنینترکیبی بالا بین دارو و جاذب رخ می

های جذب و کاهش تعداد شدن مکاندلیل اشباعت. از سوی دیگر، بهشونده و جاذب را ازجمله دلایل این جذب سریع دانسجذب

 های پایانی روندی کاهشی دارد.فضاهای خالی برای جذب، سرعت جذب در زمان
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 سیلینتاثیر زمان تماس بر فرایند حذف داروی آموکسی 11شکل 

 از محیط آبی
 

 سیلین حذف آموکسی فرایند بر دمای محلولتاثیر 

 زئولیتظرفیت جذب  مقدار. اثر تغییرات دما بر استجذب سطحی  فرایندهای تاثیرگذار بر عاملدمای محلول یکی دیگر از        

 به mg/g 8/2سیلین از  ، ظرفیت جذب آموکسیC 95°تا  25شده است. با افزایش دما از  آورده 11اصلاح شده در شکل 

mg/g 3/9 استاصلاح شده  زئولیتسیلین بر  کند که بیانگر گرماگیر بودن جذب آموکسی پیدا مییش افزا. 
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رهبرکلیشميونودهي

دمایC°25قرارگرفت.باتوجهبهشکل12باافزایشغلظت
اولیهمحلولآموکسیسیلیناز20تا120ppm،ظرفیتجذب
آموکسیسیلیناز11/5به37/3mg/gافزایشپیدامیکند.زیرا
باافزایشغلظتاولیهدراثرغلبهبرمقاومتانتقالجرم،نیروی
محرکهبرایانتقالجرمبینفازمحلولوجاذببیشترمیشود.
ازطرفی،باافزایشغلظتاولیه،احتمالبرخوردهایبیشتربین

مولکولهایدارووجاذب،وجوددارد.

بررسیهمدماهایجذب
سامانه یک تعادلی وضعیت بررسی برای پژوهش، این در
همدماهایلانگمویر،فروندلیچوتمکینموردبررسیقرارگرفتند.
همدمالانگمویر،توصیفیکسامانهجاذب-جذبشوندهاستکه
درآنمقدارپوششجذبشوندهبهصورتتکلایهاست.افزونبر
آن،اینهمدمابهآسانیبرایتوصیفرفتارسامانههایدوتایینیز
توسعهیافتهاست.معادلههمدمایلانگمویربهصورتغیرخطیو

خطیبهمانندزیربیانمیشود:
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تاثیر دمای محلول بر فرایند حذف داروی  11شکل 
 سیلین از محیط آبیآموکسی

 

 سیلین حذف آموکسی فرایندتاثیر غلظت اولیه محلول بر 

 1برابر  ppm  121 ،pHتا 21  سیلین در حدود غلظت های آموکسی از جاذب در تماس با محلول g/l 2مقدار  در این بررسی       

، ظرفیت جذب ppm 121تا  21سیلین از  با افزایش غلظت اولیه محلول آموکسی 12با توجه به شکل  قرار گرفت. C 25°و دمای 

مقاومت انتقال جرم، نیروی  د. زیرا با افزایش غلظت اولیه در اثر غلبه برکن پیدا می افزایش mg/g 3/33به  5/11سیلین از آموکسی

احتمال برخوردهای بیشتر بین  ،با افزایش غلظت اولیه ،شود. از طرفیانتقال جرم بین فاز محلول و جاذب بیشتر می برای محرکه

 های دارو و جاذب، وجود دارد.مولکول
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تاثیر غلظت اولیه محلول بر فرایند حذف داروی  12شکل 
 سیلین از محیط آبیآموکسی

 

 دماهای جذب بررسی هم

. ندقرار گرفت بررسیی لانگمویر، فروندلیچ و تمکین مورد هادماهم سامانهبررسی وضعیت تعادلی یک  برای ،در این پژوهش       

بر  افزونلایه است. صورت تکشونده بهپوشش جذب مقدارشونده است که در آن جذب-ف یک سامانه جاذبتوصیلانگمویر، دما هم

صورت غیرخطی و دمای لانگمویر به. معادله همهای دوتایی نیز توسعه یافته استآسانی برای توصیف رفتار سامانه دما بههماین ، آن

 :شود خطی به مانند زیر بیان می
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مقدار ظرفیت  ترینبیش mqشده در حالت تعادل، جذب غلظت ماده eCشده در حال تعادل، جذب مقدار ماده mg/g(e q(که درحالی

 شود:صورت زیر بیان میکه به است LR عاملهای مهم مدل لانگمویر عامل. یکی از استثابت لانگمویر  LKجذب و 

)3(

)4(


Ce،مقدارمادهجذبشدهدرحالتعادلqe )mg/g(  درحالیکه
غلظتمادهجذبشدهدرحالتتعادل،qmبیشترینمقدارظرفیت
مدل مهم عاملهای از یکی است. ثابتلانگمویر KL و جذب

لانگمویرعاملRLاستکهبهصورتزیربیانمیشود:
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بین صفر و  LRجذب خطی،  LR = 1 باشد جذب سطحی نامطلوب،  LR < 1. هرگاه استشده ه جذبغلظت اولیه ماد 0Cکه در آن، 

 .]25[ استبرگشت جذب غیرقابل LR = 1 ، جذب مطلوب و در حالت یک،

 .شود یچ به صورت زیر بیان میدمای فرندل. حالت خطی و غیرخطی معادله هماستهای ناهمگن مفید دما فرندلیچ برای سامانههم
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های جذب  ثابت nو  fKشده در حالت تعادل، جذب غلظت ماده eCشده در حال تعادل، جذب مقدار ماده mg/g(e q( که در آن، 

 .]25[ شود جذب نیز گفته می شدت n/1به مقدار  .استفرندلیچ 

ی سطح، هاشونده، مقدار گرمای جذب در تمام مولکول بین جاذب و جذب هایکنشبرهمدلیل بهمدل تمکین،  برپایه       

 شود.های پیوند مشخص میتوزیع یکنواخت از انرژی باصورت خطی کاهش یافته و جذب به

 شود:می آوردهصورت زیر دمای تمکین بهفرم غیرخطی و خطی هم         

(8)  
1

e t e
RTq Ln k C
b


 

(1) 1 1) (e t eq B Ln k B LnC  
بالای  مقدارانرژی جذب است.  ترینبیش برایثابت تعادل پیوند  tk و (kJ/molگرمای جذب سطحی) RT/b 1B ،1b =1 ها،که در آن

1b  ،مقدارشونده سریع است و جذب جذب ماده مقدارنمایانگر این است که در مرحله اولیه tk  کم اشاره به پیوند ضعیف میان

 .[20و  25د ]شونده و جاذب دارجذب

سیلین با زئولیت اصلاح شده  جذب آموکسی مورددماهای جذب لانگمویر، فرندلیچ و تمکین در  مده از بررسی همدست آ هنتایج ب       

 شود با در نظر گرفتن ضرایب همبستگی خطی در جذب سطحی داروی آموکسیطور که مشاهده میهمان آمده است. 3در جدول 

 های تجربی دارند.سیلین همخوانی بیشتری با داده دلیچ برای آموکسیدمای فرن توان گفت که هممیاصلاح شده،  سیلین بر زئولیت

 
 
 
 
 

)5(

RL  <1غلظتاولیهمادهجذبشدهاست.هرگاهC0،کهدرآن
باشدجذبسطحینامطلوب،RL=1جذبخطی،RLبینصفر
ویک،جذبمطلوبودرحالت،RL=1جذبغیرقابلبرگشت

است]25[.
حالت است. مفید ناهمگن سامانههای برای فرندلیچ همدما
بیان زیر صورت به فرندلیچ همدمای معادله غیرخطی و خطی

میشود.
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بین صفر و  LRجذب خطی،  LR = 1 باشد جذب سطحی نامطلوب،  LR < 1. هرگاه استشده ه جذبغلظت اولیه ماد 0Cکه در آن، 

 .]25[ استبرگشت جذب غیرقابل LR = 1 ، جذب مطلوب و در حالت یک،

 .شود یچ به صورت زیر بیان میدمای فرندل. حالت خطی و غیرخطی معادله هماستهای ناهمگن مفید دما فرندلیچ برای سامانههم
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های جذب  ثابت nو  fKشده در حالت تعادل، جذب غلظت ماده eCشده در حال تعادل، جذب مقدار ماده mg/g(e q( که در آن، 

 .]25[ شود جذب نیز گفته می شدت n/1به مقدار  .استفرندلیچ 

ی سطح، هاشونده، مقدار گرمای جذب در تمام مولکول بین جاذب و جذب هایکنشبرهمدلیل بهمدل تمکین،  برپایه       

 شود.های پیوند مشخص میتوزیع یکنواخت از انرژی باصورت خطی کاهش یافته و جذب به

 شود:می آوردهصورت زیر دمای تمکین بهفرم غیرخطی و خطی هم         

(8)  
1

e t e
RTq Ln k C
b


 

(1) 1 1) (e t eq B Ln k B LnC  
بالای  مقدارانرژی جذب است.  ترینبیش برایثابت تعادل پیوند  tk و (kJ/molگرمای جذب سطحی) RT/b 1B ،1b =1 ها،که در آن

1b  ،مقدارشونده سریع است و جذب جذب ماده مقدارنمایانگر این است که در مرحله اولیه tk  کم اشاره به پیوند ضعیف میان

 .[20و  25د ]شونده و جاذب دارجذب

سیلین با زئولیت اصلاح شده  جذب آموکسی مورددماهای جذب لانگمویر، فرندلیچ و تمکین در  مده از بررسی همدست آ هنتایج ب       

 شود با در نظر گرفتن ضرایب همبستگی خطی در جذب سطحی داروی آموکسیطور که مشاهده میهمان آمده است. 3در جدول 

 های تجربی دارند.سیلین همخوانی بیشتری با داده دلیچ برای آموکسیدمای فرن توان گفت که هممیاصلاح شده،  سیلین بر زئولیت

 
 
 
 
 

)6(


)7(


Ce،مقدارمادهجذبشدهدرحالتعادلqe )mg/g( ،کهدرآن
غلظتمادهجذبشدهدرحالتتعادل،Kfوnثابتهایجذب
/1شدتجذبنیزگفتهمیشود]25[. nفرندلیچاست.بهمقدار
برپایهمدلتمکین،بهدلیلبرهمکنشهایبینجاذبوجذب
شونده،مقدارگرمایجذبدرتماممولکولهایسطح،بهصورت
خطیکاهشیافتهوجذبباتوزیعیکنواختازانرژیهایپیوند

مشخصمیشود.
آورده زیر بهصورت تمکین همدمای خطی و غیرخطی فرم

میشود:
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بین صفر و  LRجذب خطی،  LR = 1 باشد جذب سطحی نامطلوب،  LR < 1. هرگاه استشده ه جذبغلظت اولیه ماد 0Cکه در آن، 

 .]25[ استبرگشت جذب غیرقابل LR = 1 ، جذب مطلوب و در حالت یک،

 .شود یچ به صورت زیر بیان میدمای فرندل. حالت خطی و غیرخطی معادله هماستهای ناهمگن مفید دما فرندلیچ برای سامانههم
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های جذب  ثابت nو  fKشده در حالت تعادل، جذب غلظت ماده eCشده در حال تعادل، جذب مقدار ماده mg/g(e q( که در آن، 

 .]25[ شود جذب نیز گفته می شدت n/1به مقدار  .استفرندلیچ 

ی سطح، هاشونده، مقدار گرمای جذب در تمام مولکول بین جاذب و جذب هایکنشبرهمدلیل بهمدل تمکین،  برپایه       

 شود.های پیوند مشخص میتوزیع یکنواخت از انرژی باصورت خطی کاهش یافته و جذب به

 شود:می آوردهصورت زیر دمای تمکین بهفرم غیرخطی و خطی هم         
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(1) 1 1) (e t eq B Ln k B LnC  
بالای  مقدارانرژی جذب است.  ترینبیش برایثابت تعادل پیوند  tk و (kJ/molگرمای جذب سطحی) RT/b 1B ،1b =1 ها،که در آن

1b  ،مقدارشونده سریع است و جذب جذب ماده مقدارنمایانگر این است که در مرحله اولیه tk  کم اشاره به پیوند ضعیف میان

 .[20و  25د ]شونده و جاذب دارجذب

سیلین با زئولیت اصلاح شده  جذب آموکسی مورددماهای جذب لانگمویر، فرندلیچ و تمکین در  مده از بررسی همدست آ هنتایج ب       

 شود با در نظر گرفتن ضرایب همبستگی خطی در جذب سطحی داروی آموکسیطور که مشاهده میهمان آمده است. 3در جدول 

 های تجربی دارند.سیلین همخوانی بیشتری با داده دلیچ برای آموکسیدمای فرن توان گفت که هممیاصلاح شده،  سیلین بر زئولیت
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)kJ/mol(گرمایجذبسطحیb1 ،B1= RT/b1،کهدرآنها
وktثابتتعادلپیوندبرایبیشترینانرژیجذباست.مقدار

شکل12تاثیرغلظتاولیهمحلولبرفرایندحذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبی

13 
 

تاثیر دمای محلول بر فرایند حذف داروی  11شکل 
 سیلین از محیط آبیآموکسی

 

 سیلین حذف آموکسی فرایندتاثیر غلظت اولیه محلول بر 

 1برابر  ppm  121 ،pHتا 21  سیلین در حدود غلظت های آموکسی از جاذب در تماس با محلول g/l 2مقدار  در این بررسی       

، ظرفیت جذب ppm 121تا  21سیلین از  با افزایش غلظت اولیه محلول آموکسی 12با توجه به شکل  قرار گرفت. C 25°و دمای 

مقاومت انتقال جرم، نیروی  د. زیرا با افزایش غلظت اولیه در اثر غلبه برکن پیدا می افزایش mg/g 3/33به  5/11سیلین از آموکسی

احتمال برخوردهای بیشتر بین  ،با افزایش غلظت اولیه ،شود. از طرفیانتقال جرم بین فاز محلول و جاذب بیشتر می برای محرکه

 های دارو و جاذب، وجود دارد.مولکول
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 دماهای جذب بررسی هم

. ندقرار گرفت بررسیی لانگمویر، فروندلیچ و تمکین مورد هادماهم سامانهبررسی وضعیت تعادلی یک  برای ،در این پژوهش       

بر  افزونلایه است. صورت تکشونده بهپوشش جذب مقدارشونده است که در آن جذب-ف یک سامانه جاذبتوصیلانگمویر، دما هم

صورت غیرخطی و دمای لانگمویر به. معادله همهای دوتایی نیز توسعه یافته استآسانی برای توصیف رفتار سامانه دما بههماین ، آن
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مقدار ظرفیت  ترینبیش mqشده در حالت تعادل، جذب غلظت ماده eCشده در حال تعادل، جذب مقدار ماده mg/g(e q(که درحالی

 شود:صورت زیر بیان میکه به است LR عاملهای مهم مدل لانگمویر عامل. یکی از استثابت لانگمویر  LKجذب و 
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حذفدارویآموکسیسیلینازمحیطآبیبهکمک...

بالای b1نمایانگرایناستکهدرمرحلهاولیه،مقدارجذبماده
جذبشوندهسریعاستومقدارktکماشارهبهپیوندضعیفمیان

جذبشوندهوجاذبدارد]25و26[.
لانگمویر، جذب دماهای هم بررسی از آمده دست به نتایج
فرندلیچوتمکیندرموردجذبآموکسیسیلینبازئولیتاصلاح
شدهدرجدول3آمدهاست.همانطورکهمشاهدهمیشودبادر
داروی سطحی جذب در خطی همبستگی ضرایب گرفتن نظر
هم که گفت میتوان شده، اصلاح زئولیت بر سیلین آموکسی
دمایفرندلیچبرایآموکسیسیلینهمخوانیبیشتریبادادههای

تجربیدارند.

بررسیسینتیکجذب
انتشار و جاذب سطحی مکانهای بر جذب جرم انتقال 
جذب فرایند سینتیک متفاوت مراحل جذبشده، مولکولهای

فرایندجذب، روند از بررسیصحیح رو، این از سطحیهستند.
دلیل، همین به است. جذب سینتیک از صحیح درک نیازمند
برایشناساییمدلمناسبسینتیکی،مدلهایشبهمرتبهاولو
شبهمرتبهدومدراینپژوهشمورداستفادهقرارگرفت.برحسب
مدلهایدادهشده،عاملهایمحاسبهشدهازهرمدلدرجدول4
گزارششدهاست.برپایهنتایجبهدستآمدهوبامقایسهضرایب
)R2(معادلاتسینتیک،مشخصمیشودکهمعادله همبستگی
سینتیکشبهدرجهدوم،همخوانیبهتریبادادههایآزمایشگاهی
دارد.افزونبراین،ازجدول4میتواندریافتکهمقدارظرفیت
ظرفیت با دوم شبهمرتبه معادله از )qe,calc( محاسبهشده تعادلی
تعادلیبهدستآمدهازآزمایشها)qe,exp(همخوانیبهتریدارند.
بیشتریمیتواندجذب بادقت اینرو،معادلهشبهمرتبهدوم از
دارویآموکسیسیلینبرجاذبمورداستفادهدراینپژوهشرا،

پیشبینیکند.

جدول3نتایجبهدستآمدهازهمدماهایجذببرایجذبآموکسیسیلینبازئولیتاصلاحشده

شکل13نمودارهمدماهایلانگمویر،فرندلیچوتمکینومقایسهآنهابادادههایتجربی

15 
 

 سیلین با زئولیت اصلاح شدهدماهای جذب برای جذب آموکسیدست آمده از همهنتایج ب 3جدول 

 لانگمویر دماهم فرندلیچ دماهم تمکین دماهم
R2 KT  

(L/g) 
bT 

(J/mol) 
2R (1/n) n KF 

(mg/g)(L/mg)1/n 
2R LR KL 

(L/mg) 
qm 

(mg/g) 

1/138 1/181 283/1 1/111 1/38 02/2 3/018 1/121 1/19-1/21 1/1815 33/11 

 

 

 

ی )
ادل

ت تع
غلظ

m
g/
g

) 

  (mg/lسیلین )غلظت تعادلی آموکسی

 های تجربیها با دادهدماهای لانگمویر، فرندلیچ و تمکین و مقایسه آننمودار هم 13شکل 
 

 بررسی سینتیک جذب

جذب سطحی  فرایندسینتیک  متفاوتشده، مراحل های جذبهای سطحی جاذب و انتشار مولکولجذب بر مکان انتقال جرم        

به همین دلیل، برای شناسایی  جذب، نیازمند درک صحیح از سینتیک جذب است. فرایندصحیح از روند  بررسیرو،  . از اینهستند

داده های مرتبه دوم در این پژوهش مورد استفاده قرار گرفت. برحسب مدلشبه ومرتبه اول های شبهسینتیکی، مدل مدل مناسب

دست آمده و با مقایسه ضرایب همبستگی  هنتایج ب پایهگزارش شده است. بر 9شده از هر مدل در جدول ی محاسبههاعاملشده، 

(2Rمعادلات سینتیک، مشخص می )داردهای آزمایشگاهی هتری با دادهب همخوانیدرجه دوم، شود که معادله سینتیک شبه .

مرتبه دوم با ظرفیت تعادلی ( از معادله شبهe,calcqشده )ظرفیت تعادلی محاسبه مقدارتوان دریافت که می 9این، از جدول برافزون

داروی  تواند جذبمیمرتبه دوم با دقت بیشتری معادله شبه ،رو بهتری دارند. از این همخوانی( e,expqها )دست آمده از آزمایشهب

 بینی کند.پیش ،مورد استفاده در این پژوهش را بر جاذب سیلین آموکسی
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(2Rمعادلات سینتیک، مشخص می )داردهای آزمایشگاهی هتری با دادهب همخوانیدرجه دوم، شود که معادله سینتیک شبه .

مرتبه دوم با ظرفیت تعادلی ( از معادله شبهe,calcqشده )ظرفیت تعادلی محاسبه مقدارتوان دریافت که می 9این، از جدول برافزون

داروی  تواند جذبمیمرتبه دوم با دقت بیشتری معادله شبه ،رو بهتری دارند. از این همخوانی( e,expqها )دست آمده از آزمایشهب
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را اول شبهمرتبه سرعت معادله لاگرگرن1 1898 سال در
بهصورتمعادله10بیانکرد.

10 
 

 .بیان کرد11صورت معادله مرتبه اول را بهمعادله سرعت شبه 1لاگرگرن 1818در سال       

(11) 1) (t
e t

dq k q q
dt

 
 

 min( t(حالت تعادل و در زمان  ( درmg/gشده بر حسب گرم جاذب )گرم ماده جذببه ترتیب، مقدار میلی tqو  eqکه در آن 

 داریم: tqتا  از صفر تا tq  و tتا از صفر   t گسترهدر  11 گیری از معادلهثابت سرعت معادله بوده و با انتگرال min1 k(-1). هستند

(11) 1) (e t eLn q q Lnq k t   
مرتبه دوم معروف . این مدل که به مدل شبه[23]های فلزی دوظرفیتی را بر سنگ شرح داد جذب یون 2، هو1115در سال        

 .شودبیان می 12له صورت معاداست، به

(12) 2
2 ) (t

e t
dq k q q
dt

 
 

. است min( t(( در حالت تعادل در زمان mg/gشده بر حسب گرم جاذب )گرم ماده جذببه ترتیب، مقدار میلی tqو  eqکه در آن 

و  tqتا  از صفر تا tq  و tتا از صفر   t گسترهدر  12گیری از معادله ثابت سرعت معادله است. با انتگرال g/mg min(2 k( عامل

 :داریمصورت خطی بازنویسی آن به

(13) 2
2

1 1

t e e

t
q k q q
 

 
 

دست آمده از سینتیک جذب برای جذب هنتایج ب 9جدول 
 سیلین با زئولیت اصلاح شدهآموکسی

 مرتبه دومسینتیک شبه مرتبه اولسینتیک شبه
qe ,calc 

(mg/g) 
k1 

(1/min) R2 qe ,calc 
(mg/g) 

k2 
(g/m min) 2R 

5/133 1/11118 1/135 5/1133 1/11130 1/181 

 

 گیری نتیجه

. با شدآمونیم برمید انجام  متیل تری کاتیونی ستیل فعالماده سطحا در پژوهش حاضر، اصلاح سطح جاذب طبیعی زئولیت ب        

حجم  قطر و میانگین، مقدار سطح ویژه، BET آزمون پایهبر لایه لایه دارد. ریختیتوان گفت که زئولیت  ، میSEMبه تصاویر توجه 

 مقدارنتایج این پژوهش نشان داد که  دست آمد.هب g3cm 119/1/و  g2m 131/11 ،nm 55/31/زئولیت به ترتیب  هایهکل حفر

                                                           
1. Lagergern 

2. Ho 

)10(

کهدرآنqeوqtبهترتیب،مقدارمیلیگرممادهجذبشدهبر
t )min( حسبگرمجاذب)mg/g(درحالتتعادلودرزمان
انتگرالگیری با و بوده معادله ثابتسرعت k1 )min-1( هستند.
ازمعادله10درگسترهtازصفرتاtوqtازصفرتاتاqtداریم:

10 
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 min( t(حالت تعادل و در زمان  ( درmg/gشده بر حسب گرم جاذب )گرم ماده جذببه ترتیب، مقدار میلی tqو  eqکه در آن 
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دست آمده از سینتیک جذب برای جذب هنتایج ب 9جدول 
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 گیری نتیجه
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درسال1995،هو2جذبیونهایفلزیدوظرفیتیرابرسنگ
شرحداد]27[.اینمدلکهبهمدلشبهمرتبهدوممعروفاست،

بهصورتمعادله12بیانمیشود.
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 .بیان کرد11صورت معادله مرتبه اول را بهمعادله سرعت شبه 1لاگرگرن 1818در سال       
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دست آمده از سینتیک جذب برای جذب هنتایج ب 9جدول 
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کهدرآنqeوqtبهترتیب،مقدارمیلیگرممادهجذبشدهبر
حسبگرمجاذب)mg/g(درحالتتعادلدرزمان)t )min است.
عامل)k2 )g/mg minثابتسرعتمعادلهاست.باانتگرالگیری
و qt تا تا صفر از qt و t تا صفر از t گستره در 12 معادله از

بازنویسیآنبهصورتخطیداریم:
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 min( t(حالت تعادل و در زمان  ( درmg/gشده بر حسب گرم جاذب )گرم ماده جذببه ترتیب، مقدار میلی tqو  eqکه در آن 
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مرتبه دوم معروف . این مدل که به مدل شبه[23]های فلزی دوظرفیتی را بر سنگ شرح داد جذب یون 2، هو1115در سال        

 .شودبیان می 12له صورت معاداست، به

(12) 2
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. است min( t(( در حالت تعادل در زمان mg/gشده بر حسب گرم جاذب )گرم ماده جذببه ترتیب، مقدار میلی tqو  eqکه در آن 

و  tqتا  از صفر تا tq  و tتا از صفر   t گسترهدر  12گیری از معادله ثابت سرعت معادله است. با انتگرال g/mg min(2 k( عامل
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دست آمده از سینتیک جذب برای جذب هنتایج ب 9جدول 
 سیلین با زئولیت اصلاح شدهآموکسی

 مرتبه دومسینتیک شبه مرتبه اولسینتیک شبه
qe ,calc 

(mg/g) 
k1 

(1/min) R2 qe ,calc 
(mg/g) 

k2 
(g/m min) 2R 

5/133 1/11118 1/135 5/1133 1/11130 1/181 

 

 گیری نتیجه

. با شدآمونیم برمید انجام  متیل تری کاتیونی ستیل فعالماده سطحا در پژوهش حاضر، اصلاح سطح جاذب طبیعی زئولیت ب        

حجم  قطر و میانگین، مقدار سطح ویژه، BET آزمون پایهبر لایه لایه دارد. ریختیتوان گفت که زئولیت  ، میSEMبه تصاویر توجه 

 مقدارنتایج این پژوهش نشان داد که  دست آمد.هب g3cm 119/1/و  g2m 131/11 ،nm 55/31/زئولیت به ترتیب  هایهکل حفر

                                                           
1. Lagergern 

2. Ho 

)13(

نتیجه گیری
ماده با زئولیت درپژوهشحاضر،اصلاحسطحجاذبطبیعی
با شد. انجام برمید آمونیم متیل تری ستیل کاتیونی سطحفعال
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Abstract: Zeolites are crystalline and hydrated aluminosilicates from earth alkali and alkaline 
metals, which are used for the removal and separation of Pharmaceutical, colored, and metallic 
pollutants due to their chemical structure and proper surface area. In the present study, first, natural 
zeolite was powdered by ball mill, and after that, it was modified by a cationic surfactant of the 
cetyltrimethylammonium bromide. The modified zeolite was investigated by XRF, FTIR, SEM, 
BET, and XRD techniques, which is based on the BET test, The specific surface area, mean pore 
diameter, and total volume cavities of zeolite were 11.931 m2/g, 31.546 nm, and 0.0941 cm3/g, 
respectively. Additionally, the efficiency of the sample was studied for removal of Amoxicillin 
from the aqueous medium. The results showed that environmental factors such as Adsorbent 
dose, contact time, pH, Temperature, and Amoxicillin concentration were effective in removal 
percentage. In addition, the experimental data of the amoxicillin-adsorption process better matched 
with the isothermal model of Ferndlich as well as kinetic of the pseudo-second order. According to 
the Freundlich model, adsorption capacity of amoxicillin with the adsorbent dosage 2 g/l, contact 
time of 180 min, pH=9, and initial concentration of 120 ppm was 37.3 mg/g.

Keywords: Adsorption, Zeolite, Surface modification, Amoxicillin Removal
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