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 چکیده

شود و ورود این مواد به منابع آبی، سبب آلودگی گیاهان، خاک و زیست تهدیدی جدی برای بشر تلقی میحضور ترکیبات دارویی در محیط

کند، این امر تأمین تسهیلات تصفیة فاضلاب در منابع تولید این مواد را ضروری بهداشت عمومی ایجاد میجانوران شده و مشکلاتی را برای 

ها، روشی نوین با کارایی بالا جهت رو، استفاده از نانو جاذباین عمل آید. اززیست جلوگیری بهها در محیطرویة آننماید تا از رها شدن بیمی

توان جهت حذف دلیل خاصیت منحصر به فرد خود، از جمله موادی است که میکربنی بههای آبی است. نانولولهها از محیطبیوتیکحذف آنتی

کربنی تهیه شده و سپس به روش حلال گرمایی، مغناطیسی شد هایهها از آن استفاده کرد. در این مطالعه، نانو جاذب از نانولولبیوتیکآنتی

سنجی مادون قرمز تبدیل فوریه و آنالیز تعیین سنجی حرارتی، عنصری، طیفهای وزندار گردید. آنالیزآمین عاملدییلناتو با گروه آمین 

پذیرفت. سپس این نانوکامپوزیت برای حذف نانوجاذب سنتز شده صورت های منظور تشخیص و بررسی ویژگیقدرت مغناطیسی به

، مقدار pHعوامل مؤثر بر میزان جذب مانند  .های آبی در سیستم ناپیوسته مورد مطالعه قرار گرفتاکسی تتراسایکلین از محلول بیوتیکآنتی

مورد  بیوتیکمورد بررسی قرار گرفت. نتایج نشان داد بیشترین ظرفیت جذب تعادلی برای آنتی بیوتیکجاذب، زمان تماس و غلظت اولیة آنتی

 بیوتیکگرم بر گرم است. همچنین نانوجاذب سنتز شده در این تحقیق از ظرفیت جذب نسبتاً بالایی برای جذب آنتیمیلی 8/122مطالعه 

 باشد.پذیر میزیستی توجیهپساب از نظر محیط ةر سیستم تصفیاکسی تتراسایکلین برخوردار و استفاده از این جاذب د
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 مقدمه

وسیله بقایای حاصل های اخیر، آلودگی آب و خاک بهدر سال

ها در حال افزایش است و به موضوعی بیوتیکاز استفاده آنتی

(. در Bound et al., 2004نگران کننده تبدیل شده است )

ها ها، گروه تتراسایکلینبیوتیکآنتیترین میان پرمصرف

دومین گروه پراهمیت هستند که در دامپروری برای درمان 

عنوان محرک رشد و همچنین ها بهعفونت، در خوراک دام

(. Jones et al., 2005در کشاورزی کاربرد بسیاری دارند )

توسط  %30بیوتیک پس از مصرف، تنها در حدود این آنتی

 Kümmerer et شوند )ات متابولیزه میها و حیوانانسان

al., 2003ها از طریق فضولات ماندة آنتی بیوتیک(. باقی

های آبی و خاکی شده و در اثر انباشته شدن ها وارد محیطدام

زای باکتریایی به سبب پیشرفت مقاومت عوامل بیماری

شوند که خطر بزرگی برای سلامت جامعه ها میبیوتیکآنتی

(. یک مطالعه نشان Allen et al., 2010ود )شمحسوب می

داده است که اکسی تتراسایکلین، اولین و پرکاربردترین عضو 

بر  کروگرمیم 300های بالای ها، در غلظتتتراسایکلین

 تریدر ل کروگرمیم 15خاک و تا  هایی نمونهدر برخ لوگرمیک

زیرزمینی و سطحی یافت شده آب های نمونهاز  یدر برخ

العمل (. طبق دستورFatta-Kassinos et al., 2010است )

 1(، وجود مقدار کمتر از WHO)1سازمان بهداشت جهانی 

-ها را در محیطبیوتیکهای آنتیمیکروگرم برلیتر از باقیمانده

را در خاک  تریبرل کروگرمیم 100های آبی و مقدار کمتر از 

ن راهی (. بنابراین یافتHarja et al., 2017کند )توصیه می

زیست حائز اهمیت مناسب برای حذف این ترکیبات از محیط

است. در این میان، حذف این آلاینده با استفاده از جذب، 

تواند روشی کارآمد، آسان و ارزان باشد. تاکنون فرآیند می

هایی مانند کائولن تتراسایکلین توسط جاذبجذب اکسی

(Song et al., 2019( بید ،)Wang et al., 2018)،  ریز

ها ( و لجنSantaeufemia et al., 2016ها )جلبک

(Mihciokur and Oguz, 2016 انجام شده است. اکسی )

                                                      
1World Health Organization 
2 Oxytetracycline 

( مولکولی آمفوتر است که تعدادی OTC)2تتراسایکلین 

(. در Jones et al., 2005های یونی/قطبی دارد )گروه

بیوتیک، ساختار جاذب و همچنین فرآیند جذب این آنتی

توانند ، دما و قدرت یونی میpHمحیطی از جمله عوامل 

سازی (. بنابراین بهینهLaak et al., 2006تأثیرگذار باشند )

سزایی در بهبود تواند نقش بهعوامل موثر بر فرآیند جذب می

دیواره چند یکربن یهانانولولهعملکرد جاذب داشته باشد. 
3(MWCNT) چیلوله پ کیهستند که در  یتیصفحات گراف 

علتّ ساختار اند بهاین ترکیبات توانسته اند.خورده

فیزیکوشیمیایی ویژه، مساحت سطح و فضای خالی زیاد، و 

ی که و حرارت یکیمکان ،ینور ،یکیالکترونهمچنین خواص 

-دارند توجه بسیاری از محققان را در حوزه مطالعات محیط

(. در این Baziar et al., 2017زیستی به خود جلب کنند )

شده های کربنی اکسید و مغناطیسیمطالعه کارایی نانولوله

بیوتیک اکسی دارای گروه عاملی آمین برای جذب آنتی

های آبی مورد بررسی قرار گرفته است. تتراسایکلین از محیط

سازی شرایط تأثیرگذار بر فرآیند جذب براساس روش بهینه

. طراحی مرکب مرکزی انجام گرفته است-آماری سطح پاسخ

ویژه منابع آبی، زیست، بهبا توجه به اینکه آلودگی محیط

آید، این شمار میها مشکلی جدی بهبیوتیکتوسط آنتی

تواند جهت ارائه روشی نوین برای حذف آلاینده مطالعه می

 های آبی مفید واقع گردد.اکسی تتراسایکلین از محیط

 

 مواد و روش ها

 99مطالعه با خلوص بالای تمام مواد مورد استفاده در این 

زدایی درصد از شرکت مرک آلمان تهیه گردید و از آب یون

فرآیند ، در تمام مراحل سنتز (µS.m 05/0> EC-1)شده 

های استاندارد اکسی تتراسایکلین و تهیه محلول جذب

درصد  99/99استفاده شد. همچنین از گاز نیتروژن با خلوص 

برای یق استفاده گردید. در این تحق جهت سنتز نانوجاذب

 1/0از سدیم هیدروکسید و هیدروکلریک اسید  pHتنظیم 

3 Multi-walled carbon nanotubes  



 1401 بهار ،1 شماره ،75 دوره طبیعی، زیست محیط  
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های کربنی منظور تهیه نانولولهمولار استفاده شد. در ابتدا به

 با یوارهچند د یکربن یهانانولوله از گرم 5/0اکسید شده، 

 و  4SO2Hهای اسید مولار 8 از مخلوط لیترمیلی 120

3HNO  100در دمای  ساعت 10 مدت به 1به  3به نسبت 

گراد در شرایط تقطیر قرار داده  و مخلوط شد. درجه سانتی

شسته  مقطر آب با کامل طوردست آمده بهبه مخلوط سپس،

 نهایت در و برسد به محدودة خنثی شستشو آب pH شد تا 

ساعت در خشک کن انجمادی قرار گرفت تا  24به مدت 

های کردن نانولولهشد. سپس در جهت مغناطیسی  خشک

رسوبی مغناطیسی استفاده شد شده از روش همکربنی اکسید

(Azizi et al., 2014; Ghasemi et al., 2017 در این .)

 یوارهچند د یکربن یهانانولولهگرم از میلی 300روش ابتدا 

در حمام لیتر آب مقطر مخلوط و میلی 300در شده  یداکس

پراکنده  دقیقه 90 ت( به مدKHz 40 ،W 200فراصوت )

مول کلرید آهن میلی 2ند سپس به مخلوط تهیه شده شد

(III شش آبه و )1 ( میلی مول کلرید آهنII و )لیتر میلی 20

درصد به آرامی و در حضور گاز نیتروژن در دمای  25آمونیاک 

درجه  80محیط اضافه گردید. پس از آن دمای محلول به 

ساعت در حضور گاز  5مدت گراد افزایش یافت و به سانتی

نیتروژن تحت شرایط تقطیر قرار گرفت. محصول نهایی 

 pHزدایی شده و اتانول شسته شد تا چندین بار با آب یون

 یهانانولوله نهایت در به محدودة خنثی رسید و شستشو آب

خشک  مغناطیسی سنتزشده با استفاده از یوارهچند د یکربن

منظور گردید. بهشک خ ساعت 24به مدت  یکن انجماد

 200های کربنی مغناطیسی شده، دار کردن نانولولهآمین

کلرومتان در حمام لیتر دیمیلی 50در  گرم از آنمیلی

 103دقیقه پراکنده شد و در ادامه  10التراسونیک به مدت 

 30( و بعد از DCC)4کربودیامید سیکلوهگزیلگرم دیمیلی

سوکسین آمید وکسیگرم هیدرمیلی 58دقیقه هم زدن 
5(NHS به سوسپانسویان اضافه و واکنش برای مدت چهار )

میکرولیتر  500ساعت تحت گاز آرگون قرار داده شد. سپس 

                                                      
4 N,N′-Dicyclohexylcarbodiimide  
5N-Hydroxysuccinimide 

صورت قطره قطره به مخلوط ( بهEDA)6آمین دیاتیلن

ساعت تحت گاز آرگون قرار  12اضافه شد و واکنش برای 

از نور و روی  داده شد. همه مراحل سنتز در دمای محیط، دور

دور بر دقیقه انجام شد.  500همزن مغناطیسی با سرعت 

کلرومتان و چندین بار با بار با دی 2محصول تولید شده 

خشک کن  اتانول شسته شد، و در نهایت با استفاده از

 Kazemi et) گردیدخشک  ساعت 24به مدت  یانجماد

al., 2019)  .( مطالعه اثر عوامل مختلف اجراییpH ، غلظت

اولیه اکسی تتراسایکلین، زمان تماس و مقدار جاذب( بر 

میزان ظرفیت جذب نانو جاذب سنتز شده با استفاده از روش 

( α–تا  α+سطح ) 5طراحی مرکب مرکزی در -سطح پاسخ

 Design Expertانجام گرفت. این طرح آماری با نرم افزار 

 30ها، و تعداد کل آزمایش 6اجرا شد. تعدا نقاط مرکزی  8.0

(. همچنین آنالیز تجزیه 1مورد برآورد و اجرا شد )جدول

برای تعیین اثر پارامترهای مستقل بر پاسخ استفاده  واریانس

 شد.

میلی  100برای بررسی اثرات پارامترهای تأثیرگذار، 

میلی لیتری با  250لیتر محلول اکسی تتراسایکلین در ارلن 

شده و مقدار آماده  3مشخص شده در جدول  pHغلظت و 

تعیین شده از جاذب به آن اضافه شد و برای مدت زمان ذکر 

گراد روی همزن درجه سانتی 25شده در دمای ثابت 

مغناطیسی قرار گرفت. پس از فرآیند جذب، از یک آهنربا 

قوی برای جداسازی جاذب از محلول استفاده شد. سپس 

برای تعیین مقدار آنتی بیوتیک جذب شده از دستگاه 

نانومتر استفاده  355در طول موج  UV-Visسپکتروفتومتر ا

بیوتیک اکسی تتراسایکلین جذب شده شده است. میزان آنتی

در مقابل جرم جاذب در حالت تعادل که معادل ظرفیت جذب 

(qeمی باشد از معادله زیر محاسبه می ):شود 

qe(
mg

g
) =

(C0 − Ce) × V

W
 

جذب شده به ازای واحد جرم  OTCمیزان   qeکه در آن 

جرم جاذب بر حسب  Wجاذب برحسب میلی گرم بر گرم، 

6 Ethylenediamine  
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غلظت ابتدایی   Ce و C0حجم محلول برحسب لیتر،  V، گرم

گرم بر لیتر را برحسب میلی OTCآنتی بیوتیک و تعادلی 

ها با سه بار دهند. لازم به ذکر است که آزمایشنشان می

حاصل مورد استفاده قرار تکرار انجام شدند و میانگین نتایج 

 گرفت.

 

 نتایج

-FTآنالیز طیف سنجی مادون قرمز با تبدیل فوریه )

IR:) کربنی های سطحی جاذب نانولولهبرای تعیین گروه

 cm-1 400تا  4000در گستره  IR-FTشده از آنالیز دارآمین

حاصل از مراحل  FT-IRهای طیف 1استفاده شد. در شکل 

دار شده با گروه کربنی چند دیوارة عاملمختلف سنتز نانولوله

و  cm 3412-1 حضور پیک در آمین نشان داده شده است. 
 1-cm 1725 ترتیب بیانگر ارتعاشات کششی گروه تواند بهمی

Cو کربونیل ) (OH–)هیدروکسیل  O- در گروه )

های ( تشکیل شده در سطح نانولولهCOOHکربوکسیل )

ترتیب به cm 1604-1 و  cm 3731-1 های کربنی باشد. پیک

و پیوند دوگانه کربن  C–OHمربوط به ارتعاشات کششی 

C=C باشد )های کربنی میدر نانولولهPeer et al., 2018; 

Shahbazi et al., 2013 در طیف .)FT-IR  بعد از

 ةمغناطیسی کردن نانوکامپوزیت، پیک مشاهده شده در ناحی
1-cm 570-590  مربوط به ارتعاش کششی باندO-Fe  در

 Li) است اتصال یافته در سطح نانوکامپوزیت 4O3Fe ساختار

2013., et al; Wu 2013., et al 1(. حضور پیک-cm 

دار شده با در طیف نانولولة کربنی چند دیوارة عامل 3309

 (OH–)آمین که با ارتعاش کششی گروه هیدروکسیل 

است  -2NHهمپوشانی دارد، مربوط به ارتعاش کششی گروه 

کننده اتصال گروه آمین به گروه کربوکسیل و ایجاد که تأإیید

های پیوند آمیدی است. همچنین در مقایسة طیف نانولوله

چند  یکربن یهانانولولهکربنی چند دیوارة مغناطیسی و 

 mc 1633-1با گروه آمین دو پیک در ناحیة  یسیمغناط یوارةد

در   C=Oترتیب مربوط به ارتعاش کششی به cm 1560-1و 

  2NHدر  H-Nبه ارتعاش کششی ( و I)ایمید  NHCOپیوند 

(. نتایج Fan et al., 2012قابل مشاهده و شناسایی است )

تواند شود، میآنالیز عنصری که در ادامه توضیح داده می

کننده وجود این گروه عاملی روی نانوکامپوزیت تأیید

2NH-MGO .باشد 

آنالیز وزن سنجی  (:TGA) سنجی حرارتیآنالیز وزن

های عاملی ترکیب و جهت تخمین میزان گروهحرارتی 

استفاده شد. در  در برابر تغییرات حرارتیپایداری ساختار آن 

مربوط به درصد کاهش وزن  TGA، منحنی 2شکل 

درجة  900تا  25برحسب افزایش درجة حرارت از دمای 

اکسید شده،  یوارةچند د یکربن نانولولهگراد مربوط به سانتی

چند  کربنی نانولوله و یسیمغناط یوارهچند د ینانولوله کربن

در اتمسفر  یندار شده با گروه آمعامل یسیمغناط یوارةد

طور که در شکل ده است. هماننیتروژن نشان داده ش

 120شود، کاهش وزنی که در دمای کمتر از مشاهده می

آب موجود در ساختار تبخیر  ةدهندشانافتد، ندرجه اتفاق می

صورت فیزیکی روی که به است های سنتز شدهنانوکامپوزیت

نانولوله (. Peer et al., 2018سطح آن جذب شده است )

، پایداری حرارتی کمتری دارد شده یداکس zیوارچند د یکربن

حاصل از  واندروالسی پیوندهای از تواند ناشیکه می

دار در سطح نانو جاذب دار و اکسیژنهای عاملی کربنگروه

درجه  250تا  120باشد. کاهش وزن نمونه در گسترة دمایی 

 .یمرکب مرکز یطراح یانتخاب شده برا یرو مقاد یتجرب یپارامترها -1جدول 

 مقدار علائم پارامتر

  +α +1 0 -1 –α 

pH A 5/8 25/7 6 75/4 5/3 

 B 30 75/23 5/17 25/11 5 مقدار جاذب استفاده شده

 C 70 55 40 25 10 غلظت ابتدایی محلول

 D 70 55 40 25 10 زمان تماس
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های عاملی دلیل تخریب و تجزیة گروهتواند بهگراد میسانتی

اکسیژن مثل کربوکسیل، کربونیل، اپوکسید و  ناپایدار حاوی

، COهای هیدروکسیل باشد که نتیجة آن رهاسازی مولکول

2CO ( و بخار آب استet ; Wang 2010., et al Shen

al., 2013 .) آنالیزTGA یداکس یوارةچند د یکربن ةنانولول 

دهد که پایداری حرارتی آن در برابر مغناطیسی نشان می شده

 یوارةچند د یکربن ةدر مقایسه با نانولولافزایش درجه حرارت 

دلیل حضور نانوذرات تواند بهاست که می شده بیشتر یداکس

 یداکس یوارةچند د یکربن ةنانولولدر سطح  4O3Feمغناطیسی 

چند  یکربن ةنانولول TGAحال در منحنی باشد. با این شده

  کاهش در شیب نمودار مشاهده %30، شده یداکس رةیواد

در سطح آن و  4O3Feید وجود نانوذرات ؤشود که میم 

 یداکس یوارةچند د یکربن ةنانولولهای اکسیژنی در سطح گروه

(. همچنین Yang et al., 2009مغناطیسی باشد ) شده

اکسید شده مغناطیسی  یوارةچند د ینانولوله کربنمنحنی 

 یوارةچند د ینانولوله کربندار شده در مقایسه با منحنی آمین

مغناطیسی، کاهش وزن بیشتری را نشان  شده یداکس

دلیل پایداری حرارتی کمتر ساختار تواند بهدهد، که میمی

طور تقریبی گروه های آمین قرار گرفته روی سطح باشد و به

درصد کاهش  10گراد درجه سانتی 230در دمای بالاتر از 

سبب عدم پایداری تواند بهشود که این میمی وزنی مشاهده

حرارتی در ساختار کربنی و پیوند کووالانسی بین گروه آمینی 

EDA وزیت های اکسیژنی روی سطح نانو کامپو گروه

 (.Cui et al., 2015; Hu et al., 2013دار شده باشد )آمین

 
و  (A: Magnetic-MCWNTمراحل مختلف سنتز نانولولة کربنی چند دیواره مغناطیسی ) FT-IRهای طیف -1شکل 

 (.2NH-4O3B: MCWNT@Feدار شده با گروه آمین )عامل نانولولة کربنی چند دیوارة مغناطیسی

 
 ( وB) یسیمغناط یوارةچند د ینانولوله کربن(، Aاکسید شده ) یوارةچند د ینانولوله کربنمربوط  TGAمنحنی  -2شکل 

 .(Cین )دار شده با گروه آمعامل یسیمغناط یوارةچند د کربنی نانولوله
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مقدار  یکم یجهت بررس  (:CHNS) یعنصر یزآنال

و گوگرد موجود در  یتروژنن یتروژن،عناصر کربن، ن

( CHNS) یعنصر یزسنتز شده از روش آنال یتنانوکامپوز

 یمربوط به نانولوله کربن یعنصر یزآنال یجاستفاده شد. نتا

 یسیمغناط یوارةچند د یو نانولوله کربن یسیمغناط یوارةچند د

 یجطور که نتاهمان ارائه شده است. 2ار شده در جدول دینآم

 ین،با گروه آم هانانوکامپوزیت کردن دارعامل دهدینشان م

 یجنتا ینکه ا دهدیم یشرا افزا CHNSعناصر  یدرصد وزن

 TGAو  FT-IR یها یزآنال یجنتا ییدکنندهتأ تواندیم

 گروه با شده سنتز نانوجاذب موفق شدن داردرمورد عامل

  ( باشد.EDA) ینآم های

 آنالیز (:VSMسنجی نمونه ارتعاشی )آنالیز مغناطیسی

با استفاده سنتز شده  هایخاصیت مغناطیسی نانوکامپوزیت

شد.  ( انجامVSMنمونه ارتعاشی ) سنجطیسدستگاه مغنا از

، 4O3Feهای مربوط به خاصیت و قدرت مغناطیسی منحنی

چند  ینانولوله کربنیسی و مغناط Zیوارچند د ینانولوله کربن

نشان داده شده  3دار شده در شکل آمین یسیمغناط Zیوارد

، 4O3Feاست. بر اساس نتایج، قدرت مغناطیسی نانو ذرات 

چند  یو نانولوله کربن یسیمغناط یوارةچند د ینانولوله کربن

، 11/47، 37/63ترتیب به دار شدهینآمیسی مغناط یوارةد

20/36 emu/g توان نتیجه گرفت دست آمد. بنابراین میبه

 یوارةچند د ینانولوله کربنکه میزان خاصیت مغناطیسی 

دلیل قرار تواند بهبوده که می 4O3Feکمتر از  یسیمغناط

های کربنی باشد و گرفتن نانوذرات در ساختار نانولوله

چند  ینانولوله کربنهمچنین میزان خاصیت مغناطیسی 

 ینانولوله کربنز دار شده نیز کمتر اینآم یسیمغناط یوارةد

دهنده تواند نشانباشد که میمی یسیمغناط یوارةچند د

چند  ینانولوله کربن  های عاملی آمین روی سطححضور گروه

 Wang et al., 2015; Zhang etباشد ) یسیمغناط یوارةد

al., 2013 .)رغم کاهش میزان قدرت مغناطیسی علی

شده در مغناطیسی جاذبنانو، دار شدنبعد از عامل نانوجاذب

ربا از راحتی توسط آهنپایان فرآیند جذب به سرعت و به

دهد خاصیت مغناطیسی ، که نشان میشودمیمحلول جدا 

 کارایی لازم را دارد.دار شدن پس از عامل جاذب

 یوارةچند د یو نانولوله کربن یسیمغناط یوارةچند د یمراحل مختلف سنتز نانولوله کربن یعنصر یزآنال -2جدول 

 شده. دارینآم یسیمغناط

 وزنی درصد
چند  ینانولوله کربن

 یسیمغناط یوارهد

 یوارهچند د ینانولوله کربن

 شده دار آمین یسیمغناط

 06/14 42/11 کربن

 16/1 78/0 هیدروژن

 03/3 49/1 نیتروژن

 

 
چند  ینانولوله کربن( و  b) یسیمغناط یوارةچند د ی، نانولوله کربنFe3O4 (a) یسیقدرت مغناط یمنحن -3شکل

 (.cدار شده ) ینآم یسیمغناط یوارةد
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 (:RSMطراحی آزمایش به روش سطح پاسخ )

های حاصل از طراحی آزمایش به روش سطح پاسخ داده

بیوتیک اکسی مرکزی( برای حذف آنتی )طراحی مرکب

های های آبی با استفاده از نانولولهتتراسایکلین از محیط

طور ارائه شده است. همان 3دار شده در جدول کربنی عامل

شود، دامنة تغییرات مقدار ظرفیت جذب که مشاهده می

 توسط جاذب سنتز شده. یکلینتتراسا یحذف اکس یمختلف برا یشآزما یطپاسخ مربوط به شرا یرمقاد -3جدول 

شماره 

 آزمایش
pH 

(A) 

مقدار جاذب 

(mg) 

غلظت ابتدایی آنتی بیوتیک 

(mg/L) 

زمان تماس 

(min) 

ظرفیت جذب اندازه گیری 

 (mg/gشده )

1 6 5 40 40 33/48  

2 6 5/17  40 40 52/17  

3 75/4  25/11  55 25 63/105  

4 25/7  75/23  55 55 73/34  

5 25/7  25/11  55 55 32/70  

6 6 5/17  40 10 25/33  

7 75/4  25/11  55 55 65/124  

8 6 5/17  40 40 62/37  

9 75/4  75/23  25 55 87/40  

10 25/7  75/23  25 25 63/18  

11 75/4  25/11  25 25 44/34  

12 6 5/17  70 40 47/130  

13 25/7  75/23  25 55 33/25  

14 6 30 40 40 22/30  

15 75/4  75/23  55 25 63/58  

16 25/7  75/23  55 25 54/29  

17 6 5/17  40 40 23/41  

18 75/4  25/11  25 55 11/51  

19 25/7  25/11  25 55 22/50  

20 25/7  25/11  55 25 21/62  

21 5/3  5/17  40 40 52/91  

22 6 5/17  40 40 52/38  

23 6 5/17  10 40 02/4  

24 6 5/17  40 40 36/35  

25 6 5/17  40 40 32/31  

26 75/4  75/23  55 55 89/65  

27 75/4  75/23  25 25 85/35  

28 25/7  25/11  25 25 21/43  

29 6 5/17  40 70 32/56  

30 5/8  5/17  40 40 02/5  
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تا  6/18گیری شده در شرایط مختلف آزمایشی از اندازه

میلی گرم بر گرم بوده است. با توجه به نتایج حاصل  4/130

بیوتیک اکسی تتراسایکلین شده مدل بهینه برای حذف آنتی

دست آمده است. از میان پارامترهای مدل کوآدراتیک به

به  تأثیرگذار بر پاسخ آزمایش، بیشترین ضریب و اثر مربوط

باشد پارامتر غلظت ابتدایی اکسی تتراسایکلین در محلول می

و غلظت  pHو از میان ضرایب دو متغیری، ضریب متغیرهای 

بیوتیک اثرات ابتدایی و اثر مربع ضریب غلظت ابتدایی آنتی

داری بر نتیجه آزمایش؛ همچنین ضریب زمان تماس معنی

بر پاسخ آزمایش کمترین اثر را داشته است. همچنین در 

های حاصل از مطالعه، شود که دادهمشاهده می 4شکل 

نزدیک بودن مقادیر واقعی و مقادیر دارای توزیع نرمال بوده و 

 

ها از توزیع نرمال بینی شده )راست(، نمودار تبعیت باقیماندهنمودار نتایج واقعی در برابر مقدار پیش -4 شکل

 )چپ(.

 آنالیز واریانس مربوط به عوامل مورد بررسی برای حذف اکسی تتراسایکلین توسط نانو جاذب سنتز شده. -4جدول 

 F p-valueنسبت  میانگین مربعات درجه آزادی مجموع مربعات منبع

 0001/0 88/7 53/1718 14 46/24059 مدل

A-pH 21/5277 1 21/5277 21/24 0002/0 

B-Dose 18/3005 1 18/3005 79/13 0021/0 

C-Con 97/10618 1 97/10618 72/48 0001/0< 

D-Time 22/611 1 22/611 80/2 1147/0 

AB 62/0 1 6175/0 0028/0 9583/0 

AC 39/1107 1 39/1107 08/5 0396/0 

AD 44/27 1 44/27 1259/0 7277/0 

BC 00/837 1 00/837 84/3 0689/0 

BD 31/44 1 31/44 2033/0 6585/0 

CD 09/1 1 09/1 0050/0 9445/0 

A² 40/488 1 40/488 24/2 1552/0 

B² 56/106 1 56/106 4889/0 4951/0 

C² 29/2204 1 29/2204 11/10 0062/0 

D² 75/307 1 75/307 41/1 2532/0 

   96/217 15 34/3269 باقیمانده

 0705/0 97/3 40/290 10 96/2903 عدم برازش
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دست آمده بهتایج نبینی شده توسط مدل و خطی بودن پیش

تواند بین خوبی مینمایانگر این است که مدل بهاز آزمایش 

بینی شده ارتباط برقرار کند و از صحت مقادیر واقعی و پیش

جدول آنالیز واریانس تغییرات  .باشدمیخوبی برخوردار 

( برای سنجش صحت مدل طراحی شده مورد 4)جدول 

کند که ارتباط استفاده قرار گرفته است. فرضیه صفر بیان می

داری بین پارامتر مستقل و وابسته در آزمایش وجود معنی

هستند،  05/0کمتر از  Pندارد. پارامتر هایی که دارای مقادیر 

فرضیه صفر برای  %95باشد که با اطمینان به این معنا می

دار هستند. سایر پارامتر ها اثر شود، بنابراین معنیها رد میآن

بیوتیک توسط دار و قابل توجهی بر میزان حذف آنتیمعنی

( برای 2Rاند. ضریب همبستگی )نانو جاذب سنتز شده نداشته

دست آمد که نمایانگر برازش به 88/0مدل طراحی شده 

بینی شده ها و مقادیر پیشمناسب بین نتایج  آزمایش

باشد. مقادیر بهینة پارامترهای تأثیرگذار بر ظرفیت جذب می

جدول  افزار محاسبه و دروسیله نرمنانو جاذب سنتز شده به

منظور بررسی روابط متقابل بین پارامترهای بهآمده است.   5

مستقل و پاسخ آزمایش، نمودار های سه بعدی سطح پاسخ 

، مقدار جاذب 5-1(. در شکل 5بکار گرفته شدند )شکل 

تنظیم  6گرم و میلی 5/17در مقادیر ثابت  pHاستفاده شده و 

 توسط نانو جاذب سنتز شده. یکلینتتراسا یمؤثر بر حذف اکس یپارامترها ینهبه ریمقاد -5جدول 

pH ابتدایی غلظت (mg/L) جاذب مقدار (mg) تماس زمان (min) جذب ظرفیت (mg/g) مطلوبیت 

75/4 55 25/11 55 79/122 94/0 

 
( اثر غلظت اولیة آنتی 1نمودار سطح پاسخ سه بعدی حذف اکسی تترا سایکلین توسط نانو جاذب سنتز شده ) -5 شکل

 و غلظت اولیة آنتی بیوتیک. pH ( اثر 3( اثر غلظت اولیة آنتی بیوتیک و مقدار جاذب، )2بیوتیک و زمان تماس، )
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ش هر دو پارامتر شود، افزایطور که مشاهده میاند. همانشده

زمان تماس  5-2دهد. در شکل پاسخ آزمایش را افزایش می

-نگه داشته شده 6دقیقه و  40محلول در مقادیر ثابت  pHو 

اند و برخلاف اثر غلظت ابتدایی جاذب بر پارامتر پاسخ، 

گذارد. در افزایش مقدار جاذب بر پاسخ آزمایش اثر منفی می

دقیقه و  40ب در مقادیر زمان تماس و مقدار جاذ 5-3شکل 

نیز همانند پارامتر  pHاند و پارامتر گرم ثابت شدهمیلی 5/17

عنوان پاسخ مقدار جاذب باعث کاهش ظرفیت جذب به

طور که مشخص است پارامتر زمان شود. همانآزمایش می

داری نداشته است، اثر تماس بر پاسخ آزمایش اثر معنی

و مقدار جاذب نیز در مقایسه با اثر پارامتر  pHپارامتر های 

اند بیوتیک بر میزان ظرفیت جذب کمتر بودهغلظت اولیة آنتی

توان گفت مقدار غلظت اولیة بیشترین تأثیر را بر پارامتر و می

  پاسخ داشته است.

 

 بحث و نتیجه گیری

بیوتیک اکسی تتراسایکلین از در این مطالعه حذف آنتی

های توسط جاذب سنتز شده از نانو لولههای آبی محیط

های دار شده با گروهکربنی اکسید شدة مغناطیسی و عامل

سازی شد. همچنین آمین در شرایط مختلف بررسی و بهینه

گروه عاملی اصلی و مؤثر در جذب  FT-IRبا توجه به طیف 

باشد می 2NHآنتی بیوتیک اکسی تتراسایکلین، گروه عاملی 

سطح جاذب قرار گرفته است. نتایج حاصل  خوبی رویکه به

دار شدن نانو نیز عامل CHNSو  TGAاز آنالیزهای 

کنند. کامپوزیت سنتز شده با گروه عاملی آمین را تأیید می

دهد که نیز نشان می VSMآنالیز مغناطیسی جاذب به روش 

جاذب سنتز شده از خاصیت مغناطیسی کافی برای جداسازی 

سازی ذب برخوردار است. در فرآیند بهینهآن پس از فرآیند ج

، مقدار pHهای مؤثر بر پاسخ آزمایش، پارامتر های پارامتر

بیوتیک و زمان تماس جاذب بررسی جاذب، غلظت اولیة آنتی

-بیوتیک اکسی تتراشدند. بالاترین مقدار ظرفیت جذب آنتی

گرم بر میلی 79/122سایکلین توسط نانو جاذب سنتز شده )

گرم، غلظت میلی 25/11، مقدار جاذب pH 75/4ر گرم( د

دست دقیقه به 55گرم بر لیتر و زمان تماس میلی 55ابتدایی 

  آمد.

در  سنتز شده: یتجذب نانو کامپوز یتبر ظرف pHاثر 

عنوان جاذب، به یتظرف یزانبر م pHمطالعه اثر پارامتر  ینا

شده و  یبررس 25/7تا  75/4در بازه  یرگذار،تأث یفاکتور

 دارییاثر معن یشبر پاسخ آزما pH ییراتمشاهده شد که تغ

طور که مشخص است، در محدودة مورد داشته است. همان

جذب  سایکلینتترا یاکس یزانم pHمقدار  یشبا افزا بررسی،

که بخش اعظم  یلدل ینااست. به یافتهشده، کاهش 

از  pH 9/6در حدود  یکلینتتراسا یاکس یهامولکول

که در  یشده است در صورت یلآن تشک یخنث هایمولکول

pH 5/7یداکاهش پ %60آن به  یخنث های، مقدار مولکول 

به  یبا بار منف بیوتیکیآنت ینا هاین مولکولیزاو م کندیم

 یزانم رسد،یم 1/8به  pHکه  ی. زمانرسدیم 40%

 درسیم %80به  یبا بار منف یکلینتتراسا یاکس یهامولکول

(Jones et al., 2005 در .)pH یتراکم بارها یدیاس یها 

گروه  یمنف هاییونبالاتر تراکم  هایpHمثبت و در 

گرفت که،  یجهنت توانیم ین. بنابراشودیم یادز یدروکسیده

 هایو مولکول یدروکسیده هاییون ین، بpH یشبا افزا

 کربنیبر جذب توسط نانولوله یکلینتتراسا یاکس یمنف

 یتکه باعث کاهش ظرف شودیم یجادرقابت ا شدهدارینآم

 شودیم یباز هایpHجذب نانوجاذب سنتز شده در 

(Oleszczuk et al., 2009.)  

اثر مقدار جاذب بر ظرفیت جذب نانو کامپوزیت سنتز 

یکی از پارامتر های مهم و اثرگذار بر پاسخ، مقدار  شده:

سطح جاذب برای جاذب مورد استفاده است، زیرا گنجایش 

 ,.Barka et alکند )جذب ماده مورد مطالعه را تعیین می

(. بررسی تأثیر میزان جاذب بر نتیجه آزمایش در 2011

گرم انجام گرفته است میلی 75/23تا  25/11محدودة مقدار 

و نتیجه به این صورت است که چون جذب اکسی 

ی از های بالا نیز با میزان کمتتراسایکلین حتی در غلظت

جاذب انجام شده است، دیگر افزایش بیشتر مقدار جاذب 

بیوتیک توسط جاذب باعث افزایش میزان جذب آنتی
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بیوتیک اشباع شود و درواقع سطح جاذب توسط این آنتینمی

شود با افزایش بیشتر مقدار جاذب شده است که سبب می

استفاده برای جذب اکسی تتراسایکلین، مقدار جذب افزایش 

ته و بنابراین ظرفیت جذب نانو کامپوزیت کاهش بیابد نداش

(Zaher et al., 2020.)  

بیوتیک بر ظرفیت جذب نانو اثر غلظت اولیه آنتی

توان به این ها میبا بررسی داده کامپوزیت سنتز شده:

ترین پارامتر اثرگذار بر ظرفیت جذب نانو نتیجه رسید که مهم

بیوتیک اکسی تتراسایکلین در کامپوزیت، غلظت ابتدایی آنتی

بیوتیک در محدودة محلول است. بررسی اثر غلظت اولیة آنتی

با افزایش گرم بر لیتر نشان داده است که میلی 55تا  25

پاسخ آزمایش  ،ابتدایی در محلول اکسی تتراسایکلینغلظت 

 55تا  40محدودة کند که این افزایش در افزایش پیدا می

افزایش پاسخ  .شته استیب بیشتری داش میلی گرم بر لیتر

آزمایش همراه با افزایش غلظت ابتدایی اکسی تتراسایکلین 

های فعال موجود در محلول، نمایانگر این است که مکان

های اکسی روی سطح جاذب برای جذب مولکول

اند و های بالا نیز هنوز اشباع نشدهتتراسایکلین در غلظت

بیوتیک دارد یی برای آنتیجاذب سنتز شده ظرفیت جذب بالا

های عاملی علتّ قرار گرفتن گروهتواند بهکه این پدیده می

 ,.Harja et alطور مؤثر روی سطح جاذب باشد )دار بهآمین

2017; 2018 .) 

ظرفیت جذب نانو کامپوزیت سنتز اثر زمان تماس بر 

در این مطالعه پارامتر زمان تماس، کمترین تأثیر را  شده:

روی فاکتور پاسخ داشته است. بررسی نتایج آزمایش نشان 

تا  25، در محدودة زمان انجام فرآیند با افزایش کهدهد می

به مقدار  دقیقه ظرفیت جذب نانو کامپوزیت سنتز شده 55

پارامتر زمان با اثرگذاری بر  افزایش پیدا کرده است. یکم

تواند میزان کاربردی بودن جاذب و سرعت انجام آزمایش می

پاسخ آزمایش را تغییر دهد. تغییرات میزان جذب با زمان 

تماس بیانگر این پدیده است که با افزایش زمان تماس 

 های اکسی تتراسایکلین تا رسیدن فرآیندجاذب با مولکول

های سطحی فعال برای جذب به تعادل، جاذب همچنان گروه

 (. نتایجHarja et al., 2018بیوتیک داشته است )جذب آنتی

منظور توان بهمی که است موضوع این بیانگر حاضر تحقیق

ویژه در بیوتیک ها در محیط زیست بهکاهش گسترش آنتی

کربنی ایهها استفاده کرد. نانولولهمنابع آبی، از نانوجاذب

دار شدن با گروه آمین، اکسید شده پس از قرار دادن عامل

بیوتیک اکسی علاوه بر حفظ کارایی برای جداسازی آنتی

های آبی، باتوجه به دارا بودن خاصیت تتراسایکلین از محیط

مغناطیسی، امکان جداسازی و استفاده مجدد را نیز دارند. 

سنتز شده در این همچنین برای افزایش اثربخشی نانوجاذب 

مطالعه، میزان غلظت اکسی تتراسایکلین در محلول ابتدایی 

طور کلی، این نانو ای برخوردار است. بهاز اهمیت ویژه

کامپوزیت سرعت زیاد، قابلیت بالا و ظرفیت جذب کارآمد 

های بیوتیک اکسی تتراسایکلین از محیطبرای حذف آنتی

های ساختار اد و ویژگیآبی را دارد که ناشی از سطح مقطع زی

شود باشد، همچنین به سادگی جداسازی میای آن میشبکه

صورت متوالی مورد استفاده قرار گیرد.تواند بهو می
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