
*Corresponding author: arami@aut.ac.ir 

available online @ www.jcst.icrc.ac.ir  
  103ـ 112 ،)1392 (7/ ـ پژوهشي علوم و فناوري رنگ نشريه علمي

  

  

  86 آبي  ي كربني و بررسي كاربرد آن در حذف رنگزاي مستقيمها اصلاح نانولوله
  

3، هژير بهرامي*2، مختار آرامي1جليل قبادي
 

  15875- 4413: شد، دانشكده مهندسي نساجي، دانشگاه صنعتي اميركبير، تهران، ايران، صندوق پستي دانشجوي كارشناسي ارـ1

  15875- 4413: پستي صندوق ايران، تهران، اميركبير، صنعتي دانشگاه نساجي، مهندسي  استاد، دانشكدهـ2

  15875- 4413: پستي قصندو ايران، تهران، اميركبير، صنعتي دانشگاه نساجي، مهندسي  دانشيار، دانشكدهـ3

  20/6/1392: در دسترس به صورت الكترونيكي از   10/8/91 :تاريخ پذيرش  6/3/91 :تاريخ دريافت
  

  

  
  

    

و كـاربرد آن بـراي   ) CTAB: ستيل تري متيل آمونيـوم برمايـد     (ي كربني چند ديواره با يك سطح فعال كاتيوني          ها  در اين تحقيق، اصلاح نانولوله    

و ) FTIR(گيـري زيـر قرمـز     ي اصلاح نشده و اصـلاح سـطح شـده توسـط طيـف      ها  نمونه. بررسي گرديد ) DB86 (86حذف رنگزاي مستقيم آبي     

 oC 25 در دماي pHأثير متغيرهاي فرآيندي مانند مقدار جاذب، غلظت اوليه محلول رنگزا و ت. مطالعه شد) SEM( ميكروسكوپ الكتروني پويشي

 86نتايج نشان داد كه جذب رنگزاي آبي .  و فروندليش بررسي شدلانگميوري حالت تعادل ها  فرآيند جذب، توسط ايزوترمسازوكار. بررسي گرديد

ي كربني خام و ها  توسط نانولولهلانگميورحداكثر ظرفيت جذب . كند مي تبعيت لانگميورزوترم ي كربني خام و اصلاح شده از اي   ها  بر روي نانولوله  

ي سينتيك شـبه مرتبـه اول و شـبه          ها  از مدل . دست آمد ه   ب mg/g 149,25 و   69,93 به ترتيب مقدار     86اصلاح شده براي رنگزاي مستقيم آبي       

 مشخص شد كه فرآيند جذب با يك تقريب خوب از مدل سينتيك مرتبه دوم تبعيت     .مرتبه دوم براي بررسي سينتيك فرآيند جذب استفاده شد        

باشد،  ي كربني خام بسيار بالاتر ميها ي كربني اصلاح شده در مقابل نانولوله   ها  مطالعات فرآيند جذب نشان داد كه ظرفيت جذب نانولوله        . كند مي

  .  كار برده هاي نساجي ب رآمد براي حذف رنگزاهاي آنيوني از پسابتوان اين جاذب را به عنوان يك جاذب موثر و كا بنابراين مي
 

  . سينتيك، ايزوترم، حذف رنگزا،  سطح فعال كاتيوني،ي كربني اصلاح شدهها نانولوله :ي كليديها  واژه
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In this study, the modification of multi-walled carbon nanotube (MWCNT) with a cationic surfactant (cetyl trimethyl ammonium 

bromide, CTAB) and its application for removal of Direct Blue 86 (DB86) was investigated. The raw and functionalized samples 

were characterized by Fourier Transform Infrared (FTIR) spectroscopy and scanning electron microscopy (SEM). The influence 

of operational parameters such as adsorbent dosage, initial dye concentration and pH were studied at 25oC. Understanding the 

mechanism of the adsorption, Langmuir and Freundlich models were used. The results indicate that the data for adsorption of 

DB86 onto raw and modified carbon nanotubes fitted well to Langmuir isotherm. The Langmuir adsorption capacities of raw and 
modified carbon nanotube for DB86 were established as 69.93 and 149.25 mg/g, respectively. Pseudo first and second-order 

models were adopted to evaluate data and elucidate the kinetic adsorption process. The rates of sorption were found to conform 

to pseudo-second order kinetic with good correlation. The adsorption experiments indicated that the capacity of modified carbon 

nanotubes is more significant than raw carbon nanotubes, thus it could be used as an effective adsorbent for removing anionic 

dyes from textile waste waters. J. Color Sci. Tech. 7(2013), 103-112©. Institute for Color Science and Technology. 
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  ـ مقدمه1
امروزه صنايع بسياري همچون نـساجي، جـوهر، چـوب و كاغـذ، مـواد              

ي رنگـي را وارد     هـا    حجم وسـيعي از پـساب      غيره بهداشتي و    -آرايشي

واسـطه سـميت آنهـا و       ه  حضور اين رنگزاها ب   . نمايند ميمحيط زيست   

ي طبيعي به يك مساله چـالش برانگيـز     ها  تحت تأثير قرار دادن زيبايي    

به منظور كاهش خطرات دفع ]. 1،2[ع تبديل شده است     در ميان جوام  

ي رنگي قبل از    ها  ي رنگي به محيط زيست، تصفيه پساب      ها  اين آلاينده 

ي فيزيكي، شيميايي ها روش]. 3[رسد   ميتخليه لازم و ضروري به نظر       

و بيولوژيكي بسياري همچون جذب، تجزيه نوري و تجزيـه بيولـوژيكي            

  ]. 4 -6[اند  عرفي گرديده ماه براي حذف رنگزاها از پساب

واسطه سادگي كاربرد و بازيـابي جـاذب بـه يـك            ه  فرآيند جذب ب  

تـاكنون  ]. 7[فرآيند جداسازي بسيار مشهور و موثر تبديل شده اسـت           

، پوسـت   ]9[، بنتونيـت    ]8[ي مختلفي همچون پوسته گنـدم       ها  جاذب

بـراي حـذف    ] 12[و پوسـته بـادام      ] 11[، پوسـته سـويا      ]10[پرتقال  

  .اند  مورد استفاده قرار گرفتهها نگزاهاي مستقيم از پسابر

 ـ  هـا   نانولوله واسـطه دارا بـودن خـصوصيات حرارتـي،     ه ي كربنـي ب

. اند الكتريكي و مكانيكي منحصر بفردشان بسيار مورد توجه قرار گرفته         

ي هـا   اي اين نانو لوله    سطح مقطع وسيع، خلل و فرج بالا و ساختار لايه         

ي خطرناك  ها  ثر و كارا براي حذف انواع گونه      ؤذبي م كربني آن را به جا    

ي كاتيوني، آنيـوني، آلـي و معـدني تبـديل نمـوده      ها همچون ناخالصي 

  ].13[است 

ي آبگريـز  هـا   ي كربني اصلاح نـشده داراي مكـان       ها  سطح نانو لوله  

اند اين  مطالعات نشان داده. فراواني براي جذب انواع تركيبات آلي است     

ي ميان  ها  گريز به تنهايي قادر به توضيح تمام واكنش       فعل و انفعالات آب   

 سازوكارهاساير  . باشد ميي كربني ن  ها  تركيبات شيميايي آلي و نانولوله    

 روي سـطح   πي بـالكي    هـا    بـين سيـستم    π-πهمچون فعل و انفعالات     

ي هـا   ي بنزني مولكـول   ها   يا حلقه  C=Cي  ها  ي كربني و گروه   ها  نانولوله

ي الكتروستاتيك از ديگر نيروهاي     ها  و جاذبه آلي، پيوندهاي هيدروژني    

ي كربنـي  هـا  ي آلي به سطح نـانو لولـه  ها  توضيح دهنده اتصال مولكول   

ي كربنـي از    ها  لولهداركردن سطح نانو    اصلاح يا عامل  ]. 14،15[هستند  

طريق افزايش فعل و انفعالات بين سطحي شامل پيوندهاي شـيميايي،           

 اتفاق زمينهي كربني اصلاح شده و ها فيزيكي يا مكانيكي سطح نانولوله

 و كـاهش  محلـول  ي كربنـي در   هـا   با اين كار تجمع نانو لولـه      . افتد مي

 هـا  اتصال اين نانو لوله    لذا. يابد ميافزايش   ديسپرسيون محلول پايداري

 ]. 16 -20[ يابد مي بهبود زمينهبه 

ي هـا   ي كربني بـا روش    ها  دهد نانولوله  ميمرور مقالات اخير نشان     

كـردن بـا     ، مغنـاطيس  ]HNO3] 21ددي همچون اكسيداسيون بـا      متع

(NH4)2 Fe(SO4)2 و FeNH4(SO4)2 ]22 [   و همچنين عمل نمـودن بـا

نشان داد كه  مياند، اما بررسي منابع عل اصلاح گرديده] 23[سطح فعال 

ي كربني اصـلاح شـده بـا سـطح فعـال بـراي حـذف                ها  كاربرد نانولوله 

در مطالعـه حاضـر، تهيـه و    . ار نگرفتـه اسـت     مورد ارزيابي قر   ها  آلاينده

ي كربنـي اصـلاح شـده بـا سـطح فعـال             ها  بررسي خصوصيات نانولوله  

بـدين منظـور، خـواص      .  مورد ارزيـابي قـرار گرفـت       CTABكاتيونيك  

سنجي زير قرمز  ي اصلاح شده با استفاده از طيفها سطحي اين نانولوله  

(FTIR)و ميكروسكوپ الكتروني پويشي (SEM) علاوه بـر  . عه شد مطال

ي هـا    از پـساب   86اين، سينتيك و ايزوترم حذف رنگزاي مستقيم آبي         

 pHرنگي نساجي بررسي و تأثير مقدار جـاذب، غلظـت اوليـه رنگـزا و                

  . روي اين فرآيند رنگبري مورد مطالعه قرار گرفت

  

  ـ بخش تجربي2

  ـ مواد1ـ2

خلـوص  (اره  ديـو  چند نوع از پژوهش اين در شده استفاده يها  نانولوله

 صـنايع  شركت از كه بود،) nm 50-30و قطر  µm 30-10، طول 95%

 اسـتفاده،  مورد رنگزاي. شد خريداري آلمان  GmbH پلاسما شيميايي

 آلمـان  1هوخـست  شـركت  از و بوده) DB86 (86 آبي مستقيم رنگزاي

 در رنگـزا  شيميايي ساختار. شد استفاده سازي خالص بدون و شد تهيه

 ستيل شده، استفاده كاتيوني فعال سطح. است شده دهدا نشان 1 شكل

 آمريكـا  سـيگما  شـركت  از كه بود) CTAB (برمايد آمونيوم متيل تري

 نـشان داده شـده   2 ساختار شيميايي اين ماده نيز در شـكل       .شد تهيه

  .مواد شيميايي ديگر از شركت مرك آلمان تهيه شد. است

  

 

  . ساختار شيميايي رنگزا:1شكل 

  

  

 

  

 . ساختار شيميايي مولكول سطح فعال كاتيوني:2 شكل

 

  

                                                                 
1- Hoechst 



  105 86 آبي   هاي كربني و بررسي كاربرد آن در حذف رنگزاي مستقيم                       اصلاح نانولوله    

  Journal of Color Science and Technology(2013)  )1392(علوم و فناوري رنگ علمي ـ پژوهشي  نشريه 

   روش كارـ2ـ2

  هاي كربني اصلاح شده سازي نانولوله آمادهـ 1ـ2ـ2

 از قرار زير    CTABهاي كربني با سطح فعال        روش اصلاح سطح نانولوله   

  :است

.  استون مخلوط شـد ml 250هاي كربني با   از نانولولهg  0,5مقدار

بـه ايـن    M 0,05 بـا غلظـت   CTABسپس مقـدار مشخـصي محلـول    

امـواج   دقيقـه توسـط   5مخلوط حاصـله بـه مـدت    . مخلوط افزوده شد  

  بـسامد مـورد اسـتفاده تحـت       فراصـوت   زن   هـم . زده شـد    هـم  فراصوت

KHz 24  سوسپانـسيون بدسـت آمـده تحـت دور          . درك ـ   عمل ميrpm 

نـشين   در نهايت مـواد تـه  .  دقيقه سانتريفيوژ شد10و به مدت   5500

و چندين مرتبه با آب دوبار تقطير شستـشو شـده، در آون و              شده جدا   

  ).3شكل (شوند  خشك مي oC70 تحت دماي 

 

  
  .هاي كربني اصلاح شده سازي نانولوله  روش آماده:3شكل 

  

 دقيقـه و تحـت      60 و به مدت     oC 1±25همه آزمايشات در دماي     

ير ي جذب، با افـزودن مقـاد      ها  گيري اندازه. دستگاه جارتست انجام شد   

 و در   86براي رنگـزاي مـستقيم آبـي        ) g 0,05-0,01(مختلفي جاذب   

 مختلـف  pHو در مقادير ) 20، 60،40و  mg/l 80(ي متفاوت ها غلظت

 محلــول بــا افــزودن مقــدار كمــي از pH. انجــام شــد) 2، 5، 6,5، 10(

NaOH يا HClتنظيم شد .  

  

  ي تجربيها  دادهـ بررسي2ـ2ـ2

ي تعـادلي هـستند كـه بـه      هـا    داده ي جذب، خواص جذبي و    ها  ايزوترم

پردازنـد و در     مـي  بـا مـواد جـاذب        ها  توصيف چگونگي واكنش آلاينده   

ايجـاد ارتبـاط مناسـب     . سازي مصرف جاذب نقش اساسي دارنـد       بهينه

براي منحني تعادل و بهينه نمودن طراحي يك سيستم جذب سطحي           

ماننـد  ي ايزوتـرم زيـادي   ها مدل .باشد ميبراي حذف رنگزا بسيار مهم 

بـراي تحليـل    ... پيترسـون و    -، فروندليش، تمپكـين، ردلـيش     لانگميور

 براي ها اين مدل. ي تجربي و توصيف تعادل در جذب وجود داردها داده

ارائه ديدگاهي راجع به سازوكار جذب، خواص سطحي، تمايل جذب و            

بنـابراين، ايجـاد يـك    . رونـد  مـي ي تجربي جذب به كار    ها  توصيف داده 

ي تعادل بـراي بهينـه نمـودن شـرايط و           ها  سب بين منحني  ارتباط منا 

اي  دو معادلـه  . باشـد  ميي جذب بسيار حائز اهميت      ها  طراحي سيستم 

ي هـا  ي جـذب در سيـستم  هـا  كه كاربرد زيادي براي توصـيف ايزوتـرم      

در ]. 24،25[ و فروندليش هـستند لانگميورمايع دارند، معادلات    / جامد

  . و فروندليش استفاده شدندلانگميوري ها اين تحقيق نيز مدل

به منظور تهيه اطلاعاتي در مورد عوامل موثر بر سـرعت واكـنش،             

دو مدل سـينتيكي كـه بـه صـورت          . باشد ميارزيابي سينتيك ضروري    

 ـ          رونـد شـامل     مـي كـار   ه  گسترده در منابع بـراي فرآينـدهاي جـذب ب

 معادله سينتيك مرتبـه     .باشند ميي سينتيك مرتبه اول و دوم       ها  مدل

باشد، زماني كاربرد دارد كه جـذب        ميول كه بر مبناي ظرفيت جاذب       ا

معادله سـينتيك   .  افتد ميسطحي توسط نفوذ از داخل يك مرز اتفاق         

دهـد كـه     مـي باشد، نـشان     ميمرتبه دوم كه بر مبناي جذب فاز جامد         

جذب شيميايي مرحله كند كننده سرعت اسـت و فرآينـدهاي جـذب             

 ]. 26،27[كند ميسطحي را كنترل 

انجـام   آمريكـا  ساخت) Metrohm (متر pH توسط pH گيري  اندازه

 بـراي  انگلستان CECIL 9200 مرئي -بنفشفرا اسپكتروفوتومتر. گرفت

 رنگـزاي  جـذب  آزمايـشات . گـردد  استفاده رنگبري ميزان گيري   اندازه

 بـراي . گـردد  انجـام   nm 660 در طول موج بيـشينه  86مستقيم آبي 

  استون و فعال سطح محلول در كربني يها  نانولوله بهتر اختلاط فرآيند

 آلمـان  كـشور   ساخت Dr. Hiescher UP200S مدل فراصوت زن هم از

ــا رنگبــري فرآينــد از پــس جــاذب ذرات. شــد اســتفاده  از اســتفاده ب

. شـدند  جداسازي پساب از آلمان ساخت Hettich EBA20 سانتريفيوژ

-FC65 (جارتــست دســتگاه از پــساب در جــاذب ذرات زدن هــم بــراي

VELP (خـصوصيات  ارزيـابي  بـراي . شـد  استفاده ايتاليا كشور ساخت 

 دسـتگاه  از شـده،  اصـلاح  و نـشده  اصـلاح  كربني يها  نانولوله سطحي

 Spectrum One مـدل  FTIR) (Perkin Elmerزيـر قرمـز   سـنجي  طيف

 ريخت براي. شد  استفاده cm-1 4000-500محدوده   ساخت آمريكا در  

 دستگاه از شده، اصلاح و نشده اصلاح كربني يها ولهنانول سطح شناسي

 اسـتفاده  آمريكا ساخت LEO 1455VP پويشي الكتروني ميكروسكوپ

  .گرديد

 

  ـ نتايج و بحث3

  ايزوترم جذبـ1ـ3

 بـه  نـسبت  بهتـر  بررسـي  براي تعادلي يها  واكنش اطلاعات از استفاده

 درك يبـرا  تحقيـق  ايـن  در. باشد مي سودمند بسيار جذب فرآيندهاي

 افنيتـه  و جـاذب  سطحي خواص جذب، سازوكار به نسبت تري صحيح

 ازجملـه  متفاوتي يها  مدل متفاوت، شونده جذب مواد به نسبت جاذب
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  .است شده گرفته كاره ب فروندليش و لانگميور تعادلي ايزوترم

 بر مبنـاي ايـن فـرض كـه جـذب در يـك سـري               لانگميورتئوري  

افتـد، اسـتوار اسـت       مياتفاق  هاي همگن خاص در داخل جاذب        مكان

  ) :1رابطه (

)1( 
1

o L e
e

L e

Q K C
q

K C
=

+

  

  

 Ceمقدار رنگزاي جذب شده بـر روي جـاذب در حالـت تعـادل،                qeكه  

 ثابـت  kLحـداكثر ظرفيـت جـذب و     Qoغلظت تعادلي محلـول رنگـزا،      

  .باشد مي لانگميورتعادل 

  :باشد مي به صورت زير 1فرم خطي رابطه 

)2( 
1e e

e L o o

C C

q K Q Q
= + 

  

 بر مبناي ثابت بي بعدي بـه نـام     لانگميورمشخصه اساسي ايزوترم    

  :شود مي بيان  (RL) پارامتر تعادل

)3( 1
(1 )L

L o
R

K C
=

+
  

  

بيان  RL. باشد مي لانگميور ثابت kL و   (mg/L) غلظت اوليه رنگزا     Coكه  

 1،  باشد برگشت ناپذير =0RLباشد، كه چنانچه  ميكننده نوع ايزوترم 

<RL <0 ،1 مطلوب RL= 1 خطي و اگر RL>باشد نامطلوب است .  

ايزوترم فروندليش با فرض يك سطح ناهمگن با توزيع نايكنواختي          

تـوان آن را توسـط       مـي آيد و    مياز گرماي جذب بر روي سطح بدست        

  ]:25[ بيان نمود4رابطه 

)4( 
1
n

e F eq K C=  

  

 شـدت جـذب سـطحي       n/1 ظرفيت جـذب در غلظـت واحـد و           kFكه  

 باشـد برگـشت   =n/01 بيانگر نوع ايزوترم اسـت كـه اگـر        n/1. باشد مي

 را 4رابطــه .  نــامطلوب اســت< n/11 مطلــوب و n <0/1> 1ناپــذير، 

  :توان به فرم خطي زير نوشت مي

)5(  1log log ( )loge F eq K C
n

= +  

  

، Qoمقـادير  .  نشان داده شده اسـت 4 در شكل Ceبر حسب qe منحني 

kL ،kF، RL ،1/nي جذب رنگزا با اسـتفاده از  ها  و ضرايب برازش ايزوترم

 ارائه شـده    1ي كربني اصلاح نشده و اصلاح شده، در جدول          ها  نانولوله

نتايج نشان دادند كه فرآيند جذب سطحي رنگزاي مستقيم آبـي           . است

ي كربني اصـلاح نـشده و اصـلاح شـده از ايزوتـرم              ها   براي نانولوله  86

  .نمايد مي پيروي لانگميور

 يهـا  مكـان  در فقـط  جـذب  فرآينـد  ،لانگميـور  ايزوتـرم  مبناي بر

 ـ ( جـاذب  هاي سايت از خاصي همگن و مشخص كربنـي   هـاي  هنانولول

 يهـا     مولكـول  بـين  واكنـشي  هيچ بدون و) شده اصلاح و اصلاح نشده 

 ها  مكان تمامي اين بر علاوه]. 28 [افتد مي اتفاق جاذب و شونده جذب

 هيچگونه و باشند مي رنگزا يها  مولكول به نسبت كسانيي افنيته داراي

 اتفـاق  كربني ايه  نانولوله سطح در شونده جذب مواد از انتقالي فرآيند

 همگـن  جـذب  تعادلي ايزوترم نام به مدل اين دليل همين به. افتد مين

  ].29[ شود مي شناخته نيز
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  ب

ي كربني ها  توسط نانولوله)الف (نمودار مقدار رنگزاي جذب شده: 4شكل 

غلظت اوليه  mg/l 20(اصلاح شده  ي كربنيها نانولوله )ب (اصلاح نشده،

 ).=oC 25T و =6,5pHرنگزا، 
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 و =6,5pHغلظت اوليه رنگزا،  mg/l 20(و اصلاح شده  ي كربني اصلاح نشدهها  توسط نانولوله86هاي ايزوترم جذب رنگزاي مستقيم آبي   ثابت:1جدول 
oC 25T= .(  

 فروندليش لانگميور 
 جاذب

 Qmax (mg/g) kL (l/mg) R2
  

1/n kF [(mg/g)(l/mg)] R2
 

هاي كربني اصلاح  نانولوله

  نشده
 69,930 0,228 0,994  0,260 26,829 0,965 

هاي كربني اصلاح  نانولوله

  شده
 149,254 3,526 0,990  0,157 114,034 0,862 

  

   سينتيك جذبـ2ـ3

 جـرم  انتقـال  شـامل  كه باشد مي  شيميايي -فيزيكي فرآيند يك جذب

 و واكنش اين. باشد مي جاذب سطح به محلول فاز از شونده جذب ماده

 مـاده  يهـا   مولكـول  (شونده جذب يها  مولكول انتقالي رفتار همچنين

 تحليـل  و تجزيـه  متفاوتي كيسينتي يها  مدل از استفاده توسط) رنگزا

 يهـا  مـدل  ازجملـه  دوم مرتبـه  مرتبـه اول و    سـينتيكي  مدل. شود مي

 سـينتيك  بررسـي  از جـذب  واكنش يها  مدل. باشند مي جذب واكنش

  ].27[گردند مي حاصل شيميايي يها واكنش

 :فرم خطي معادله مرتبه اول به صورت زير است

)6 ( 1log ( ) log( )
2.303

e t e

k
q q q t− = −   

  

 مقـدار   mg/g(  ،qt(رنگزاي جذب شـده در حالـت تعـادل           مقدار   qeكه  

 ثابــت تعــادلي ســرعت k1و ) t) mg/gرنگــزاي جــذب شــده در زمــان 

  .باشد مي) min/1(سينتيك مرتبه اول 

بـراي جـذب    ) 7معادلـه   (فرم خطـي مـدل سـينتيك مرتبـه دوم           

  :ي كربني به صورت زير استها  روي نانولوله86رنگزاي مستقيم آبي 

)7( 
2

2

1 1

t ee

t
t

q qK q
= +  

  

) g/mg.min( ثابت سرعت تعادلي معادلـه سـينتيك مرتبـه دوم            k2كه  

  .است

 برآورده شده و در جـدول       qeو  ) ضرايب برازش  (k1  ،k2  ،R2مقادير  

نتايج . دهد ميرا نشان  t برحسب t/qt نيز منحني 5 ذكر شده و شكل   2

 ،)g 0,05-0,01(كند كـه در مقـادير مختلـف جـاذب            ميحاصل بيان   

 جـذبي  رفتـار  توصيف براي بيشتري اعتبار از دوم مرتبه سينتيك مدل

كربنـي   يهـا   نانولوله از استفاده دو حالت  هر روي بر رنگزا يها  مولكول

  .باشد مي برخوردار شده اصلاح و اصلاح نشده
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  ب

توسط ) الف(تبه دوم براي جذب رنگزا نمودار سينتيك مر: 5شكل 

  اصلاح شده ي كربنيها نانولوله )ب(ي كربني اصلاح نشده ها نانولوله

)mg/l 20  ،6,5غلظت اوليه رنگزاpH= و oC25T=.( 
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غلظت اوليه رنگزا،  mg/l 20(ده و اصلاح ش ي كربني اصلاح نشدهها هاي سرعت معادلات سينتيك مرتبه اول و دوم براي جذب رنگزا توسط نانولوله ثابت: 2جدول 

6,5pH= و oC 25T=.( 

(g) مقدار جاذب (qe)Exp سينتيك مرتبه دوم سينتيك مرتبه اول 
 جاذب

 (qe)Cal (mg/g) 
k1 

(1/min) 
R2
 

(qe)Cal (mg/g) 
K2 

(g/mg.min) 
R2
 

0,01 33,972 28,629 0,071 0,988 39,841 0,003 

0,02 41,376 43,621 0,053 0,986 59,880 0,001 

0,996 

0,991 

0,025 54,007 43,621 0,053 0,986 59,524 0,002 

0,03 53,136 44,238 0,082 0,895 57,143 0,003 

0,998 

0,994 

0,04 50,523 38,291 0,083 0,973 54,054 0,004 

هاي  نانولوله

كربني اصلاح 

  نشده

0,05 49,303 23,115 0,061 0,905 50,000 0,008 

0,997 

0,998 

0,01 67,073 70,762 0,082 0,980 89,286 0,001 0,993 

0,02 106,707 97,544 0,091 0,902 123,457 0,001 0,991 

0,025 141,463 154,312 0,072 0,949 192,308 0,001 0,976 

0,03 154,181 103,825 0,127 0,972 163,934 0,002 0,999 

0,04 116,943 71,631 0,138 0,954 121,951 0,004 0,999 

هاي  نانولوله

كربني اصلاح 

 شده

0,05 95,470 39,337 0,111 0,924 98,039 0,008 1,000 

  

  

   تأثير متغيرهاي فرآينديـ3ـ3

ي كربنـي از  هـا  در يك سيستم ناپيوسته، بازده رنگبري توسط نانولولـه       

يك پساب به متغيرهاي فرآيند مانند مقدار جاذب، غلظت اوليه رنگـزا،        

pH   هاي معدني بستگي دارد، كه تأثير هر يك در ادامه بررسـي             نمك و

  .شده است
  

   تأثير مقدار جاذبـ1ـ3ـ3

ي كربني اصلاح نشده و اصلاح شده براي حـذف          ها  تأثير مقدار نانولوله  

مقـادير متفـاوتي از     .  مورد قـرار گرفتـه اسـت       86رنگزاي مستقيم آبي    

حلـول رنگـزا بـا     مml 250به حجم   g 0,05-0,01جاذب در محدوده 

 دقيقه و 60، به مدت )oC 25(، در دماي محيط  mg/l 20غلظت اوليه 

 سانتريفيوژ ها پس از تعادل، نمونه. افزوده شد rpm 200با سرعت ثابت 

نتـايج بـراي مقـادير    . شده و غلظت رنگـزا در محلـول ارزيـابي گرديـد         

 در) ي كربنـي اصـلاح نـشده و اصـلاح شـده           ها  نانولوله(مختلف جاذب   

  . نشان داده شده است6شكل 

  هـاي كربنـي خـام در         شود كه ميزان رنگبري نانولولـه       مشاهده مي 

  

 ـ  . باشـد  مقـادير جـاذب اسـتفاده شـده پـايين مـي       كـارگيري   هامـا بـا ب

گيـري در بـازده رنگبـري     هاي كربني اصلاح شده، رشـد چـشم       نانولوله

 ـ          . گردد  مشاهده مي   دليـل بـر   ه  بـه صـورت كلـي، رنگزاهـاي آنيـوني ب

هاي كربني جذب  توانند بر روي سطح نانولوله گريز مي  هاي آب   كنش هم

علاوه بر اين، با اعمال يك فرآيند اصلاحي توسـط سـطح فعـال              . شوند

هـاي    هاي آن بر روي سطح نانولولـه        و نشاندن مولكول   CTABكاتيوني  

هـاي    بـه سـطح نانولولـه     ) +R-N(توان تعدادي سايت مثبت       كربني، مي 

هـاي الكترواسـتاتيكي،    كـنش  دليـل ايجادشـدن بـرهم   ه ب. كربني افزود 

با افزايش در مقدار جاذب، بـازده       ]. 30[ يابد  ظرفيت جذب افزايش مي   

افزايش در مقدار جـذب بـا مقـدار جـاذب     . يابد حذف رنگزا افزايش مي   

تواند به خاطر افزايش سطح جاذب و ميـزان دسترسـي بيـشتر بـه                 مي

، مقــدار بهينــه 6بــا توجــه بــه شــكل ]. 31[هــاي جــذب باشــد مكــان

 86كربني اصلاح شده براي حذف رنگـزاي مـستقيم آبـي             هاي  نانولوله

هـاي    با مقايسه اين مقدار بهينـه بـراي نانولولـه         . باشد   مي g 0,03برابر  

  بـه  38و اصلاح شده، بازده رنگبـري بـه ترتيـب از    كربني اصلاح نشده

  .يابد افزايش مي% 93
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  ب

ي كربني خام و ها  تأثير مقدار جاذب بر حذف رنگزا توسط نانولوله:6شكل 

) الف) (=oC 25T و =6,5pHغلظت اوليه رنگزا،  mg/l 20(اصلاح شده 

  .ي كربني اصلاح شدهها نانولوله) ب( ي اصلاح نشدهها نانولوله

  

  تأثير غلظت اوليه رنگزا ـ2ـ3ـ3

بنابراين، . باشد مي عملياتي مهم ديگر عاملتأثير غلظت اوليه رنگزا يك 

 mg/l تـا    20 در محدوده غلظت     86فرآيند حذف رنگزاي مستقيم آبي      

 و مقـدار بهينـه   6,5 ثابـت  pHانتخاب شده و تحت شرايط مقـدار   80

  .بررسي شده است) g 0,03(جاذب 

 فرآيند رنگبري زمـاني كـه غلظـت اوليـه           ، بازده 7بر مبناي شكل    

 كـاهش  9%  به 93يابد، از  ميافزايش  mg/l 80 به 20محلول رنگزا از 

دليل اين رفتار اين است كـه بـا افـزايش غلظـت رنگـزا، بـين                 . يابد مي

هاي رنگزا دافعه ايجاد شده و از جذب شدن آنها توسط جـاذب       مولكول

  ].31[ گردد ميجلوگيري 

0

20

40

60

80

100

0 10 20 30 40 50 60

t (min.)

D
y
e
 R
e
m
o
v
a
l 
(%
)

20 mg/l 40 mg/l
60 mg/l 80 mg/l

  
 

هاي كربني  نانولوله  تأثير غلظت اوليه رنگزا بر حذف رنگزا توسط :7شكل 

  .)=oC 25T و =6,5pHمقدار جاذب،  g 0,03(اصلاح شده 

  

 بمانـد،  بـاقي  تغييـر  بدون جاذب مقدار اگر كه گرفت نتيجه توان مي

 رنگـزاي   اوليـه  غلظـت  افـزايش  بـا  جاذب روي شده جذب رنگزاي مقدار

  محركـه  نيـرو  افـزايش  بخـاطر  امر اين. يابد مي افزايش محلول در ودموج

  اوليـه  غلظـت  در. سـت  ا رنگـزا  از بـالاتري   اوليه غلظت با غلظت گراديان

 تعـادل  بـه  سرعت به و است شديد بسيار جاذب روي رنگزا جذب پايين،

 سـطح  در ها  مولكول از  لايه تك پوششي تشكيل بيانگر امر اين. رسند  مي

 افـزايش  بـا  جـاذب،  از مـشخص  مقـدار  يـك  در. باشد مي جاذب  خارجي

 كـاهش  جـذب  درصـد  و افـزايش  شده جذب  ماده مقدار محلول، غلظت

 هـاي   غلظت در رنگزا هاي  مولكول  مانده باقي غلظت ديگر، بيان به. يابد مي

  اوليـه  تعـداد  نـسبت  تـر،  پـايين  هـاي   غلظـت  در. است بيشتر بالاتر،  اوليه

 نتيجـه  در اسـت  كـم  جـذب  دسـترس  در هـاي   مكـان  به رنگزا هاي  مول

 در]. 32، 33 [بـود  خواهـد  اوليـه  غلظـت  از مـستقل  جـذب،  از مقداري

 نتيجـه  در و كمتـر  جذب دسترس در هاي  مكان تعداد بالاتر، هاي  غلظت

ــذف ــزا ح ــه رنگ ــت ب ــه غلظ ــستگي اولي ــت در. دارد ب ــاي غلظ ــالا، ه   ب

 صورته  ب جاذب خارجي سطح در رنگزا هاي مولكول كه رسد مين نظر به

  ].34 [شوند جذب لايه تك
  

  pH تأثير ـ3ـ3ـ3

 بر بازده رنگبـري بررسـي       pHتر فرآيند جذب، تأثير      براي بررسي دقيق  

 يها  pHدر رنگزا ساختار تغيير عدم بررسي و آزمايشات انجام  براي .شد

 و مرئــي ناحيــه دو هــر در رنگــزا تومتريواســپكتروف طيــف مختلــف،

 يهـا   pH در رنگزا اين ساختار ،8شكل   مطابق. ديدگر بررسي ابنفشفر

 و مانـد  مـي  بـاقي  پايدار و ثابت ابنفشفر -مرئي طيف دركل و مختلف

 بـازي  و اسـيدي  ناحيـه  دو هـر  در  را pH به مربوط آزمايشات توان مي

ــورد ــابي م ــرار ارزي ــده  .داد ق ــر ش ــه ذك ــرايط بهين ــشات در ش    آزماي
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)g 0,03  مقدار جاذب وmg/l 20 شـكل  . انجام شد) ليه رنگزاغلظت او

 pHي كربني اصلاح شـده در شـرايط         ها  ي رنگبري نانولوله  ها   منحني 9

  .دهد ميمتفاوت در مقابل زمان را نشان 

شــود، ظرفيــت جــذب  مــي مــشاهده 9گونــه كــه از شــكل  همــان

، 10 تا 2 از محدوده pHي كربني اصلاح شده در مقابل تغيير ها نانولوله

  .ستتغيير محسوسي نداشته ا

هاي قبل بيان شد، عامل اصلي در فرآينـد          طور كه در قسمت    همان

ي كربني اصلاح شده، نيروهاي الكترواستاتيك و ها جذب توسط نانولوله

شود كه بـا تغييـر در        ميمشاهده  . باشند مي +R-Nهاي   به عبارتي گروه  

افتـد و در    مـي اتفـاق ن   +R-Nي  ها  ، تأثير خاصي برروي گروه    pHمقادير  

ي كربني اصـلاح شـده بـه        ها  رفيت جذب رنگزا توسط نانولوله    نتيجه ظ 

pH   شـرايط  در كـه  كـرد  بيـان  بايد البته. باشد مي محلول وابسته ن pH 

 هـاي   مكـان  تعـداد  بـر  كمـي  مثبت، سطحي بار ايجاد دليل به اسيدي

 ايـن  كـه  رود مـي  بـالاتر  رنگبـري  بازده و شود مي افزوده جذب مناسب

   .باشد مي مشاهده قابل رنگبري يها منحني در پديده
  

  شونده كنش جاذب و جذب  برهمـ4ـ3

هاي كربني اصـلاح نـشده و اصـلاح           براي بررسي خواص سطحي نانولوله    

 در نظر گرفته شـد      cm-1 500-4000 آنها در محدوده     FTIRشده، طيف   

 كـه  10هـاي مهـم و قابـل توجـه موجـود در شـكل        پيـك ). 10شـكل  (

در  cm-13434  : هـستند، عبارتنـد از  هاي عاملي مدنظر دهنده گروه نشان

ــكل  ــكل  cm-1 3428 و a 10.ش ــه آ و از b 10.در ش ــه ناحي ــايي ك   نج

 cm-13500-3300   هــاي   مربــوط بــه كــشش گــروهN-Hو ناحيــه   

 cm-13550-3200    هـاي      مربوط به كشش گروهO-H  باشـد ايـن دو       مـي

 نــسبت داده O-H و N-Hهــاي  ترتيــب بــه كــشش گــروهه پيــك نيــز بــ

هـاي    مربوط به كشش گروهcm-1 1700-1500از طرفي ناحيه   .شوند  مي

C=C هاي آروماتيك و       حلقهcm-1 1250-1000      هـاي    مربـوط بـه گـروه  

C-Nباشد  مي  

  

  .pHبررسي تغييرات ساختار رنگزا با تغيير  :8 شكل
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  ح شدهي كربني اصلاها نانولوله  حذف رنگزا توسط بر pH تأثير :9شكل 

)g 0,03 ،مقدار جاذب  mg/l 20  و  غلظت اوليه رنگزاoC25T=(.  

  

  تــوان نتيجــه گرفــت كــه پيــك موجــود در محــدوده  مــيبنــابراين 

 cm-11630 
    وC=Cهــاي آروماتيــك   بــدليل كــشش گــروه   1570 –

cm-1 1165  بدليل كشش گروهC-N يك جفت پيـك قـوي در   . باشد مي

 ـ   مـي  ديـده  cm-1 2920  و2850هر دو منحني در محدوده    ه شـود كـه ب

 بيـانگر  cm-1 2850-3000  پيـك در ناحيـه   3 يـا  2نكـه وجـود   آدليل 

 نيـز   ها  باشد اين پيك   مي -CH2-هاي   هاي متقارن و نامتقارن گروه     كشش

ي هـا  بعـد از اصـلاح نانولولـه   . ] 35[شـوند   ميها نسبت داده  به اين گروه

  cm-12920 و 2850هـاي   كربني با استفاده از سطح فعال، شدت پيـك 

  هـاي  يابد، كه نشان دهنده واردشـدن تعـداد بيـشتري گـروه            ميافزايش  

C-H   همچنين، افزايش  . باشد ميي كربني اصلاح نشده     ها   بر روي نانولوله

هـاي   مربوط به حضور تعداد بيشتري از گروهcm-1  1165در شدت پيك 

C-Nاشدب ميهاي كربني پس از اصلاح شدن،  ه بر روي سطح نانولول.  

  

  شناسي سطح جاذب  بررسي ريختـ5ـ3

ــيله   ــشي وس ــي پوي ــكوپ الكترون ــي    ميكروس ــراي بررس ــب ب اي مناس

اين دستگاه بـراي تعيـين      . باشد  شناسي و شكل ظاهري جاذب مي      ريخت

در اين تحقيق براي    . شكل ذرات، تخلخل و توزيع اندازه ذرات مفيد است        

هـاي   هنانولول ـشناسي سطح جاذب، تـصاوير ميكروسـكوپي    بررسي ريخت 

بـا  .  نشان داده شده اسـت 11كربني اصلاح نشده و اصلاح شده در شكل    

 فعـال  سـطح  ذرات كـه  گرديـد   مـشخص  (b) و   (a) 11توجه بـه شـكل      

. انـد  گرفتـه  قـرار  كربنـي  يهـا    نانولولـه  سـطح  روي بـر  پراكنده بصورت

 كـه  تـصوير  رنگ سفيد  نقاط b .11شكل   در شود  مي ديده كه طور همان

 يافتـه  افـزايش  a .11شكل   در مقايسه با   هستند فعال سطح راتذ بيانگر

 سطح با كربني يها  نانولوله سطح اصلاح كه گرفت نتيجه توان  مي و است

  .است گرفته انجام موفقيت با كاتيوني فعال
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 الف

  
 ب

هاي كربني اصلاح  ه نانولول)الف (: تصاوير ميكروسكوپ الكتروني:11شكل 

  .ي كربني اصلاح شدهها  نانولوله)ب (نشده

  گيري ـ نتيجه4
ي كربنـي بـا يـك سـطح فعـال           ها  در اين تحقيق اصلاح سطحي نانولوله     

ربرد آن بـراي    و كـا  ) CTABستيل تري متيل آمونيوم برمايـد،       (كاتيوني  

خــصوصيات ســطحي .  بررســي شــد86حــذف رنگــزاي مــستقيم آبــي 

سـنجي زيـر     ي كربني اصلاح نشده و اصلاح شده توسط طيـف         ها  نانولوله

در غلظـت  . ي ميكروسكوپ الكتروني پويشي بررسي شـد     ها  قرمز و عكس  

 6,5و  g 0,03 بـه ترتيـب   pH، مقادير بهينـه جـاذب و    mg/l20رنگزاي 

دليـل افـزايش    ه  ايش مقدار جاذب، قدرت رنگبري آن ب      با افز . بدست آمد 

. هاي جذب، زيـاد شـد   سطح جاذب و امكان دسترسي بيشتر آن به مكان       

بررسي اثر غلظت نشان داد كه با افـزايش غلظـت رنگـزا، ميـزان جـذب                 

زيـرا بـا افـزايش      . يابـد  مـي ي كربني اصلاح شده كاهش      ها  توسط نانولوله 

ني آن دافعه ايجاد شده و مـانع از جـذب          هاي آنيو  غلظت رنگزا، بين گروه   

 در محلول رنگزا تغيير     pHبا تغيير در مقدار     . گردد ميرنگزا توسط جاذب    

نتايج نشان داد كه جذب رنگزاي  .  حذف مشاهده نشد   بازدهمحسوسي در   

هاي كربني اصلاح نـشده و اصـلاح شـده از     ه روي نانولول86مستقيم آبي   

همچنين سـينتيك جـذب رنگـزا روي    . يدنما مي پيروي   لانگميورايزوترم  

هاي كربني اصلاح نشده و اصـلاح شـده از مـدل سـينتيك شـبه           هنانولول

بررسي نتايج اين تحقيق يـك راه مناسـب و          . نمايد ميمرتبه دوم پيروي    

ي كربنـي اصـلاح نـشده       هـا   صرفه براي اصلاح سطحي نانولوله    ه  مقرون ب 

توانـد بـه    مـي يـه شـده   توسط سطح فعال كاتيوني نشان داد و جاذب  ته   

عنوان يك جاذب با ظرفيت جذب بالا بـراي حـذف رنگـزاي مـستقيم از           

     .   هاي رنگي نساجي به كار رود پساب
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