
1401، بهار 1سال شانزدهم، شماره  ahhassani@srbiau.ac.ir دار مكاتبات:عهده*
42الي  29از صفحه     29    

 پژوهشي-علمي

سيلين ويد در حذف آموكسيملكرد جاذب نانوساختار گرافن اكسارزيابي ع
هاي آبيسيپروفلوكساسين از محلول

اميرحسام 1بهارپيام    4يريمنالهام  و3ياحمدپناه، همايون *و2يحسن،

.ايران تحقيقات، تهران، دانشگاه آزاد اسلامي واحد علوم و، محيط زيستمهندسي دانشجوي دكتري  .1
.تحقيقات، تهران، ايران علوم و، دانشگاه آزاد اسلامي واحد دانشكده منابع طبيعي و محيط زيستدانشيار  .2

.علوم پايه، دانشگاه آزاد اسلامي تهران مركزي، تهران، ايراندانشكده دانشيار  .3
.يرانپيشوا، ورامين، ا-آزاد اسلامي ورامين علوم پايه، دانشگاهدانشكده دانشيار  .4

1400 ارديبهشتپذيرش:     1400ارديبهشت بازنگري:     99 اسفنددريافت: 

20.1001.1.17359937.1401.16.1.3.5 10.30495/JACR.2022.691397 

چكيده
استفاده سيپروفلوكساسين و سيلينآموكسي جذب براي وتهيه  مره روش از استفاده با اكسيد گرافن جاذب حاضر مطالعه در

دارويي هايتركيب حذف مقدار در واكنش زمان و دارويي هايتركيب غلظت جاذب، دوز ،pH مانند متفاوت متغيرهاي اثر. ندشد
و گرم هر ازاي به مترمربع 7/9 جاذب ويژه سطح كه دهدمي نشان شدهتهيه اكسيد گرافن ساختاري هايويژگي ررسيب .شد بررسي
مقدار شد كه بررسي هم شدهتهيه جاذب براي pHzpc. است نانومتر 5/16 اكسيد گرافن جاذب در موجود هايحفره اندازه ميانگين

و 3 برابر pH در را سيلينآموكسي جذب قدارم بالاترين اكسيد گرافن جاذب كه دهدمي نشان pH اثر بررسي. آمد دست به 8/3 آن
mg/l 50 دوز و دقيقه 60 مدت در كه دهدمي نشان هانتيجه ،هاآزمايش بهينه شرايط در. دارد 5 برابر pH در را سيپروفلوكساسين

.شوندمي حذفترتيب به سيپروفلوكساسين و سيلينآموكسي از% 6/84 و 3/79 دارويي، هايتركيب از mg/l 10 و اكسيد گرافن از
و مؤثر دارويي هايتركيب حذف ها وپادزيست مولكولي هايجداسازي براي تواندمي اكسيدگرافن كه كرد گيرينتيجه توانمي ،بنابراين
.باشد كننده اميدوار بسيار

.اكسيد گرافن ،سطحي جذب دارويي، تركيبات سيلين،آموكسي: كليديهاي واژه

مقدمه
مورد هايتركيبدارويي گروه بزرگي از  هايتركيب

هستند هاها و حيوان انسانبراي درماني در خدمات  استفاده

اين شوند. كه به مقدار زيادي در سراسر جهان استفاده مي
محيطي ناشي از داروهاهاي زيست آلودگيموضوع منجر به 

،بنابراين .زيست شده استدر محيطعنوان مشكل جدي به
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تجزيه و حذف اينبراي هاي كارآمد استفاده از روش
ها يكي از پادزيست .]5 تا 1[ها اهميت بسزايي دارد دهآلاين
گستردهطور فعال و ههاي دارويي هستند كه ب ترين گروه مهم
هاي ها براي درمان بيماريحذف شيميايي ميكروب براي
مورد استفاده قرار و گياهان كشاورزي هايوانها، حانسان
ادرار و ، از راهها پس از مصرفآن %90بيش از و  گيرندمي

ها بهپادزيستورود  .]6[شوند  مدفوع از بدن دفع مي
ويژگيپذيرنده تواند براي موجودات محيط  ميزيست محيط

برخي از اين ممكن است ،همچنين .سمي داشته باشد
ها راو آن شوند هاريزاندامگان نتيكيژسبب تغيير  هاتركيب

و )AMX1(لين سيآموكسي .]7[ دنكنمقاوم  اروهادر برابر د
هاي پرپادزيست ترينمهماز ) CIP2( لوكساسينوفسيپر

علت مصرفبه و هستند خدمات درماني ارائهدر  مصرف
نيز هاها غلظت آندر منازل و بيمارستان هااين تركيب بالاي

كه غلظت آن در فاضلابطوريهب ها بالا استدر فاضلاب
گرم در ليتر ميلي 7/82تا  28هاي آلمان بين بيمارستان

.]8[ استشده ش گزار
هايجاذببا هاي آبي از محيط هاپادزيستحذف 

از قارچ فيلامانتوس آمدهدستبهكربن فعال مانند  تفاوتم
فعال تجاري و ، كربنكلريد مشده با آمونيكربن فعال ،]8[

شده باربن فعال اصلاح، ككربن، سلولز هايبنتونيت، نانوحفره
هايچندسازهنانو ، آلومينا، ارگانوبنتونيت،اكسيدروي 

شدهتوسط پژوهشگران بررسي اكسيد نز منگمغناطيسي و 
جديد با عنوان جاذبيبه رافنگاخير،  هايسالدر  .]8[ است
هاجذب آلاينده اي را دردريچه تازه ،ترين ساختار بلوريكامل

هاياز مزيت .]9[ گشوده است فناورينانو كارگيريبهبا 
هاي جذب بالاتر وبازده هاي آبيگرافن در تصفيه محيط

،و همچنينها آلاينده پذيري بهتر، جذب سريعانتخاب
.]10[ است هاي ديگربه جاذبنسبت  عملكرد بهتر اين ماده

1. Amoxicillin (AMX) 2. Ciprofloxacin (CIP)

گرافن اكسيد دوبا  2016در سال  شموسوي و همكاران
هاي آلوده راشده جذب استامينوفن از آببار اكسيد

دارايها آنشده در مطالعه تهيه اكسيدگرافن ند. دكربررسي 
نانومتر 7/9 هاقطر حفره ميانگينو  m2/g 2/51سطح ويژه 

هاي عاملي حاويگروه ،اكسيد. در سطح اين گرافن بود
pHحذف استامينوفن در  بازدهد. بيشترين شاكسيژن مشاهده 

هاهاي آزمايشدست آمد. نتيجهاين جاذب به باخنثي  يها
شبه سينتيكد كه حذف استامينوفن با اين جاذب از ادشان ن

لانگموير دمايهممدل  ،كند. همچنينمي پيرويدرجه دوم 
پيرويمدلي بود كه جذب استامينوفن در اين مطالعه از آن 

mg/gظرفيت جاذب هم در اين مطالعه بيشينه كرد و مي

اين از دست آمدهبه هايدست آمد. در نهايت نتيجهبه 704
عنوانتواند بهشده ميتهيه اكسيدد كه گرافن امطالعه نشان د

هاي آبيجاذبي مناسب براي جداسازي استامينوفن از محلول
.]11[ مطرح باشد

اكسيدعملكرد جاذب نانوساختار گرافن  ،در اين پژوهش
يلين وسحذف آموكسي در شده به روش همرتهيه

،در اين راستا .شدبررسي  هاي آبيسيپروفلوكساسين از محلول
تعيين، جاذب گرافنو ساختاري نانو شناسيريخت هايمشخصه

pH ريتأث، سيلين و سيپروفلوكساسينزمان تعادل جذب آموكسي

مقدار ريتأث، سيلين و سيپروفلوكساسينجذب آموكسي مقداربر 
ريتأث ،ن و سيپروفلوكساسينسيليجذب آموكسي مقدارجاذب بر 

مقداربر  سيلين و سيپروفلوكساسينغلظت اوليه آموكسي
-جذب آموكسي سينتيكو دما همبررسي  ،جذب و همچنين

.شدمطالعه  سيلين و سيپروفلوكساسين

بخش تجربي
 ساخت نانوجاذب

سيلين وهاي آموكسيپادزيستجذب  ،در مطالعه حاضر
شده بهساخته اكسيدگرافن سيپروفلوكساسين بر نانوذره 

گرم گرافيت طبيعي 5ابتدا انجام يافت.  روش همر
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)Graphite Fine Powder Extra Pure Merck 

Germany 104206 ( 120 بانيترات سديم گرم  5/2و
درواقع يك بشر دو ليتري در  %98 اسيد ليتر سولفوريكميلي
شود نگه داشته C° 0در حدكه دما  ايگونهه ب يخ، حمام

-هپرمنگنات را بپتاسيم گرم  15مخلوط شد. در حين اختلاط 
افزايش C° 20 دما به حدود شد و افزوده تعليقهتدريج به 

شد دقيقه در دماي اتاق قرار داده 30. سپس مخلوط كردپيدا 
230رسيد.  C° 37 به يافت تاتدريج افزايش هدما ب و

°C سرعت تاه ب دما وشد  افزودهليتر آب به آهستگي ميلي

دقيقه به مخلوط 15از گذشت  پس. يافتافزايش  98
شد و افزوده ليتر آبميلي 700 ،آمدهدستهاي رنگ بقهوه

هيدروژن ليتر ازميلي 10براي افزايش خلوص گرافن 
تشكيل شد.رنگي محلول زرد كمتا  افزوده% 3 اكسيدپر
سازي باخالصبراي  و گريزانهآمده دستبهمخلوط  درنگبي

. درشدخشك  و در نهايت هشست چندين بارزدوده يونآب 
دستهب تيره ايقهوه ي با رنگپودرپايان گرافن به شكل 

و پراكنده فراصوتدستگاه  بادقيقه  180آمد. اين پودر را 
].32 و 31[ شدعنوان جاذب استفاده هب ندكرخشكاز  پس

هايپادزيستحاوي محلول بررسي نمونه مورددر اين مطالعه 
هاي مشخصسيلين و سيپروفلوكساسين با غلظتآموكسي

500سيلين كردن محتويات كپسول آموكسيبا حلكه  بود
براي. شد تهيه ،مقطر آب دري توليدي كارخانه كوثر گرمميلي

هايسيپروفلوكساسين نيز از قرص حاويتهيه محلول 
.شد دارو استفادهتوليدي كارخانه البرز  500سيپروفلوكساسين 

ساخت شده در اين پژوهشمواد شيميايي استفاده همه
بودند. و با خلوص آزمايشگاهي شركت مرك

 نانوجاذب هايتعيين مشخصه
در XRD)( ايكس پرتو پراش روش با شدهتهيه جاذب

-يليم 40 و لوولتيك 40 در STOE قدرت پراش سامانه كي
در Cu/Kα (λ=1.54060 Å) تابش منبع كي به مجهز آمپر
هايگروهبراي تعيين  .شدبررسي  80°تا  10 برابر θ2 دامنه

سنجفيط( FTIRسنج جاذب مورداستفاده، يك طيفعاملي 
Shimadzu-8400S(تا 400 گستره درcm-1 4000

 SEM, XL30( يروبش يالكترون كروسكوپيم شد.كارگرفته به

Philips ،( روش باشده جاذب تهيه سطحمساحت BET و با
 Micromeretic/Gemini-2372 surface areaدستگاه 

analyzer  روش با منافذ اندازه عيتوزو BJH1 آمد دستهب.
شناسي جاذب با يك ميكروسكوپ الكتروني روبشيريخت

Philips XL30 SEM جاذب براي تعيين عناصرشد.  انجام
ميكروسكوپ الكتروني به متصل كسيا پرتو سنجفيط

.شد كارگرفتهروبشي به
pHzpcگيري اندازه

جاذب 2
عنوان الكتروليت ومولار به 01/0از محلول نمك طعام 

عنوانمولار به 1/0 اسيد هاي سود و كلريدريكاز محلول
استفاده شده است. ابتدا pHكننده و تنظيم هاي واپايشعامل

50عدد ارلن  8ليتر از محلول الكتروليت در ميلي 30مقدار 
هايمحلولبا  هامحلول pHو (در هر ارلن) ليتر ريخته ميلي

.شدتنظيم  12تا  2مولار بر  1/0 اسيد سود و كلريدريك
و ظروف افزودههر ارلن  به اكسيدگرم از گرافن  15/0 ،سپس

يدمادور در دقيقه و  120(لرزاننده ساعت روي  48به مدت 
C° 25نياز،شدن مدت مورد ) قرار داده شدند. پس از سپري

pH  دادن از كاغذ(پس از عبور آمدهدستبهنهايي محلول
شد. در نهايت منحني متر قرائت pHصافي) با دستگاه 

آن پايهو بررسم شد  اوليه pHنسبت به  pH تغييرهاي
pHzpc دست آمد.به
 سيلين و سيپروفلكوساسينگيري آموكسياندازه

) وAMXسيلين (آموكسيگيري اندازه
مجهز به ستون HPLC ) با دستگاهCIPوساسين (سيپروفلك

C18  آشكارسازو UV  .گيري اندازهانجام گرفتAMX با
برابر با pH و 60/40برابر با  فسفاتنسبت فاز متحرك بافر 

1. Barrett-Joyner-Halenda 2. pH Point of Zero Charge
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در طول موج ml/min 1با دبي جريان  و استونيتريل 6/4
نيز با استفاده از فاز CIPگيري اندازهنانومتر انجام گرفت.  190

1با دبي جريان  20/80متحرك استونيتريل/آب با نسبت حجمي 
نانومتر صورت گرفت. 278ليتر بر دقيقه در طول موج ميلي

 مراحل انجام مطالعه
، غلظت جاذب، زمانpHمربوط به اثر  هايآزمايش

هرروش يك عامل در  پايهها برواكنش و غلظت آلاينده

در داخل هازمايشآ همه). 1شد (جدول سازي زمان بهينه
50ليتر كه حاوي نمونه با حجم ميلي 250بشر با حجم 

انجام يافت. بود، هاپادزيستليتر و غلظت مشخص از ميلي
AMX  وCIP از پسمانده در انتهاي واكنش باقي
ميكرومتر (از نوع سر سرنگي) 22/0هاي كردن با صافيصاف

.شدقرائت  HPLCدستگاه با 

در جذب تركيب دارويي مؤثرهاي عاملنجام مطالعه در بررسي مراحل ا 1جدول 

متغير
شرايط كاري

pH  
غلظت جاذب

)mg/l(
زمان واكنش

(دقيقه)
غلظت آلاينده

)mg/l(  
دما

)C°(  

pHاثر 
3 ،4 ،5 ،6،

7 ،8 ،950  60  20  20  

اثر غلظت جاذب
)mg/l(  3  200-150 -

  20  20  2560و  100-50

اثر زمان واكنش
،60، 40، 20  50  3قه)(دقي

  20  15020و  120

اثر غلظت آلاينده
)mg/l(  3  50  60  10 ،20 ،40 ،60

100و 
20، 25، 30،

40 و 35

تيظرف و هاپادزيست حذفبازده  با جذب نديافر عملكرد
شد. يبررس 2و  1هاي معادله پايهبر هاپادزيست جذب

)1(((C0-Ct)/C0) × 100 بازده حذف پادزيست = 

)2(  ((C0-Ct)/CGO) × 100 
(mg/g) جذب  تظرفي

 =پادزيست

يينها و هياول غلظت بيترت به Ct و C0 در آن، كه
AMX اي CIP و هستند CGO هاشيآزما در جاذب غلظت
.است

و بحث هانتيجه
 پراش پرتو ايكس

شده در) نمونه تهيهXRDالگوي پراش پرتو ايكس (
بررسي اين الگو و مقايسه آن با الگوي ست.شده ا ارائه 2شكل 

تهيه گرافن اكسيد دييتأاكسيد، بيانگر گرافن  بلوريساختار 
است.
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شدهگرافن اكسيد تهيه XRDالگوي  2شكل 

 عاملي يها گروه بررسي
تبديل فوريه سنجي فروسرخطيفبراي اين منظور از 

)FTIRطيف د. شفاده ) استFTIR  شده درتهيهگرافن اكسيد
شده است. ارائه 4شكل 
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Wavenumber (cm-1)

شدهگرافن اكسيد تهيه FTIRطيف  4شكل 

نوارقابل مشاهده است.  طيفاين هاي متفاوتي در نوار
هايشود كه مربوط به گروهمشاهده مي cm-1 3694پهني در 
بر سطح نانوفيبر كربن است. اين نوع گروه OHعاملي 

مشاهده ،مادهبر جذب فيزيكي رطوبت  دليلعاملي بيشتر به
نيز cm-1 748و  1511، 1982، 2359شود. نوارهاي مي

C-Hهاي كششي متقارن و نامتقارن گروه مربوط به ارتعاش

هاي كششينيز مربوط به ارتعاش cm-1 1627است. نوار 
است. C=Cمتقارن پيوند 

 سطحي شناسيريخت هايتعيين مشخصه
روششده با ساخته  اكسيدسطح گرافن  شناسيريخت

SEM  نمايش داده شده 1در شكل  مربوطتصوير شد. بررسي
ساختار دست آمدهبه SEMشده برپايه تصاوير جاذب تهيهاست. 

ههاي كربن باي از ورقهو در اصل مجموعهدارد يكنواخت 
پيوسته است.هم

شدهگرافن اكسيد تهيه SEMتصوير  1شكل 
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 نمونه تجزيه عنصري
تجزيهبراي انجام مطرح  يها روشيكي از انواع 

،اكسيددهنده گرافن درصد عناصر تشكيلتعيين عنصري و 
هاينتيجه است.) EDS1(انرژي سنجي تفكيك طيف

.استشده  ارائه 2 به طور خلاصه در جدولدست آمده به

عناصر تشكيل دهنده گرافن اكسيد 2جدول 
عنصر درصد اتمي درصد وزني

02/66  10/70  C 

18/33  19/27  O 

8/0  71/2 ساير 

 هاو اندازه حفره ويژه سطح تعيين
اي برخورداراز اهميت ويژهها جاذب ويژه مساحت سطح

هاي جذبروش تعيين سطح ويژه با داده نيتر متداولاست. 
BET روش پايهبت نيتروژن مايع بر و واجذب در دماي ثا

روش بانيز  هاو توزيع آن ها. محاسبه اندازه حفرهاستاستوار 
BJH و واجذب با توجه به الگوي جذب پذير است.امكان

توانمي) 3(شكل  1تا  8/0نيتروژن در گستره فشار نسبي 
مزوحفره است.شده يك جاذب جاذب تهيهنتيجه گرفت كه 

7/9شده آزمايش انجام پايهشده بر سطح ويژه محاسبه
آمدهدستبه BJHنمودار  گرم بود. برپايهمترمربع به ازاي هر 
اي بودگونهبه اكسيدهاي سطح گرافن نيز توزيع اندازه حفره

نانومتر در آن بيشتر 22و  8، 5، 3، 2هايي با اندازه كه حفره
د.بونانومتر  5/16ها شد و ميانگين اندازه حفرهديده مي

1. Energy Dispersive X- ray Spectroscopy 

شدهتهيه اكسيدگرافن دما جذب/واجذب نمودارهاي هم 3 شكل

pHzpcتعيين 

.شداستفاده  pHتغيير  آزموناز  pHzpcبراي تعيين 
دستبه 8/3 اكسيدبراي گرافن  pHzpc، ونآزماين  پايهبر
كربن اصلاحپژوهش  از دست آمدهبه pHzpc هاييجهنت .آمد

،گزارش كرده است 5/3 را pHzpc كه اسيد فسفريك بافعال 
.]12[ دارد همخواني

 هاپادزيست در جذب شدهتهيه اكسيدبررسي عملكرد گرافن 
، عملكرداكسيدن جاذب گراف هاياز تعيين ويژگي پس

CIPو  AMXدارويي  هاياين جاذب در جذب تركيب

جاذب، ، دوزpH مانند تفاوتو اثر متغيرهاي مشد بررسي 
حذف بازدهدارويي در  هايزمان واكنش و غلظت تركيب

.شدارزيابي ظرفيت جذب  ،ها و همچنينپادزيست
pHاثر  بررسي

يي نشاندارو هايدر فرايند جذب تركيب pHبررسي اثر 
هاي جذببازده چشمگيري در ريتأثمحلول  pHدهد كه مي

برابر pHدر  CIPو  3برابر  pHدر  AMXاي كه گونهدارد به
در نتيجهدهند. دليل اين جذب را نشان مي قداربيشترين م 5

ضيح داده شد است.ادامه تو
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اكسيدبر گرافن  CIPو  AMXتغييرهاي ظرفيت جذب و جذب  قدارر مد pHبررسي اثر  5شكل 
دقيقه) 60، زمان: mg/l50: اكسيد، غلظت گرافن mg/l20(غلظت تركيب دارويي: 

pKa  برايAMX  4/7(گروه كربوكسيل)،  4/2برابر
pKa ،. همچنين]13[ است(گروه فنل)  6/9(گروه آمين) و 

(نيتروژن 89/8(گروه كربوكسيليك اسيد) و  CIP 9/5براي 
. از طرفي]15 و14[ روي حلقه پيپرازين) گزارش شده است

pHzpc  دست آمد.به 8/3شده نيز خريداري اكسيدبراي گرافن
هاي كمتر از اين عدد سطح جاذب مثبت (اسيدي)pHدر 
4/2هاي بالاي pHدر  AMX. از طرفي در خصوص است
AMX) موجود در مولكول - COOHهاي كربوكسيل ( گروه

(داراي بار منفي). شوند ) تبديل مي- COO- به كربوكسيلات (
به دليل وجود نيروي الكترواستاتيك بين مولكول بنابراين،
AMX  داراي يون-COO -  با بار مثبت، در اكسيدگرافن و

pHحذف  بازده، بيشترين 8/3 تا 4/2 هاي مابينAMX

با توجه به اينكه در CIPآيد. در خصوص دست ميبه
pH گروه كربوكسيليك به شكل يوني9/5هاي بالاتر از ،
قدار، ماستها منفي pHح جاذب در اين و از طرفي سط است

حذف بازده 5به كمتر از  pHجذب پايين است. با كاهش 
CIP و16 ،11[ دهديابد و جذب بيشتري رخ ميافزايش مي

،شودمشاهده مي هايكي ديگر از نكاتي كه در نتيجه .]17
pHچون در  است. AMXدر مقايسه با  CIPجذب بالاي 

هم گروه كربوكسيل موجود بر آن و هم، CIPبهينه براي 
دار نيستند كهو بار دهستنبه شكل مولكولي  ،حلقه پيپرازين

بهينه pHدر  AMX در كهنيروي دافعه ايجاد كنند. در حالي
و جذب گرافن استخود، گروه كربوكسيل به شكل يوني 

هاي عامليد و ساير گروهشوبا بار سطحي مثبت مي اكسيد
هاي pHو در  هستندموجود در سطح آن به شكل مولكولي 

آيند كه نيرويوني در مينيز به شكل ي مربوط pKaبالاتر از 
كند.جذب افت پيدا مي بازده ،بنابراينكنند و دافعه ايجاد مي

AMXه براي ينبه pH ،در اين مرحله از مطالعه ،بنابراين

در نظر گرفته شد. 5برابر با  CIPو براي  3برابر با 
دارد همخواني پيشين يهاگزارش با آمده دستبه هاييجهنت
كربنبا سيلين جذب آموكسي هايدر مطالعه .]17 و 16 ،11[

اسيدي هاي pH ،نيزضلاب و آب فعال و بنتونيت از فا
،همچنين .]18[ اندكردهرا گزارش  هابازدهبهترين 

بر گرافن اكسيد CIPهاي انجام شده در زمينه جذب بررسي
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برابر با pH در ندهيجذب آلادهد نشان مي ،شدهيمغناطيس
بر CIPجذب  يبررس .]19[ مقدار بوده است نيبالاتر ،5
كيآلژن ميهمراه كلس اكسيدگرافن  چندسازهزيست يبرهايف

كردهگزارش  9/5 برابر با pHدر را  ندهيلاآ نيز بيشترين حذف
دارويي نيز هايباره ديگر تركيبراين موضوع د .]20[ است
از گرافن شهمكاران موسوي و براي مثال، .است تأييدقابل 
اند كه در اينذف استامينوفن استفاده كردهحبراي  اكسيد

pHمطالعه نيز بيشترين مقدار جذب تركيب دارويي در مقادير 

به سمت pHدست آمده است و افزايش به 8كمتر از 
.]11[حذف شده است  بازدهب كاهش موج بودن،بازي

اكسيدتعيين اثر غلظت گرافن 
هاي مهم در فرايندهاي جذب تعيينعامليكي ديگر از 

بررسي اين مهم، براياست.  غلظت جاذببهينه  قدارم
و 150، 100، 50، 20( اكسيدگرافن  هاي مشخصي ازغلظت

ثابت آلاينده دارهايمنظور حذف مقبر ليتر) بهگرم ميلي 200
بهينه حذف هاي pHگرم بر ليتر) در ميلي 20دارويي (

AMX  وCIP  با دهدمي اين بررسي نشان .شدندبررسي
گرمميلي 50 به تريل در گرمميلي 20 از جاذب غلظت شيافزا
شيافزا جذب و حذف مقدار پادزيست دو هر يبرا تريل در
50 نيب بالاتر يهاغلظت يبرا حذفبازده . )6ل يابد (شكيم

تقريب ثابت مانده است و دربه تريل در گرمميلي 200تا 
گرم در گرمميلي 100 به جذب تيظرفهاي بالاتر غلظت
سطح تيظرف بيشينه كنندهنييتع كه است افتهي كاهش

به عبارتي .است تريل در گرمميلي 50 در اكسيدگرافن 
بازده ،قابل مشاهده است با افزايش غلظت طور كههمان

هاي دارويي و همچنين، ظرفيت جذب افزايشحذف تركيب
هاي به دست آمده، افزايشنتيجه پايهكند، اما برپيدا مي

چنداني در تأثير mg/l50هاي بالاي جاذب به غلظت مقدار
بازده حذف نداشته و حتي افت بازده حذف و ظرفيت جذب

از هاي جاذب بر همديگرشود. تجمع ذرهنيز مشاهده مي
در. ]21و 11[كند مي ممانعت بر جاذبها آلايندهجذب 

AMXهاي گرافن براي جذب وصفحهمشابه از نان ايمطالعه

شود. در اينميروند مشابهي مشاهده  ،استفاده شده است
هاي گرافن در محلولگرم نانوصفحه 05/0حضور  ،مطالعه
وليشود، از آن مي%  30منجر به جذب حدود  AMXحاوي 

گرم منجر به افت بازده حذف 1/0گرافن تا  مقدارافزايش 
هاي فعالل آن اشغال بخشيشود كه دلتركيب دارويي مي

بازده است كه در عمل منجر به افت جاذب با تركيب دارويي
هاي ديگر نيز غلطت. مطالعه]22[شود مي AMXحذف 

اندگرم بر ليتر گزارش كردهميلي 70تا  60بهينه جاذب را 
]12[.  

تغييرات ظرفيتو جذب  قدارم براثر غلظت گرافن اكسيد  6شكل 
mg/l20 ،pH(غلظت تركيب دارويي:  هاي داروييجذب تركيب

دقيقه) 60، زمان: CIP =5براي  AMX =3 ،pHبراي 

زمان واكنشتعيين اثر 
زمان واكنش يا به عبارت ديگر زمان تعادل در

در فرايندهايترين مباحث مهميكي از فرايندهاي جذب 
غلظتو  pHسازي مطالعه پس از بهينهجذب است. در اين 

تفاوتهاي مدر زمان CIPو  AMXحذف ، اكسيدگرافن 
هاپادزيست جذب كه دهديم نشان هايجهنت .شدبررسي 

30 در CIP و AMX مقدار از يمين از شيب و است عيسر
را اكسيدي گرافن اديز حد تا كه شوديم جذب اول قهيدق
مطرح هاندهيآلا حذف يبرا مدآكار جاذب كي عنوانبه
.)7(شكل  كندمي
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هايتغييرهاي ظرفيت جذب تركيبو  اثر زمان بر مقدار جذب 7شكل 
برابر با AMXبراي  mg/l20 ،pH(غلظت تركيب دارويي:  دارويي

3 ،pH  برايCIP غلظت 5 برابر با ،GO:mg/l 50(

تيظرفبيشينه  و كامل حذف شود،يم مشاهده طوركههمان
در و آيددست ميبه  قهيدق 60ي ط در پادزيست دو هر جذب
گرمميلي 250تا  235 جذب مقداربيشينه  با قهيدق 30 حدود

دهيرس تعادل به mg/l20 پادزيستگرم براي غلظت اوليه  در
نيز در يك مطالعه از شو همكاران 1كيومكو-كركز .است
استفاده كردند، در AMXهاي گرافن براي جذب صفحهنانو

قه نخستدقي 30ز جذب دارو در ا %90اين مطالعه نيز بالاي 
از آن بازده جذب افت پيدا كرد و حذف پسو  صورت گرفت
كاهش علتنيز به رونداين  .دقيقه رخ داد 90كامل آن در 

دقيقه است كه 30از گذشت  پسهاي فعال جاذب مكان
هاينتيجه پايهبر. ]22[شود منجر به افت بازده حذف مي

دست آمده در شرايط بهينه بيشينه ظرفيت جذب برايبه
AMX  حدودmg/g 240 و براي سيپروفلوكساسين نيز حدود
mg/g 265 دست آمد.به

تعيين اثر غلظت آلاينده
در گرميليم 50 حضور با پادزيست هياول غلظت ريتأث

يهاغلظت. است شده يبررس قهيدق 60ي ط در جاذب تريل
هاآن حذف درصد و تريل بر گرميليم 500 تا 10 از تفاوتم

1. Kerkez-Kuyumcu

مورد CIP و AMX يبرا 5 و 3برابر با  pH در بيترت به
هياول غلظت شيافزا باها پايه نتيجهبر. گرفتآزمايش قرار 

يريچشمگ طرز به CIP و AMX حذف بازده ها،پادزيست
در گرمميلي 160 از جذب تيظرف كه يحال در افته،ي كاهش
گرمميلي 250 حدود به تريل در گرمميلي 10 غلظت يبرا گرم
است افتهي شيافزاليتر  درگرم ميلي 100براي غلظت  گرم در

AMX غلظت شيافزا با كه است يطيشرا در نيا. )8(شكل 

تماس با در يپادزيست يهامولكول بودندسترس در ،CIP و
تا پادزيست غلظت يراب حال، نيا با. ابدييم شيافزا زين جاذب
يمعن به كه كندينم رييتغ جذب تيظرف ،تريل در گرمميلي 100
كه يهنگام. است جاذب سطح بر فعال يهامكان همه اشغال
شوند،يم پوشانده كامل طوربهجاذب  سطح فعال يهامكان
اشباع جذب به منجر كه رسديم حد كي به جذب تيظرف
مطالعه خود از گرافندر  ش. موسوي و همكارانشوديم

اندبراي جذب استامينوفن استفاده كرده يافتهكاهش اكسيد
mg/l10ها نيز افزايش غلظت آلاينده از آن كه در مطالعه

اينعلت  .شده است افت چشمگير در بازده حذفمنجر به 
هاينتيجه. ]11[ هاي فعال بر جاذب استاشغال مكان نتيجه،

شرايط بهينه دكنندهييتأاين بخش از مطالعه نيز  دست آمده دربه
سيلين و سيپروفلوكساسينبيشينه ظرفيت جذب براي آموكسي

دست آمدهدر زمان تعادل جذب است چرا كه ظرفيت جذب به
تقريب يكسان و بههاي دارويي در هر دو بررسي بهبراي آلاينده

و 240يلين و سيپروفلوكساسين حدود سترتيب براي آموكسي
اين گرم آلاينده به ازاي هر گرم جاذب گزارش شد.ميلي 265

حذف تتراسايكلين با شده برايگزارشهاي مقادير با نتيجه
همخواني ،فعال فسفريك اسيدشده با اصلاحكربن فعال 

بيشينه ظرفيت ،در شرايط بهينهها در مطالعه خود دارد. آن
اندگزارش كرده mg/g 288لوكساسين را حدود جذب سيپروف

]12[.  
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)mg/lغلظت تركيب دارويي (
جذب و تغييرهاي مقداربر بررسي اثر غلظت دارويي  8شكل 

براي pHدقيقه،  60(زمان= اكسيدظرفيت جذب بر گرافن 
AMX =3 ،pH  برايCIP =5،  غلظتGO=mg/L 50(

تعيين اثر دماي واكنش
20 در گستره دما از يتابع عنوانبه پادزيست جذب بازده

9 شكل در هايجهنت و گرفت قرار شيآزما مورد C° 40 تا
شيافزا ،شودمي مشاهده كه طورهمان. است شده داده نشان
پادزيست دو هر يبرا جذب ييتوانا در يتوجهقابل ريتأث دما

يدما در( دما شيافزا با CIP و AMX حذفبازده  ودارد 
C° 40 (افتي كاهش ٪ 30حدود  به.

و AMX جذب يبرا جاذب يكيناميترمود مطالعه يبرا
CIP، بسيگ آزاد يانرژ شامل يكيناميترمود يهاعامل

)°ΔG(، يآنتالپ )°ΔH (يآنتروپ و )°ΔS (4تا  3 هايهمعادل با
.شد محاسبه

)3(Kc = qe/Ce

)4(ΔG° = - RT ln Kc 

)5(ln Kc = (S°/R) - (H°/RT) 

محلول) تريل در گرميليم( تعادل غلظت Ce ها،در آن كه
AMX و CIP ،است qe در گرميليم( تعادل جذب تيظرف

نسبت با است برابر كه است تعادل ثابت Kc است،) گرم

بر حسبجاذب  بر شدهي جذبپادزيست يهامولكول مقدار
)l/g(، °ΔG جذب در گيبس آزاد يانرژ رييتغ )kJ/mol( ،است
°ΔH جذب در يآنتالپ در رييتغ )kJ/mol( و °ΔS در رييتغ

برحسب محلول يدما kJ/(mol K[(، T[ جذب در يآنتروپ
.است )J/K.mole 314/8( گاز يجهان ثابت R و است كلوين

يآنتروپ ،T/1 مقابل در ln Kc يخط نمودار كي از استفاده با
هوفوانتنمودار  مبدأعرض از  و بيش از بيترت به يآنتالپو 

دما از يتابع نعنوابه پادزيست جذب بازده .شوديم محاسبه
3 جدول. گرفت قرار شيآزما مورد C° 40 تا 20 از

و 23[دهد را نشان مي شدهمحاسبه يكيناميترمود يهاعامل
24[.  

بررسي اثر دما در مقدار جذب پادزيست بر گرافن اكسيد 9شكل 
،AMX =3براي  mg/l20 ،pHدقيقه، غلظت تركيب دارويي:  60(زمان=

pH  برايCIP =5 غلظت ،GO=mg/l50(

افزايش دما منجر به افت بازده دهدها نشان مينتيجه
ليدل به توانديم دهيپدها شده است. اين پادزيستحذف 
رويگران كاهش. باشد يآب محلول رويگران درجه كاهش

يپادزيست يهامولكول انتشار مقدار شيافزا موجب توانديم
شود جاذب هايذرهنانو منافذ يمرزها و يخارج سطح در
و به تبع آن qeدهد ها نشان مينتيجه كه طورهمان. ]25[

Kc  كلوين كاهش يافته است 313به  293با افزايش دما از
يمنف ريمقاد. ستين مطلوب جذب ندايفر يبرا كه اين نتيجه
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ΔG جذب يهاواكنش كه دهديم نشان هادما تمام يبرا
AMX و CIP 26[است  يخودهخودبجاذب  بر[.
تيماه كه دهديم نشان ΔS و ΔH يمنف ريمقاد ن،يبراافزون
ذبهاي ترموديناميك جاست. مطالعه اگرماز جذب روند

آمده از اين بررسيدستهاي بهنتيجه دكنندهييتأ ها پادزيست
.]27[است 

سيلين وهاي ترموديناميكي جذب آموكسيعامل 3جدول 
سيپروفلوكساسين

T 

(°C) 

qe 
(mg/g) 

هاي ترموديناميكيعامل -جذب 

 ΔGشونده
(kJ/mol) 

ΔH 
(kJ/mol) 

ΔS 
(kJ/mol) 

20 235 25/56-

6/35-  104/0-  AMX

25 213 19/23-
30 195 12/20-
35 167 26/13-
40 110 59/4-
20 254 36/24-

48/38-  1128/0 -  CIP

25 245 3/24-
30 224 51/23-
35 189 79/17-
40 138 15/5-

 هاي جذبدماهم
كه است مراحل نيترمهم از يكي جذبدماي هم لعهمطا

.كند فيتوص را جاذب سطح با جاذب تعامل چگونگي توانديم
از استفاده با هادماهم يسازمدل با توانديم جذب سازوكار

دمايهم دو كار، نيا در. شود مشخص تعادل تفاوتم يهامدل
صيفتو يبرا چيفروندل و ريلانگمو يهامدل شامل جيرا

ر،ياخ يهاسال در. كارگرفته شدندبه يتجرب جذب يهاداده
گزارشمشابه  هايمطالعه در ياگسترده طوربه مدل دو نيا

در را هيلا كي جذب هيفرض ريلانگمو دماهم .است شده
از يمحدود تعداد با جاذب سطح بر خاص همگن يهامحل
گونهچيه و دهديم انجام كنواختي يانرژ با فعال يهامكان

رخ جاذب و شوندهجذب يهاگونه نيب يداريمعن تعامل
و11[كند پيروي مي 6از معادله  ريلانگمودما هم. دهدينم

28[.

)6    (    qe = qmax (b.Ce)/(1+ b.Ce)  

شونده بر حسب جذبغلظت تعادلي  Ce آن، در كه
تعادلحالت  در شدهجذب ماده مقدار qe بر ليتر،گرم ميلي

جذب تيظرفبيشينه  qmax گرم بر گرم جاذب،برحسب ميلي
دماهم مدل از. است) l/mg( ريلانگمو ثابت b و هيلا كي

بر هاگونه هيچندلا جذب يهامدل فيتوص يبرا چيفروندل
دماهم مدل. شوديم استفاده ناهمگن يهامكان سطح
كند.پيروي مي 7از معادله  چيفروندل

)7 (    ln qe = ln Kf + 1/n ln Ce  

چيفروندلدما هم يهاثابت بيترت به n و Kfكه در آن، 
ماده .هستند جذب شدت و جاذب اشباع تيظرف به مربوط
گرم بر گرم جاذببرحسب ميلي تعادلالت ح در شدهجذب
تعادل در محلول در هاپادزيست ماندهيباق غلظت Ce و است

)mg/l( 1 مقدار ،هاي پيشينگزارش برپايه. است/n 1/0 نيب
يهاداده. ]29[ دهديم نشان را مطلوب جذب نديفرا 1 و

بيضرا و هاثابت و داشتند همخواني مدل دو نيا با يتجرب
.شونديم محاسبه يخط 1وايازش از استفاده با يهمبستگ

.است شده ارائه 4اين بخش از مطالعه در جدول  هاييجهنت
-آموكسي تيظرف بيشينه د،وشمي مشاهده كه طورهمان

28/714 با برابر بيترت به )qmax(وفلوكساسين سيلين و سيپر
ريمقاد نيا. است شده محاسبه گرم در گرمميلي 353/33و 

هاجاذب ساير در CIP و AMX جذب دارهايمق از بزرگتر
GO بر يمبتن جاذب دهديم نشان كهاست  شده گزارش

جاذب مناسب براي جذب كي مطالعه حاضر در شده ارائه
و R2 ريمقاد به توجه با. ز منابع آبي استهاي دارويي اتركيب

1. Regression
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1/n دماهم ،هاي جذبدمادر بررسي هم آمدهدستبه
با سهيمقا در يتجرب يهاداده همخواني بيشتري با لانگموير

كه دارد. اين نتيجه دلالت بر اين دارد فروندليچ دماهم مدل
و افتديم اتفاق هيلاتك دهيپد كي عنوانبه جذب نديفرا
. اينباشد هيچندلا نديفرا كي رسدينم نظر به جذب زوكارسا

هاي صورت گرفته در اين زمينه مانند ها با مطالعهنتيجه
 هايبيترك با نيو نورفلاكس نيپروفلاكسيجذب س

 نيپروفلاكسيجذب سو  افتهيكاهش ديگرافن اكس يسيمغناط
 ميگرافن اكسيد همراه كلس چندسازهزيست يبرهايف بر
  .]20 و19[طوركامل همخواني دارد به ك،يآلژن

سيلين ودما جذب آموكسيهاي وايازش و همعامل 4جدول 
سيپروفلوكساسين بر جاذب

سيپروفلوكساسينسيلينآموكسي  عامل  مدل

لانگموير
qmax (mg/g) 7/3165/338
KL (l/mg) 1225/00390/0

R2 9967/0  9965/0

فروندليچ
kf (mg/g) 531/3511/3

1/n 77/365/3
R2 60/064/0

 سينتيك جذب
جاذب بر CIP و AMX جذب سينتيك واكنش، نرخ

با كه درجه دوماول و شبهدرجه شبه مدل دوگرافن اكسيد با 
.ندشد يابيارز شوند،مي داده نشان 9و  8هاي معادله

)8(  log (qe – qt) = log qe – K1.t

 )9(  qt = qe (qe.K2t)/(1+qek2t) 

بيترتبه )g/mg.min( K2و  )K1 )l/minها، كه در آن
-يجهنت. هستند دوم درجهشبه و اول درجهشبه سرعت ثابت

شده ارائه 5 جدول درها آمده از اين محاسبهدستبه هاي
تعيين بيضر نيشتريب ،دوم درجهشبه مدلبراي  كه است

،9934/0 و 9894/0 برابر با بيترت به ،CIP و AMX يبرا
.است شده محاسبه

سيلين وهاي سينتيكي جذب آموكسيعامل 5جدول 
شدهسيپروفلوكساسين بر جاذب تهيه

دومدرجه مدل شبه درجه اولشبهمدل   - جذب

 k2 شونده
(g/mg.min) 

R2 
qe 

(mg/g) 
k1 

(L/min) 
R2 

qe 
(mg/g)

000173/0 9091/0 8285/0 01174/0  9315/0 235 AMX 

000465/0 1965/0 0176/1 00849/0 9675/0 254 CIP 

  
AMX جذب سينتيك ،واكنش نرخ آوردندستبه يبرا

دوم درجههشب ودرجه اول شبه مدل دو باجاذب  بر CIP و
با پادزيستحذف هر دو  كه نشان داد هانتيجه. شد يابيارز

ممكن نتيجه دارد كه اين همخوانيدرجه دوم شبه سينتيك
جذب نديافر در سرعت محدودكننده مرحله كي از يناش است
با نيو نورفلاكس نيپروفلاكسيسدر بررسي حذف . ]30[ باشد
و نيز حذف افتهيكاهش ديگرافن اكس يسيمغناط هايبيترك
اكسيدگرافن چندسازه زيست يابرهيف با نيپروفلاكسيس

عنوان مدلبه دوم درجهشبه سينتيك ك،يآلژن ميهمراه كلس
.]20 و19[ بالاتر گزارش شده است وايازشبا ضريب 

گيرينتيجه
تهيه مربا روش ه اكسيدگرافن  جاذبدر مطالعه حاضر 

.شد استفاده CIP و AMX پادزيستحذف و از آن براي 
بازمان بررسي و هر به روش يك عامل در  جذب رفتار
دما و غلظت نمونه، pH مانند تفاوتم هاياملع يسازنهيبه

سيلينآموكسي كه داد نشان هايجهنت .مورد كاوش قرار گرفت
اسيدي (به ترتيب يها pHدر هر دو و سيپرو فلوكساسين 

جذبدهند. جذب را نشان مي مقداربيشترين  )5و  3برابر 
و AMX مقدار از يمين از شيب و است عيسر ها ستيپادز

CIP هياول غلظت با افزايش .شوديم جذب اول قهيدق 30 در
يريچشمگ طرز به CIP و AMX حذف بازده ها،پادزيست
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جذب كاهش يافته مقدارنيز دما  شيافزا بايابد. مي كاهش
لانگموير دماهم كه نشان داد ها، نتيجههمچنين. است

مدل با سهيمقا در يتجرب يهاداده بيشتري با همخواني
سينتيكبا  پادزيستحذف هر دو  دارد و فروندليچدما هم
از آمدهدستهب هاينتيجهدارد.  همخوانيدرجه دوم شبه

و بالا يداريپا شدهتهيه جاذبدهد كه مطالعه نشان مي
پاياندر  .درا دار پادزيست دو هر جذب يبرا يعال عملكرد

جذب تيظرف يشنهاديپ جاذب گيري كرد كهتوان نتيجهمي

فاضلاب هيتصف نهيزم در يكاربرد يهابرنامه يبرا خوبي
اريبس هاستپادزي يمولكول يهايجداساز براي ودارد 

.است دواركنندهيام

سپاسگزاري
آزاد دانشگاه زيست محيط مهندسي از گروه نويسندگان
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Abstract: The presence of antibiotics in water resources as emerging contaminants can 
ultimately have health hazards. In the present study, graphene oxide adsorbent was 
synthesized using the Hummer method and used to adsorb amoxicillin and 
ciprofloxacin. The effect of various variables such as pH, adsorbent dose, concentration 
of pharmaceutical compounds, reaction time on the removal of amoxicillin, and 
ciprofloxacin was investigated. Examination of the structural characteristics of 
synthesized graphene oxide shows that the specific surface area of the adsorbent is 9.7 
square meters per gram and the average size of the pores in the graphene oxide 
adsorbent is 16.5 nm. pHzpc was also tested for the synthesized adsorbent and its value 
was 3.8. The effect of pH shows that graphene oxide adsorbent has the highest 
absorption of amoxicillin at pH 3 and ciprofloxacin at pH 5. Under optimal process 
conditions, the results show that in a duration of 60 minutes and a dose of 50 mg/l of 
graphene oxide and 10 mg/l of pharmaceutical compounds, finally 79.3% and 84.6% for 
amoxicillin and ciprofloxacin are removed, respectively. It can be concluded that the 
proposed adsorbent can be effective for the elimination of pharmaceutical compounds 
and is very promising for the molecular separation of antibiotics. 
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