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Abstract 
In this study, ion-exchanged copper oxide-clinoptilolite photocatalysts with 

different weight percentages of copper oxide (from zero to 100%) were 

synthesized and investigated for the photocatalytic removal of tetracycline from 

wastewater. Characterization of samples photocatalysts by XRD, FESEM, EDX, 

UV-Vis DRS and BET/BJH analyzes showed that copper oxide was in the form of 

Cu2O in all samples and the addition of clinoptilolite decreased the size of copper 

oxide crystals from 50 to 37. Also, with increasing the amount of clinoptilolite,  

the degree of agglomoration of copper oxide decreases. While increasing 

the amount of clinoptilolite in the samples reduces the amount of light absorption, 

the bandgap energy becomes slightly larger, which reduces the possibility of 

recombination of charge carriers. The sample contains 50% by weight of copper 

oxide with a specific surface area of 116 m2/g has a suitable pore size for  

the entry and exit of tetracycline. This sample showed the highest amount of 

tetracycline photocatalytic removal (90.76%) in the initial concentration of 

tetracycline at 30 ppm, the amount of photocatalyst at 1 g/l and pH=7. 
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 قیمت های ارزان کمک فتوکاتالیست تصفیۀ پساب دارویی به

 شده تحت نور مرئی کلینوپتیلولیت تبادل یونی -اکسید مس
 

 2، نادر راحمی*2، سمیه اللهیاری1فاطمه عابدی

 کارشناس ارشد مهندسی شیمی، دانشگاه صنعتی سهند -1

 دانشگاه صنعتی سهنددانشیار مهندسی شیمی،  -2

 allahyari@sut.ac.ir: نگار پیام
 

 چكیده
درصدهای شده با  کلینوپتیلولیت تبادل یونی -های اکسید مسدر این تحقیق فتوکاتالیست

درصدد  سدنتش شدد و در  دتو فتوکاتالیسدتی       111وزنی مختلف اکسید مس )از صفر تا 
کمد    هدای فدوب بد     تتراسایکلین از پساب بررسی شد. تعیدین صووصدیاف فتوکاتالیسدت   

نشان داد ک  اکسید مس در  BET/BJHو  XRD ،FESEM ،EDX ،UV-Vis DRSآنالیشهای 
و افشودن کلینوپتیلولیت اندازۀ بلورهای اکسید مس را از  تشکیلCu2O شکل  ها ب همۀ نمون 

چنین با افدشایش مقددار کلینوپتیلولیدت درکدۀ کلدوصگی       نانومترکاهش داد. هم 73ب   01
ها، میشان کدتب  اکسید مس کاهش یافت. ازسویی با افشایش مقدار کلینوپتیلولیت در نمون 

کان بازترکیب  املان بدار را افدشایش   تر شد ک  ام نور کمت و گاو انرژی نیش اندکی کوچ 
بود و ازنظر  m2/g 111درصد وزنی اکسید مس دارای سطح ویژۀ  01دهد. نمون   اوی می

های مناسبی برای ورود و صروج تتراسایکلین داشت. این نمون  بیشترین مقددار   اندازه  فره
، ppm 71 نیکلیاسدا تتر یۀمقدار غلظت اول %  را در3/01 تو فتوکاتالیستی تتراسایکلین )

 .نشان داد pH=3و  g/l 1 ستیاتالفتوک مقدار

 20/12/1011 تاریخ دریافت:

 12/10/1011تاریخ پتیرش: 

 100تا  170شماره صفحاف: 
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 مقدمه .4

 های نوین توفیۀک  کشء روش شرفت یپ ایشاکس یهافرایند انیدر م

 بهدای  لیدل ب  هاستیفتوکاتال کم  توفی  ب ، دارویی هستند پساب

بسدیار ررفددار    ،گیری از ی  فناوری پایددار و سدبش  و بهرهنسبتاً کم 

هستند ک  با کدتب   ییهایهادم یها نستیاست. فتوکاتال پیدا کرده

کفدت    ید ، شبد  ندوار رسدان    ظرفیتو انتقال الکترون از نوار  فتون

و  فره ب  مدادۀ آلدی  ملد     . الکترون کنندمی جادی فره ا_الکترون

کد    یادید ز یهدا  برتری. با وکود ]1[برندو آن را از بین می کنند می

پهدن، فعالیتشدان    انرژیگاو دارند،  TiO2و  ZnOی هاستیفتوکاتال

ی بدات یترکدر مقابدل  . ]2-7[کندد یمد  را محدود نور مرئی ۀمنطق در

 مرئدی  ۀید فعدال در نا   ییهدا سدت یفتوکاتال کد   مدس  دیاکسد  مانند

دارند و قادر ب  کتب  یو تخلخل کم ژهیسطح و ییتنها ب  ]0[هستند

 )چندسدازه   ایجاد کامپوزیدت توان با یم زیادی نیستند. آلایندۀ مادۀ

های  زئولیت مانندو ارزان متخلخل  فلشی و ی  مادۀبین اکسیدهای 

  ید  تید لولینوپتی دل کدرد. کل   یتدا  ددود  را مشکل  نیا ربیعی

 در شدکل ید    بدالا  یبا ثباف  رارتد فراوان در ایران  یعیرب تیزئول

های اصیر ترکیبداف  در سال .]0[است  <0Si/Alنسبت ب منظم با لقا

کدار   مدواد دارویدی بد     فتوکاتالیسدتی برصدی  مورد نظر برای تخریب 

 کامپوزیدت فتوکاتالیسدتی  از  و همکداران  1پوررداهری  اند، مدللاً  رفت 

استفاده  میروکسوسف تخریب برای  II) کلین دیاکس و کلینوپتیلولیت

کلینوپتیلولیت باعث افشایش روی سطح نانوبر NiO کردند. پراکندگی

هدای  صدود باعدث ایجداد رادیکدال     نوبدۀ  کد  بد    شد NiO ثرسطح مؤ

در کدار   .]1[دشد هیدروکسیل بیشتر و افشایش فعالیت فتوکاتالیستی 

 ZnO/Fe2O3کامپوزیت فتوکاتالیسدتی   ]3[دیگری داوری و همکاران

دارویدددی  مدددادۀو کلینوپتیلولیدددت را بدددرای  دددتو  TiO2/Fe2O3و

زماید در کار  یددری و همکداران   یا فورو دیکلوفناک استفاده کردند

پدور  مهربان .]1[ تو شد ZnO/Clinoptiloiteکم  فتوکاتالیست  ب 

و کلینوپتیلولیدددت بدددرای  دددتو  PbSو همکددداران از کامپوزیدددت 

 ،بیوتیدد  اسددتاز سفاتوکسددیم کدد  یدد  آنتددی %12فتوکاتالیسددتی 

سدمونی   پلاعنوان ذرۀ  . در کار دیگری ترکیب نقره ب ]0[بهره بردند

فتوکاتالیسدتی  کلینوپتیلولیت برای  تو  -با کامپوزیت نیترید کربن

کدار رفدت. در ایدن کدار نیدش       ها بد  بیوتی  تتراسایکلین از دستۀ آنتی

تولید  .]11[تحت تابش نور مرئی تخریب شد ،% از داروی اولی 27/13

فراواندی در   بد  اکسید مس آسان و ارزان اسدت، کلینوپتیلولیدت نیدش    

 

1. Pourtaheri 

بددالای  کدود ظرفیدت  ؛ امدا بدا و  معدادن ایدران قابدل اسدتخراج اسدت     

عنددوان   کامپوزیددت ایددن دو مدداده بددرای ورود ا تمددالی بدد  بددازار بدد 

 نیا درلتا  بررسی نشده است،دارویی  پساب توفیۀفتوکاتالیست، در 

کلینوپتیلولیت با درصدهای مختلدف   -اکسید مس ستیکار، فتوکاتال

هدا در  سنجی شد. سدپس ایدن نموند    اکسید مس سنتش و صووصیت

 بررسدی شددند.   تحدت ندور مرئدی    نیکلیتتراسا فتوکاتالیستی تو 

 لودیند  ، pHمانندد   ییهدا  مشخود  بر ساصتار فتوکاتالیسدت،   علاوه

 آن مؤثرندد کد     عملکدرد نیدش روی  دارو  اولیدۀ  و غلظت ستیفتوکاتال

 هددا روی  ددتو فتوکاتالیسددتی تتراسددایکلین    ثیر آندر ادامدد  تدد  

 مطالع  شد.
 

 . مواد آزمایشگاهی2

  ید تهآباد میان  از معدن امیر یعیرب تیعنوان زئول ، ب تیلولیوپتنیکل

مس،  دیسنتش اکس ۀیعنوان مواد اول ب   یاستدیشد. استاف مس و اس

HCl  وNaOH  کنندده   میعوامدل تنظد  عنوان  بpHومید آمون تدراف ی، ن 

 Merckاز   ید گانار ییعنوان دارو ب  نیکلیو تتراسا یونیتبادل  یبرا

 شد. یداریصر
 

 سنجی و روش آزمایش خصوصیت .3

کددردن  و واردموکددود در کلینوپتیلولیددت یددون سددیم   بدرای  ددتو 

مدولار   1 محلدول کمد    تبادل یونی بد   ،ب  ساصتار اضافی هیدروژن

سی از  سی 211ب  کلینوپتیلولیت  گرمده شد.  انجامآمونیوم نیتراف 

 ثابت ساعت در دمای 1مدف  ب مخلوط فوب  و شدمحلول اضاف   این

°C 11  کلینوپتیلولیددت تبددادل . همددشده شددددر  ضددور کندانسددور

 درسداعت   12 مددف  بد   سدپس  و شسدت   شده از محلول کدا و یونی

مدف ندیم سداعت تحدت      اصل ب  نمونۀ صش  شد. C 111° دمای

 مقدادیر معدین از   کدردن  اضداف  و پدس از   قرار گرفت فراصوتیامواج 

 مددف   بد  ازندو  هدای مختلدف   بدا نسدبت  استاف مس و اسید اسدتی   

 10 مددف  ب  محلول .تحت تابش امواج فراصوف قرار گرفتده دقیق  

درون اتوکلاو قرار گرفت تدا اکسدید مدس     C 211° ساعت در دمای

. های کلینوپتیلولیت بنشیند روش هیدروترمال سنتش و درون  فره ب 

-100Cu-0Clin ،75Cu-25Clin ،50Cu-50Clin ،25Cuهدا  نام نمون 

75Clin ،0Cu-100Clin    در نظددر گرفتدد  شددد کدد  عدددد کنددارCu  

وزنی کلینوپتیلولیت  درصد Clinدرصد وزنی اکسید مس و عدد کنار 

 تبادل یونی شده است.



 

 (1204) وهشت صد و بيستـ شماره  مودو بيستنشريه مهندسي شيمي ايران ـ سال  631
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 عدۀ بدرای مطال  XRD 1) ایکس پرتوکمل  پراش آنالیشهای مختلفی از

 FESEM 2) ، میکروسدکو  الکتروندی روبدش میددانی    صواص بلوری

 DRS 7) بازتدابی  -سدنجی نفدوذی   ریف ،شناسی برای مطالعۀ ریخت

بدرای مطالعد     BET 0) سدطح ویدژه   و صدواص اپتیکدی   برای مطالعۀ

 .کار رفت ب  شدههای سنتشصواص بافتی نمون 

در  تو فتوکاتالیستی تتراسدایکلین از  سنتششده  هاینمون عملکرد 

 سی پساب آلوده بد  تتراسدایکلین بدا   سی 211آب ارزیابی شد؛ ابتدا 

 دقیقد  در دمدای محددی     121مدددف  بد  ز فتوکاتالیسدت  گدرم ا  2/1

تداریکی انجدام    وسیلۀ نمون  در تا کتب دارو ب  گرفت قرار در تماس

در  مام آب  پسابک  محلول در  الی سپس. و ب  تعادل برسدشود 

بود تا دمای پساب در اثر گرمای لامپ از دمدای محدی  فراتدر    و یخ 

واف  101 هدالوژن  لامپ مرئی این لامپ، ی  نرود، لامپ روشن شد.

پنج سدانتیمتری از   در فاصلۀ بود ک آلمان  OSRAM ساصت شرکت

 در فواصل زمانی معدین  پساب نمونۀقرار داشت.  پسابسطح بالایی 

دسددتگاه و بعددد از کداسددازی مددواد کامددد بدد      سددانتریفیوژ شددد 

 تتراسددایکلینغلظددت  شددد تدا مدی منتقددل  UV-Visاسدپکتروفتومتر  

ارتفاع پید    مقوودشود. برای این گیری محلول اندازه مانده در باقی

 ،تتراسدایکلین اسدت   maxλکد    ندانومتر  701در رول موج  کتب نور

مددورد نظددر بددود. بددرای تعیددین درصددد  ددتو دارو در اثددر فعالیددت  

فتوکاتالیستی مقدار دارویی ک  در تاریکی کتب شدده بدود در نظدر    

 شد. گرفت  نشد. هر آزمایش  داقل س  بار تکرار

 

 . بحث و بررسی نتایج1

 خصوصیت سنجی 1-4

کلینوپتیلولیددت  -هددای اکسددید مددسفتوکاتالیسددت XRDالگوهددای 

نشان داده شده است.   1)شده با مقادیر اکسید مس  در شکل سنتش

 17/11و  0/02، 0/71، 71برابر بدا   θ2های ظاهرشده در زوایای پی 

صدورف فلدشی    مس ب . بود Cu2Oب  بلورهای مکعبی یا اکتاپد  مربوط

 .]11[مشاهده نشدد  XRD در الگوهای CuOصورف  اکسید مس ب  یا

صدورف   تیلولیت با ساصتار مونوکلینید  بد   ب  کلینوپ مربوطهای پی 

های  اوی مقادیر بیشدتر کلینوپتیلولیدت   پهن و کوتاه تنها در نمون 

هددای کلینوپتیلولیددت،  بددودن پیدد   دلیددل ضددعیف د. شددمشدداهده 

 

1. X Ray Diffraction 

2. Field Emmision Scanning Electron Microscopy 

3. UV-vis Diffuse Reflectance Spectroscopy 

4. Brunauer-Emmett-Teller 

و ایجاد عیوب سداصتاری در اثدر تبدادل    نظم ساصتاری صوردن  هم ب 

شرر در  اندازۀ بلورهای اکسید مس از روی معادلۀ محاسبۀ بود. یونی

 بلورهدای   کد  بدا ورود کلینوپتیلولیدت انددازۀ    نشدان داد    1)کدول 

یابدد. ایدن امدر    نانومتر کداهش مدی   71نانومتر ب   02اکسید مس از 

زایی اکسید مس است ک  بدا   هست  لیل دصالت کلینوپتیلولیت درد ب 

 هددا از رشددد بلورهددای اکسددید مددس   انددداصتن بددین هسددت   فاصددل 

کند و بدین وسیل  توزیع ذراف اکسید مس را نیش روی کلوگیری می

بخشد. با افدشایش مقددار کلینوپتیلولیدت از    کلینوپتیلولیت بهبود می

مشدداهده  Cu2Oبلورهددای  % تغییددر چندددانی در اندددازۀ30بدد   20%

 شود. نمی

 

 
 -ای اکسید مسهفتوکاتالیست X پرتو پرش الگوی .1 شکل

 .های مختلفکلینتیلولیت با نسبت

Figure 1. XRD patterns of copper oxide-clinoptilolite 

photocatalysts with different portions. 

 

اسداس کدتب و   های سنتششدده بر نمون  برای کلیۀ BET/BJHآنالیش 

 همدددۀ کددد  نشدددان داد  2) نیتدددروژن در شدددکلواکدددتب گددداز 

 هددای سنتششددده در ایشوتددرم کددتب و دفددع  لقددۀ    فتوکاتالیسددت

 های مشو است؛ دهندۀ ساصتارهای با  فرههیسترزیس دارند ک  نشان
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های جذب و دفع گاز نیتروژن در ایزوترم .2 شکل

 .های مختلفکلینتیلولیت با نسبت_اکسید مس های فتوکاتالیست

Figure 2. N2 adsorption and desorption isotherms in copper 

oxide-clinoptiloite photocatalysts with different portions. 

 

هدا ربدق   نموند   در همۀ، نوع  لق  25Cu-75Clin کش در نمونۀ  اما ب

ایشوتدرم نهدایی    25Cu-75Clin اسدت. در نموندۀ   IV، از نوع 1آیوپاک

اکسدید مدس صدالص و کلینوپتیلولیدت      صورف ترکیب دو ایشوتدرم  ب 

وند  اکسدید مددس و   در ایدن نم کدد  رود صدالص اسدت. ا تمدال مدی    

نی اند و تداصل چنددا ای تشکیل شدهصورف کشیره کلینوپتیلولیت ب 

 هددایبددرای نموندد   BET در سدداصتار هددم ندارنددد. سددطح ویددژۀ   

100Cu-0Clin ،75Cu-25Clin ،50Cu-50Clin ،25Cu-75Clin ،

0Cu-100Clin ترتیدب    بm2/g 10 ،17 ،111 ،110  دسدت   بد   00و

رور کد  مشداهده    نشان داده شده است. همان  1)آمد ک  در کدول 

 سدطح ویدژۀ  صورف صالص هر دو  و کلینوپتیلولیت ب  Cu2Oشود می

 ب  ایجاد ی  کامپوزیت بامنجر هازمان آن ولی  ضور هم ،کمی دارند

در روش هیددروترمال  شدود. دمدا و فشدار بدالا     بیشتر می سطح ویژۀ

بر  شود. این مسئل  علاوهمی اکشاب  همشدگی بسیار شدید ، منجراست

هدای  کلوصد   اکسید مس، موکب از هم پاشیدن زاییکم  ب  هست 

شود. ممانعت فضایی ک  کلینوپتیلولیدت بدین   کلینوپتیلولیت نیش می

 بدد  رشددد محدددود ذراف کنددد منجر ذراف اکسددید مددس ایجدداد مددی

 50Cu-50Clin نموندۀ شدود.  هدا مدی  توزیع مناسب آناکسید مس و 

 آن هدای  ؛ امدا انددازۀ قطدر  فدره    گرچ  بالاترین سطح ویژه را نددارد 

بسدیار بشرگتدر یدا     هدایی  ها اندازۀ  فدره نمون  نانومتر است. بقیۀ 7/7

 تر داشتند. کوچ 

 

1 .های مختلفکلینتیلولیت با نسبت -های اکسید مس. اطلاعات کریستالوگرافی و بافتی فتوکاتالیست1جدول 
 

Table 1. Crystallografic and textural information of copper oxide-clinoptiloite photocatalysts with different portions. 
BET surface area 

(m
2
/g) 

Average pore 

diameter (nm) 
Total pore volume 

(cm
3
/g) 

Cu2O crystallite size 

(nm) 
Photocatalyst 

19 6.2 0.012 50 100Cu-0Clin 

63 7.9 0.15 38 75Cu-25Clin 

116 3.3 0.09 37 50Cu-50Clin 

165 2.3 0.13 37 25Cu-75Clin 

54 9.6 0.09 - 0Cu-100Clin 
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هدای  فتوکاتالیسدت  شناسدی  ریخدت  برای مشداهدۀ  FESEMاز آنالیش 

اکسید مس صدالص،   نمونۀدر   . 7)ت  شد )شکل شده بهره گرفسنتش

و میکرومتری اکسید مس مشداهده شدد. در    بشرگاکتاپدهای بسیار 

 منبع اولیدۀ برصی مراکع تشکیل سوپربلورهای اکتاپد اکسید مس از 

گدشارش شدده    ،نم  استاف نظیر آنچد  در ایدن کدار مشداهده شدد     

 ریختمدان ها  بدا ید    کلینوپتیلولیت در تمامی نمون  .]12-17[است

کالب توک  تغییر  نکتۀشود.  تغییر شکل مشاهده می مانند بدونلوح

های  اوی کلینوپتیلولیت است. اکسید مس در نمون  شناصتی ریخت

Cu2O  تری در اندازۀ نانومتری  در  ضور کلینوپتیلولیت ذراف کوچ

 با افشایش مقدار کلینوپتیلولیدت  چنین و  الت اکتاپد ندارد. هم دارد

قرمدش . ایدن    اسدت ) دایدرۀ   نیش کاهش یافت  Cu2Oهای کلوص  اندازۀ

زایی اکسید مدس، ایجداد   مشاهده دصالت کلینوپتیلولیت را در هست 

نتیجد   در فاصل  بین ذراف اکسید مدس، کلدوگیری از رشدد ذراف و   

 دهد.در ابعاد کوچ  نانومتری نشان میرا توزیع آن 

 

 
 -های اکسید مس فتوکاتالیست FESEMتصاویر . 3 شکل

 .های مختلف تیلولیت با نسبتپکلینو

Figure 3. FESEM pictures of copper oxide-clinoptiloite 

photocatalysts with different portions. 

 

مدواد   کتب ندور در  های مختلف و لبۀمیشان کتب نور در رول موج

در  نتدایج  کد   تعیدین شدد   UV-Vis DRSکم  آندالیش   سنتششده ب 

کلینوپتیلولیت صالص ، ]10[ارائ  شده است. مشاب  با نتایج  0)شکل 

؛ ولی بدا قدرار گدرفتن اکسدید مدس      کندمقدار ناچیشی نور کتب می

 همۀ .شودروی آن متناسب با مقدار اکسید مس کتب نور زیاد میبر

فدرابنفش و مرئدی    در هر دو محددودۀ نور را  Cu2Oهای  اوی نمون 

مرئدی بیشدتر    در کتب ندور در نا یدۀ  قابلیتشان  اما ؛کنندکتب می

 است. 
 

 
در  مرئی -بنفشفراسنجی بازتاب نفوذی  فطی .4 شکل

های  کلینتیلولیت با نسبت  -اکسید مس فتوکاتالیست های

 مختلف.

Figure 4. UV-Vis DRS of copper oxide-clinoptiloite 

photocatalysts with different portions. 

 

های مدورد مطالعد  نیدش در    گاو انرژی نمون  های کتب و مقادیرلب 

کدتب   گاو اندرژی از روی لبدۀ  اند. مقادیر نشان داده شده  0)شکل 

  ک  مقایسد   Eg (eV)=Absorption edge (nm)/1240شد )  ساب

های  اوی اکسدید مدس گداو    نمون  ک  در همۀدهد ها نشان می آن

س گداو  است ک  با کداهش مقددار اکسدید مد     eV 2انرژی کمتر از 

 شود. می تر کوچ انرژی نیش اندکی 

 

 ــ پســاب تصــفیۀ 1-2 ــایكلی  ب ــه تتراس ــوده ب ــک  هآل کم

 کلینوپتیلولیت -های اکسید مس فتوکاتالیست

، 100Cu-0Clinهددای ابتدددا مقدددار کددتب تتراسددایکلین روی نموندد 

75Cu-25Clin ،50Cu-50Clin ،25Cu-75Clin ،0Cu-100Clin  

دقیق  بررسی شدد تدا میدشان کدتب و      121در غیاب نور برای مدف 

 هدای مدورد مطالعد  بد  تعدادل برسدد. نتددایج        دفدع دارو روی نموند   

بیشدترین مقددار کدتب دارو را      25Cu-75Clin ک  نموندۀ نشان داد 

 سطح ویدژۀ % تتراسایکلین اولی  را  تو کرد. 11داشت و نشدی  ب  

 وسدیلۀ  بد  ی  دلیل کتب زیاد دارو  BETزیاد این نمون  ربق نتایج 
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 کشئدی مقدادیر کدتب کمدی داشدتند      های ت نمون این نمون  است. 

کلینوپتیلولیت صالص   % نمونۀ21نمونۀ اکسید مس صالص و  11%)

وپتیلولیت ثر دو کشء اکسید مس و کلینمؤ ک  این مسئل  لشوم  ضور

 50Cu-50Clinهای دهد. نمون ثر نشان میرا در ایجاد ی  کاذب مؤ

از تتراسایکلین اولی   %27و  %17ترتیب  نیش ب  75Cu-25Clin و نمونۀ

 را کتب کردند.

 هدددای کمددد  فتوکاتالیسدددت  دددتو تتراسدددایکلین بددد  در ادامددۀ 

دقیق  مطالع  و  111شده در مدف سنتشکلینوپتیلولیت  -اکسید مس

قددرف فعالیدت    بدرای محاسدبۀ   نشان داده شدد.   0)شکل نتایج در 

مانده پس از کدتب  تتراسایکلین باقینهایی، غلظت ت فتوکاتالیستی ب 

فعالیددت  عنددوان غلظددت اولیدد  مددد نظددر قددرار گرفددت تددا صددرفاً  بدد 

فتوکاتالیسدت  عندوان کداذب    وکاتالیستی و ند  فعالیدت نموند  بد     فت

 آمدده نیدش   دسدت  قددار انحدراو اسدتاندارد مقدادیر بد      . مبررسی شود

ها  ایشک  همگی نشان از دقت بالا و تکرارپتیری آزمنشان داده شده 

 کلینوپتیلولیددت صددالص میددشان  ددتو فتوکاتالیسددتی نمونددۀ دارد. 

 ک  این نتیجدۀ  های مورد مطالع  بودکمترین میشان  تو بین نمون 

دهد. پیش از کلینوپتیلولیت را نشان می فتوکاتالیستی ناچیش فعالیت

ب  کتب نور نیسدت.  رنیش نشان داده بود این ماده قاد DRSاین آنالیش 

های دوکشئدی  ب  نمون  نسبت اکسید مس صالص نمونۀ فعالیتگرچ  

امدا میدشان فعالیدت     ؛تر بوددر تخریب فتوکاتالیستی تتراسایکلین کم

کلینوپتیلولیدت   بد  نموندۀ   نسدبت  فتوکاتالیستی آن در تخریدب دارو 

، اکسید مدس  %30 اوی  نۀدر نمو . %0/12صالص بسیار زیادتر بود )

  اوی در نمونۀ .افتی شافشای %1/11ب   تخریب فتوکاتالیستی شانیم

درصد % 3/01یعنی  بیشین  ب  بیتخر شانی، ماکسید مس درصد 01

کداهش   بید تخر شانید ، م%20کاهش درصد اکسید مس ب  . با رسید

 تخریدب فتوکاتالیسدتی  درصدد   نیشدتر ی. بشدد  %37و برابر بدا   افتی

این نمون  دارای بلورهدای   .بود 50Cu-50Clin ستیب  فتوکاتال مربوط

 . همچنین کلوصگی در اکسیدهای مدس  XRDاست ) Cu2Oکوچ  

ک  موکب دسترسی ذراف   FESEMدر این نمون  قابل توک  نیست )

 در نا یدۀ  کتب نور در ایدن نموند    DRSشود. ربق اکسید مس می

ایدن   BET ، مناسب است. سدطح ویدژۀ  کندمرئی ک  لامپ سارع می

تتراسدایکلین   بدا انددازۀ   نیش مناسدب  ها اندازۀ  فره نمون  زیاد است و

دنبدال آن تخریدب تتراسدایکلین را     و بد   است ک  این مدوارد کدتب  

 دهد. افشایش می

، ایدن نموند    25Cu-75Clinک  بدا وکدود سدطح زیداد      ی  دلیل این

سدازنده   بستگی دو مدادۀ  هم ندارد، عدم ب  بیشین فعالیت کاتالیستی 

نیش دیدده شدد. ایدن     BETآن است ک  در ایشوترم کتب و دفع آنالیش 

زیدرا   ؛شده فعالیت فتوکاتالیستی این نموند  کدم باشدد    موضوع باعث

دلیدل گداو    ب  هانمون  شود کلیۀمشاهده می DRSرور ک  در  همان

انرژی باری  در معرض بدازترکیبی الکتدرون و  فدره هسدتند. بهدم      

 بارهدای تدا  شدود   و کلینوپتیلولیدت باعدث مدی   بستگی اکسید مدس  

لدتا   شده در سطح زئولیت ب  دام بیفتند و بازترکیدب نشدوند؛   تشکیل

ربدق   25Cu-75Clin کاتالیستی بهبود یابد ک  در نموندۀ فعالیت فتو

 بستگی وکود ندارد. هم  این ب BETآنالیش 

 

 
های  کمک فتوکاتالیست تخریب تتراسایکلین بهدرصد  .5 شکل

های مختلف تحت تابش نور  نسبتکلینتیلولیت با  -اکسید مس

دارو  و غلظت اولیۀ g/l 1مقدار کاتالیست  ،7برابر با  pH مرئی،

 .ppm 33برابر با 

Figure 5. Tetracyclin degradation percent using copper oxide-

clinoptiloite photocatalysts with different portions under visible 

light irradiation, pH=7, catalyst loading= 1 g/l and initial drug 

concentration of 30 ppm. 

 

 های عملیاتی مشخصهثیر بررسی تأ 1-3

هدای   بدرای بررسدی تد ثیر مشخود      50Cu-50Clinنانوفتوکاتالیست 

؛ زیدرا   دائش اهمیدت اسدت    pH. بررسدی تد ثیر   بررسی شدد عملیاتی 

کنندده در میدشان    پساب یکی از فاکتورهدای تعیدین  محلول  اسیدیتۀ

  2)کددتب تتراسددایکلین و در ادامدد  تخریددب آن اسددت. کدددول     

اثر تغییر اسیدیت  را در تخریدب فتوکاتالیسدتی    7و  2، 1های  ردیف
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از  pHتنظدیم   هدا بدرای  دهد. در این آزمدایش تتراسایکلین نشان می

های pHاستفاده شد. میشان  تو در  NaOHیا محلول  HClمحلول 

بددود.  10و  3/01%، 77ترتیددب  ، بدد پددس از اتمددام تددابش 11، 3، 7

صنلدی و   pH> 7/7< 11/3 ، کاتیونی، درpH < 7/7تتراسایکلین در

شدده کد     در برصی مطالعاف گفت  .آنیونی است pH<11/3> 11/0در

صاصدی   آنیونی است و محدودۀ 11/3تر از  بشرگ pHتتراسایکلین در 

شود در رور ک  مشاهده می همان .]10-11[برای کاتیونی بودن ندارد

و این در  افتد اتفاب میاکلر تخریب تتراسایکلین  صنلی  د اسیدیتۀ

، در این محدوده سطح فتوکاتالیسدت  pHpzcب   است ک  با توک    الی

ر ایدن  الدت   . داسدت صورف صنلی  است و تتراسایکلین نیش ب  منفی

هدای موکدود در   هدای موکدود روی سدطح کامدد الکتدرون     الکترون

ماندده در سدطح را کدتب     هدای بداقی  تتراسایکلین را رانده و پروتون

 فدره   -هدای الکتدرون  کنند. در ایدن  الدت از بازترکیدب کفدت     می

بیشتری برای تخریب تتراسایکلین در  های شود و  فره کلوگیری می

اقدل تخریدب     دد  = pH 7در مقابدل در  .]13[دسترس صواهند بدود 

 pHدر  ،pHpzcب   ک  گفت  شد با توک  چنانتتراساکلین مشاهده شد. 

بددار ملبددت روی فتوکاتالیسددت را فراگرفتدد  اسددت و     7برابددر بددا  

در این  الدت  لتا  ؛صورف ملبت یونیشه شده است تتراسایکلین نیش ب 

رین مقددار صدود   و تخریب تتراسایکلین ب  کمتد  افتد دافع  اتفاب می

ب  بار سطحی فتوکاتالیست و نحدوۀ   نیش با توک  = 11pH رسد. درمی

 = pH 7ب   ی نسبتبیشتر های  فره شدن داروی مورد مطالع ، یونیشه

 .وکود داردبرای واکنش 

 ثیر مقدار فتوکاتالیستتحت ت  pHبر  مقدار  تو تتراسایکلین علاوه

س  مقدار مختلدف کاتالیسدت    ثیرت  . بدین منظوراسترفت  نیش کار ب 

 . همدین  3و  1،0هدای   گرم بر لیتر بررسی شد )ردیدف  0/1و 1، 0/1

آزمایش در غیاب فتوکاتالیست و تنها زیدر تدابش ندور )فتدولیش  نیدش      

کمد  ندور    درصد تخریدب تتراسدایکلین بد     . 0انجام گرفت )ردیف 

در مقاومت تتراسدایکلین را   این نتیجۀ %  ک 1بسیار کم بود ) دود 

میشان  تو در مقدادیر کاتالیسدت   دهد. برابر تخریب نوری نشان می

دست آمدد.   ب  %77% و 3/01%، 31ترتیب  گرم بر لیتر ب  0/1و 1، 0/1

هدای  تعدداد کایگداه   g/l 1 بد   g/l 0/1با افشایش مقدار کاتالیست از 

امدا بدا افدشایش مقددار      .]11[یابدد فعال فتوکاتالیسدتی افدشایش مدی   

علت افشایش مقدادیر کامدد    ب  g/l 1فتوکاتالیست مورفی ب  بیش از 

کتب شود،  می در محی  و افشایش کدورف، تمرکش نور دچار اصتلال

 .]10[شدود نتیج   تو تتراسایکلین کم مدی یابد و در کاهش می نور

تتراسدایکلین   01و  ppm  71 ،01ۀهدای اولید   هدای بدا غلظدت   پساب

هدا   کددام از ایدن غلظدت   ب و میشان  دتو تتراسدایکلین در هر  اانتخ

دارو، درصد  تو کاهش یافتد    با افشایش غلظت اولیۀ .شدآزمایش 

، ppm 71های   . درصد  تو در غلظت11و  0، 1های است )ردیف

 اصل شد.  12و  37%، 3/01ترتیب برابر با   ب  01و  01

 

 عملکرد نمونۀعملیاتی بر  های مشخصهتأثیر . 2جدول 

 .50Cu-50Clinفتوکاتالیستی 

Table 2. Effect of operating parameters on the performance of 

50Cu-50Clin photocatalyst. 

Degradation 

(%) 

Initial 

Concentration 

of drug (ppm) 

Catalyst 

content 

(g/l) 
pH No. 

33 30 1 3 1 

90.7 30 1 7 2 

64 30 1 11 3 

8 30 0 7 4 

78 30 0.5 7 5 

90.7 30 1 7 6 

33 30 1.5 7 7 

90.7 30 1 7 8 

73 40 1 7 9 

62 50 1 7 10 

 

بر کل مقاومت  اصل از  دارو در مقدار مناسب برای غلب  غلظت اولیۀ

انتقال کرم دارو بین فازهای موکود ضروری اسدت. افدشایش غلظدت    

اصدلی و محودولاف    آلاینددۀ های تتراسایکلین موکب رقابت مولکول

فعدال کمتدری در اصتیدار     کایگداه شدود. در ایدن  الدت     کانبی مدی 

شود.  نتیج  درصد کمتری از آن  تو میو در تتراسایکلین قرار دارد

 کای کاتالیست درگیر ب  های زیاد ممکن است تتراسایکلیندر غلظت

کتب نور شود کد  ایدن نیدش سدبب کداهش فعالیدت فتوکاتالیسدتی        

 مدواد واسدطۀ  تواند  بر این، افشایش غلظت دارو می علاوه .]21[شود می

کنندد.  زیادی تولید کند ک  روی سطح فتوکاتالیسدت را اشدغال مدی   

عنددوان  بدد  هددای هیدروکسددیل چنددین در ایددن  الددت رادیکددال هددم

تخریب را کاهش  ،شوند ک  صوداصلی کمتر کتب می دهندۀ واکنش

 .]21[دهدمی
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 ها تالیست. آیندۀ پژوهش در فتوکا1

هدایی  هدا کدم اسدت و چدالش    بلوغ فنداوری در فتوکاتالیسدت   درکۀ

بد   سدت ارزان، فعدال و پایددار کد  قادر    چون نبدود ید  فتوکاتالی   هم

ررا دی مناسدب بدرای    تحت نور مرئی باشد و یدا نبدود    فعالیت زیاد

ن انتقال کدرم،  درارف و ندور را    زما بندی آن همفتوراکتور ک  شکل

 شدن آن را ب  ت صیر انداصت  است؛ نعتیص ،ببرد نحو مطلوبی پیش ب 

ارد، مانندد آسدان،   فتوکاتالیسدتی د  های فراوانی ک  تودفیۀ  برتریاما 

روز و هدر  تا محققان از پدا ننشدینند  شده  سبببودن  سریع و پربازده

ها و فتوراکتورهای کدیدی را بیازمایندد. نسدل کدیدد    فتوکاتالیست

در آن نسدبت سدطح بد     کد   یی رهاها و میکروفتوراکتوفتوکاتالیست

یدد  ها را بهبود داده، مؤ عالیت آنانتقال نور، ف جم زیاد است و نحوۀ 

 این تحقیقاف است.

 

 گیری . نتیجه6

بددا  تیددلولینوپتیکل_مددس دیاکسدد یهدداسددتیکددار، فتوکاتال نیدددر ا

. کار رفت ب  نیکلیتتراسا بیتخر برای ومختلف سنتش شد  یدرصدها

زمان اکسید مس و کلینوپتیلویت   ضور همک  این مطالع  نشان داد 

نقدش دارد و  کلدوصگی اکسدید مدس     ذراف و درکۀ اندازۀدر کنترل 

ر، گاو اندرژی، کدتب آلایندده و    صواص را مانند میشان کتب نو بقیۀ

 ۀ، نموند دو کشئی یهانمون  نیدر بدهد. ثیر قرار میتحت ت نیش غیره 

50Cu-50Clin گاو انرژی مناسدبی   بر کتب نور بالا، اندازۀ وهک  علا

ایدن نموند    نشدان داد.   یبدالاتر  یسدت یفتوکاتال تید فعال ،نیش داشدت 

مناسب برای ورود  های و اندازۀ  فره زیاد چنین دارای سطح ویژۀ هم

بررسدی   و صروج تتراسایکلین و محوولاف  اصل از تخریب آن بدود. 

مقددار کاتالیسدت و    ،pH کد   عملیاتی نشدان داد  های مشخو ثیر ت 

هدا  ثیر دارند و بدا تنظدیم آن  غلظت اولیۀ دارو بر مقدار  تو دارو ت 

فتوکاتالیسدت  فتوکاتالیسدتی را افدشایش داد.    فرایندد توان بدازده  می

ی  فتوکاتالیست بسیار ارزان قیمت بود  تیلولینوپتیکل -اکسید مس

تراسدایکلین  ک  روش سنتش آسانی داشت. مقدار درصد  تو زیداد ت 

کند ک  کم  این نمون  این امید را ایجاد می تحت تابش نور مرئی ب 

 پسداب این فتوکاتالیست و تحت تدابش ندور صورشدید نیدش بتدوان       با

 ،بیمارستانی را ک  مقادیر زیادی دارو با پایداری محیطدی زیداد دارد  

 توفی  کرد.
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