Металлорганические координационные каркасы как эффективные адсорбенты для удаления диклофенака из водных растворов
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В последнее время активно ведутся работы по разработке эффективных адсорбентов для удаления диклофенака (ДКФ) – одного из фармацевтических загрязнителей окружающей среды. В качестве адсорбентов предложено использовать углеродные материалы различной структуры, природные глины и цеолиты, а также металлорганические координационные полимеры (МОКП) MIL-100(Al, Fe) и R-UiO-66(Zr) (R: -H, -NH2, -SO3H). Согласно литературным данным МОКП имеют высокую адсорбционную ёмкость по отношению к ДКФ, что обусловлено их уникальными структурными, текстурными и физико-химическими свойствами. К сожалению, исследования адсорбционных свойств МОКП проводили при рН 5.4-5.6 дополнительным введением соляной или азотной кислот, что могло приводить к изменению характера адсорбции.
В данной работе изучена адсорбция ДКФ из водных растворов (30-780 мг/л) на МОКП, образованных ионами алюминия и тримезиновой кислотой (MIL-100(Al), MIL-110(Al) и MIL-96(Al), без дополнительного введения минеральных кислот с целью установления основных факторов, влияющих на их адсорбционные свойства. Согласно полученным данным адсорбция ДКФ на всех МОКП описывается адсорбционной моделью Ленгмюра. Максимальная величина адсорбции ДКФ, нормированная на величину удельной поверхности МОКП снижается в ряду (мг/м2):

MIL-96(Al) (1.508) > MIL-110(Al) (0.781) > MIL-100(Al) (0.384)
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Рисунок 1. Изотермы адсорбции ДКФ на MIL-100(Al)

Этот ряд коррелирует с порядком изменения удельной поверхности МОКП. Наибольшая величина адсорбции наблюдается в присутствии MIL-96(Al), для которого характерна низкая удельная поверхность и высокая микропористость. 
Экспериментальные данные по адсорбции были обработаны с применением моделей Ленгмюра и Темкина (рис. 1). Определены константы этих уравнений. Полученные результаты указывают на то, что адсорбция является мономолекулярной и обусловлена только физическими силами взаимодействия между адсорбатом и адсорбентом. Сделано предположение, что адсорбция ДКФ на поверхности протекает как через взаимодействие карбоксильной группы ДКФ с кислыми центрами МОКП, так и через π-π-взаимодействие между бензольными кольцами молекулы диклофенака и органическими лигандами МОКП. 
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