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 مقاله پژوهشی

زیست

چکيـــدهاطــــــلاعـــــــات مقــــــــاله:

تاریخ دریافت:                  96/05/14  
تاریخ ویرایش:                   96/08/03  
تاریخ پذیرش:                   96/08/10 
 تاریخ انتشار:                   96/09/21

زمین��ه و هدف: اس��تفاده بی‌روی��ه از آنتی‌بیوتیک‌ها و تخلی��ه آنها به محیط زیس��ت پیامدهای 
 Mobile ج��دی و خطرناک��ی را به دنبال دارد. مزوپورهای متخلخل از جنس س��یلیکا از جمله
MCM-41( Composition Material( در سطح وسیعی برای جذب آلاینده‌ها از محیط‌های 
آبی اس��تفاده شده اس��ت. هدف از این مطالعه سنتز مزوپورهای متخلخل MCM-41 و بررسی 

کارایی آن در حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین از محیط‌های آبی بوده است.
روش بررس��ی: مطالعه حاضر تجربی - آزمایش��گاهی بوده که به صورت سیستم ناپیوسته انجام 
گرفت. مش��خصات فیزیکی و س��اختاری جاذب س��نتز ش��ده با تکنیک‌های FT-IR ،BET و 
XRD م��ورد آنالیز قرار گرفت. در این مطالعه اثر متغیرهایی نظیر pH محلول )3، 7، 11(، دوز 
 min ،60 ،30( زمان تماس ،)100 mg/L ،75 ،50( غلظت اولیه ،)800 mg ،500 ،200( جاذب
90( و دم��ای واکنش  )0C ،30 ،20 40( در حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین تحت فرایند جذب 
س��طحی توسط نانو جاذب‌های MCM-41 مورد مطالعه قرار گرفت. جهت دستیابی به شرایط 
بهینه آزمایش از روش آماری س��طح - پاس��خ استفاده ش��د و برای اندازه‌گیری غلظت باقیمانده 
 )258 nm( بیوتیک سفالکس��ین از دس��تگاه اس��پکتروفتومتر در طول موج حداکث��ر جذب‌‎آنتی

استفاده شد.
یافته‌ها: آنالیز فیزیکی نش��ان داد که مزوپورهای MCM-41 س��نتز شده دارای سطح ویژه برابر 
m2/g 1096/05 است نتایج نشان داد که p=0/0001( pH(، دوز جاذب )p=0/0001(، غلظت 
 pH2 و )p=0/04( و غلظت اولیه pH اثر همزمان ،)p=0/01( زمان تماس ،)p=0/0001( اولیه
 pH اثر معنی‌داری را روی متغیر پاسخ داشتند و شرایط بهینه حذف سفالکسین در )p=0/0002(
برابر 3، دوز جاذب mg 800، غلظت اولیه mg/L 50 و زمان تماس min 90 بدست آمد و در 

این شرایط راندمان حذف با ضریب مطلوبیت 1 برابر 80/11 درصد بود. 
 MCM-41 نتیجه‌گیری: براساس نتایج بدس��ت آمده فرایند جذب سطحی توسط مزوپورهای

راندمان نسبتا خوبی در حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین از محیط‌های آبی دارد.

بررسی کارایی مزوپور سیلیکا متخلخل در حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین از 
محیط‌های آبی به روش سطح-پاسخ  

Please cite this article as: Kamani H, Panahi AH, Ashrafi SD, Kord Mostafapour F, Omrani Gargari NS. Efficiency evaluation mesopore sillica nano-
porous materials in removal of cephalexin from aqueous solution by response surface methodology. Iranian Journal of Health and Environment. 
2017;10(3):349-62.
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مقدمه
ب��ا افزایش رش��د جمعیت، گس��ترش صنعت و کش��اورزی و 
مح��دود بودن منابع آب در س��ال‌های اخیر تصفیه آب اهمیت 
خاصی پیدا کرده اس��ت. آنتی‌بیوتیک‌ها گ��روه بزرگی از مواد 
دارویی‌اند که به‌طور گس��ترده در درمان عفونت‌های پزش��کی 
و دامپزش��کی و غیره اس��تفاده می‌ش��وند. سفالکس��ین یکی از 
آنتی‌بیوتیک‌‎های بتا‌‌لاکتام با س��اختار مش��ابه به پنی‌سیلین بوده 
ک��ه در درمان عفونت‌های ناش��ی از باکتری‌ه��ای گرم ‌‌مثبت و 
گرم‌ منفی اس��تفاده می‌ش��ود )3-1(. از این‌رو غلظت بالایی از 
این آنتی‌بیوتیک‌ها در پساب‌های خانگی، بیمارستان‌ها و صنایع 

داروسازی وجود دارد )4(.   
در ح��ال حاض��ر می��زان مص��رف س��الیانه آنتی‌بیوتیک‌ها در 
جهان ح��دود 100 تا 200هزار تن در س��ال برآورد می‌ش��ود 
)5( در س��ال‌های اخیر مص��رف خودس��رانه داروها خصوصا 
آنتی‌بیوتیک‌ها به یکی از مش��کلات اساس��ی حوزه بهداشت و 
درمان ای��ران تبدیل گردیده و ایران در ردیف 20 کش��ور اول 
مصرف‌کننده آنتی‌بیوتیک قرار دارد )6(. داروها و آنتی‌بیوتیک‌ها 
ت��ا چند مدت پیش بعنوان آلاینده‌ه��ای بالقوه خطرناکی مطرح 
نبودند و اطلاع��ات کافی درباره کمیت، سرنوش��ت، موقعیت 
و آس��یب‌های آنها بر انس��ان و محیط وجود نداش��ته است اما 
مطالعات اخیر نشان داده که مقدار قابل توجهی از این ترکیبات 
و متابولیت‌ه��ای ناش��ی از آنها وارد محیط‌ه��ای آبی و خاکی 
ش��ده‌اند و نگرانی‌های زیادی را ایجاد کرده اس��ت )7(. به‌طور 
کلی داروها از دو طریق وارد محیط‌های آبی می‌ش��وند یکی از 
طریق فاضلاب کارخانه‌های داروس��ازی که در مراحل مختلف 
فرایند داروس��ازی تولید می‌شوند و دوم از طریق مصرف‌‌کننده 
نهایی ک��ه به‌صورت محصولات متابولیک��ی )از طریق ادرار و 
مدفوع انس��ان و حیوان بیش از 90 درص��د دارو مصرفی دفع 
می‌شود( و یا محصولات غیرمتابولیکی )تخلیه باقیمانده دارو به 
فاضلاب( وارد می‌ش��وند )7( در نهایت وجود این آنتی‌بیوتیک 
در آب باع��ث مقاومت پاتوژن‌ها نس��بت به ای��ن آنتی‌بیوتیک 
می‌شود لذا لزوم یافتن روش‌‌های مناسب تصفیه با راندمان بالا 
و قابلیت اجرایی خوب به منظور حذف چنین موادی ضروری 

به نظر می‌رس��د. این روش‌ها ش��امل فرایندهای اکسیداس��یون 
شیمیایی، تجزیه‌ بیولوژیکی و تصفیه فیزیکی است. 

روش‌های بیولوژیکی متداول ب��ه دلیل وجود حلقه‌های پایدار 
نفتول )به‌عنوان ساختار اصلی( در ساختمان ترکیبات دارویی و 
همچنین وجود سمیت برای میکروارگانیسم‌ها و تجزیه‌پذیری 
ک��م این مواد داروی��ی، کارایی کم��ی دارد )8، 9(. فرایند‌های 
شیمیایی خصوصا اکسیداس��یون پیشرفته می‌تواند اغلب سبب 
تجزیه س��اختار اصلی و شکس��ت آنتی‌بیوتیک به مولکول‌های 
کوچکتر و گاهی مواد واس��طه س��می‌تر شود و از طرفی چنین 

فرایندی از نظر اقتصادی پر هزینه است )8، 9(.
از می��ان روش‌های فیزیکی، روش جذب در مقایس��ه با س��ایر 
روش‌ه��ای دیگر تصفیه از نظر هزینه اولیه، اس��تفاده مجدد از 
پساب، سادگی و انعطاف‌ پذیری در طراحی، بهره‌‌برداری آسان 
و غیر حس��اس بودن به آلاینده‌ها و ترکیبات سمی و همچنین 
عدم تش��کیل رادیکال‌های آزاد بیش��تر مورد توجه قرار گرفته 
است )9-7(. امروزه استفاده از فناوری نانو در فرایند جذب به 
دلیل اندازه کوچک نانو ذرات و در نتیجه دارا بودن سطح تماس 
زیاد گس��ترش یافته اس��ت )10، 11(. یکی از نانو جاذب‌هایی 
که اخیرا در فرایند جذب استفاده می‌شود مزوپورهای متخلخل 
)نانوحفره‌های معدنی( اس��ت )12، 13(. از میان این دس��ته از 
 )Mobile Composition Material( MCM-41 ،مواد
ک��ه معروف ب��ه مواد میان حفره )س��ایز متوس��ط( و از جنس 
س��یلیکا بوده که به‌علت دارا بودن مس��احت زیاد سطح، حجم 
 2-50 nm زی��اد حفرات و ابعاد منافذی قابل کنترل در مقیاس
با س��اختار کانال مانند ش��ش گوش دو بع��دی بعنوان جاذب 
مورد اس��تفاده ق��رار می‌گی��رد )12، 14(. در مطالعات مختلفی 
از مزوپوره��ای MCM-41 جهت ح��ذف یون‌های مخلوط 
)یون‌های فلزی سرب، نیکل و کادمیوم(، رنگ، فنل، نیتروبنزن 

و نیتروفنل از محیط‌های آبی استفاده شده است )13-15(.
اخیرا اس��تفاده از مدل‌های آماری برای بهینه‌س��ازی فرایند‌های 
مختلف در بسیاری از رشته‌ها مورد استفاده قرار گرفته است. از 
مدل‌های آماری مورد استفاده در طراحی آزمایشات می‌توان به 
 Response Surface  )RSM( پاس��خ  - س��طح  روش 
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Methodology اش��اره کرد که جهت ارزیابی اثر متغیر‌های 
مس��تقل بر عملکرد پاسخ و همچنین پیش��گویی بهترین مقدار 
پاس��خ استفاده می‌ش��ود )16(. روش س��طح - پاسخ در انجام 
مطالعات��ی در خصوص حذف آلاینده‌های��ی نظیر آنتی‌بیوتیک 
تتراس��ایکلین )17(، آفت‌ک��ش دیازین��ون )18(، نیترات )19( 
و فورف��ورال )20( از محیط‌ه��ای آبی اس��تفاده ش��ده اس��ت. 
از آنجایی‌ک��ه تاکن��ون مطالعاتی در زمینه ح��ذف آنتی‌بیوتیک 
سفالکس��ین با مزوپورهای MCM-41 انجام نش��ده است لذا 
هدف از ای��ن مطالعه اس��تفاده از مزوپورهای MCM-41 به 

عنوان جاذب برای حذف سفالکسین از محیط آبی است.    

مواد و روش‌ها 
این مطالعه یک مطالعه تجربی - آزمایشگاهی بوده که به‌صورت 
سیستم ناپیوسته انجام گرفت. در این مطالعه سفالکسین محصول 
ش��رکت Sigma-Aldrich برای تهیه نمونه‌ها اس��تفاده شد. 
  1000mg/L جهت انجام ای��ن مطالعه ابتدا محلول اس��توک
از سفالکس��ین تهیه گردید و سپس برای تهیه غلظت‌های مورد 
نیاز نمونه‌ها، محلول اس��توک را با آب مقطر دوبار تقطیر شده 
رقیق گردید. جهت اندازه‌گیری مقدار سفالکس��ین از دس��تگاه 
اسپکتروفتومتری UV/Visible مدل )LU-100A( در طول 

موج حداکثر جذب )258nm(، استفاده شد )21(. 
  :‌MCM-41 سنتز و ساخت مزوپور

جهت س��نتز MCM-41 مقدار g 1 ستیل تری متیل آمونیوم 
 (cetyl)CTAB, C16H33N(CH3)3Br)( برومای��د 
 480 mL ب��ه مق��دار  trimethyl ammonium bromid
آب مقطر دوبار تقطیر داخل بالن سه دهانه اضافه شد و توسط 
همزن مکانیکی با دور کند بر روی هیتر برقی مخلوط گردید تا 
دما به 0C 80 رسید. بعد از اینکه دمای محلول به 0C 80 رسید 
مقدار مشخصی سود به آن اضافه شد و سرعت همزن نیز افزایش 
پی��دا کرد، در حین اختلاط تند محلول، مقدار mL 5 تترا اتیل 
 (Tetra ethyl orthosilicat (TEOS, اورت��و س��یلیکات
(Si(OC2H5)4  در م��دت min 45 به محلول اضافه ش��د و 
اجازه داده ش��د که محلول مورد نظر به مدت چند س��اعت در 

دمای 0C 80 همزده شود. بعد از طی زمان مشخص، مواد معلق 
حاصله را با کاغذ صافی واتمن 40 صاف گردید حاصل با آب 
مقطر شستش��و داده شد و در ادامه در داخل فور خشک گردید 
و در پای��ان مرحله س��نتز، جهت تکمیل فرایند کلسیناس��یون، 
نمونه خش��ک ش��ده را در کوره حرارتی در دمای 0C 550 به 

مدت h 5 قرار داده شد )22(.
شناسایی و تعیین ویژگی‌های جاذب سنتز شده: 

در این پژوهش مس��احت س��طح ویژه توسط آنالیز سطح ویژه 
)BET( بر مبنای گاز جذب ش��ده در سطح حفره‌های مزوپور 
به وس��یله دس��تگاه آنالیز جذب و واجذب نیتروژن مش��خص 
 MCM-41 گردید. جهت تایید س��اختار نانومزوپور سیلیسی
از آنالیز پراش پرتو ایکس )XRD( و برای بررس��ی س��اختار 
مواد ساخته ش��ده و پیوندهای تشکیل ش��ده و همچنین برای 
 FT-IR اطمینان از ح��ذف مواد بعد از کلسیناس��یون از آنالیز

استفاده شد.
روش طراحی نمونه و آنالیز داده‌ها:

در مطالع��ه حاض��ر از روش س��طح - پاس��خ توس��ط ن��رم 
اف��زار Design expert 7 ب��ر مبن��ای م��دل س��ه س��طحی 
)Box-behnken( جه��ت ارزیاب��ی اث��ر متغیر‌های مس��تقل 
بر عملکرد پاس��خ )در این مطالعه راندم��ان حذف آنتی‌بیوتیک 
سفالکس��ین متغیر وابسته اس��ت( و همچنین پیشگویی بهترین 
مقدار پاس��خ اس��تفاده گردید. متغیر‌های مستقل در این مطالعه 
ش��امل A( pH(، دوز ج��اذب )B(، غلظت اولیه سفالکس��ین 
)C(، زم��ان تم��اس )D( و درجه ح��رارت )E( بوده که در 3 
س��طح با ش��ش نقطه تکرار مرکزی مطابق آزمایش ارائه ش��ده 
در جدول 1 توس��ط نرم افزار طراحی گردید در این مدل نحوه 
انجام آزمایش��ات به‌صورت کاملا تصادفی و براس��اس اصول 
آماری صورت گرفت به‌عبارت دیگر برای بررسی 5 عامل در 3 
سطح و تعداد 6 تکرار در نقطه مرکزی که جهت تخمین درصد 
خطای مجموع مربعات پیش‌بینی گردید مجموع کل آزمایشات 
در این روش طراحی برابر با 46 مرحله تعیین شد. جهت تعیین 
R2 استفاده شد 

Adjusted و R2 کیفیت مدل ارائه ش��ده از ضریب
به منظور بررس��ی کیفیت مدل پیشنهادی در این مطالعه، مطابق 
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نمودارهای 1 و 2 از نمودار آماری ش��امل نمودار توزیع نرمال 
باقیمانده‌های اس��تیودنت شده و نمودار مقادیر واقعی در مقابل 
مقادیر پیش‌بینی شده استفاده ش��د. همچنین از آنالیز واریانس 
)ANOVA( به‌عنوان روش آماری آنالیز پاس��خ‌ها استفاده شد 
و جه��ت درک بهتر اثرات متغیر‌ها نم��ودار مربوط به هر متغیر 
طراحی گردید. علت استفاده از این مدل هزینه‌ بالای سنتز نانو 
ذرات MCM-41، کم ش��دن حجم نمونه و دادن معادله خط 

نهایی هست.
آزمایشات جذب: 

در ای��ن پژوهش مراح��ل کار به ص��ورت RUN 46 بوده که 
آزمایشات بر طبق آن انجام شد و هر آزمایش 2 بار تکرار شد. 
ب��رای مرحله اول کار، ابتدا مق��دار غلظت mg/L 75 نمونه را 
از محلول اس��توک ساخته سپس با استفاده از اسیدسولفوریک، 
س��دیم هیدروکس��ید و pH متر مق��دار pH را روی 7 تنظیم 
گردی��د و مقدارmg 0/125 ج��اذب را وزن کرده و به محلول 
اضافه ش��د و نمونه روی شیکر با دور مشخص در مدت زمان  
60min قرار داده ش��د بعد از این زمان با اس��تفاده از دستگاه 
اسپکتروفتومتر در طول موج nm 258 مقدار جذب اندازه‌گیری 

گردید و در نهایت راندمان حذف آنتی‌بیوتیک محاسبه شد. 

یافته‌ها
 :FT-IR آنالیز

در ای��ن مطالع��ه پ��س از تهی��ه نانو م��واد و حذف م��واد آلی 

)قال��ب CTAB( از درون س��اختار MCM-41، حذف مواد 
آلی از درون جاذب س��نتز ش��ده با آنالیز FT-IR کنترل ش��د. 
همانطور که در شکل 1 نشان داده شده است دو پیک موجود در 
cm-1 2853 و cm-1 2924 نشان‌دهنده پیوند کششی ارتعاشی 

پیوندهای C-H است )23، 24(. پیک‌های مربوط به ارتعاشات 
پیوندهای C-H در ش��کل 2 که مربوط به طیف بعد از حذف 
مواد آلی در س��اختار MCM-41 است مش��اهده نمی‌شود و 
نمایانگر این مطلب است که حرارت و زمان مورد استفاده شده 
جهت حذف مواد آلی مربوط به ماده CTAB، که جهت سنتز 
MCM-41 اس��تفاده شده اس��ت، کافی بوده و فرایند حذف 
مواد آلی از درون س��اختار MCM-41 به خوبی انجام ش��ده 
  MCM-41 1044 در  cm-1  1084و   cm-1 اس��ت. فرکانس
قبل )شکل 2( و بعد )ش��کل 3( از حرارت‌دهی و حذف مواد 
  MCM-41در ساختار Si-O-Si آلی موید تشکیل پیوند‌های

است )23، 24(. 

 :XRD آنالیز
 XRD بررس��ی نم��ودار مربوط به الگوی پراش اش��عه ایکس
)شکل 3( در نمونه MCM-41 سنتز شده و بخصوص پراش 
مربوط به صفحه )100( در زاویه 2θ پایین، س��اختار مزوپوری 
و ش��ش ضلع��ی آن را به خوبی تایید می‌کند. پیک‌های ناش��ی 
از صفح��ات )100(، )110( و )200( در الگ��وی پراش نمونه 
MCM-41، به خوبی با الگوهای ارائه ش��ده توس��ط س��ایر 

جدول 1- متغیرها و سطوح مختلف طراحی آزمایشات

5 
 

 اسپكتروفتومتر دستگاه از استفاده با زمان اين از بعد ه شدقرار داد min60  زمان مدت در مشخص دور با شيكر روي نمونه
 محاسبه شد.  بيوتيك تيآن حذف راندمان نهايت در وگرديد  گيري اندازه جذبمقدار  nm 258 موج طول در

  

  

  متغيرها و سطوح مختلف طراحي آزمايشات - 1جدول 

  واحد  علائم  متغيرهاي مستقل
  سطح

سطح بالاسطح متوسطسطح پايين
pH  A -  3  7  11  

  B  mg/L  200  500  800  دوز جاذب
  C  mg/L  50  70  100  غلظت اوليه

  D  min  30  60  90  تماس نزما
  E 0C  20  30  40  واكنش دماي

  

  ها يافته

   :FT-IRآناليز 

از درون حذف مواد آلي ، MCM-41ساختار درون از  )CTAB(قالب  حذف مواد آليتهيه نانو مواد و پس از در اين مطالعه 
 و  cm-12853 در  موجود پيك دو شده استنشان داده  1 همانطور كه در شكل .كنترل شد  FT-IRبا آناليزجاذب سنتز شده 

cm-12924 پيوندهاي كششي ارتعاشي پيوند دهنده نشانC-H  پيوندهايارتعاشات  بهبوط هاي مرپيك .)24, 23( است C-H 
اين مطلب  نمايانگرشود و نمياست مشاهده  MCM-41بعد از حذف مواد آلي در ساختار كه مربوط به طيف  2 شكلدر 

استفاده  MCM-41كه جهت سنتز  ،CTABحرارت و زمان مورد استفاده شده جهت حذف مواد آلي مربوط به ماده  است كه
و  cm-1   1084فركانس به خوبي انجام شده است. MCM-41از درون ساختار  مواد آلي فرايند حذفشده است، كافي بوده و 

cm-1   1044 در  MCM-41 ) هاي دهي و حذف مواد آلي مويد تشكيل پيوند ) از حرارت3 شكل) و بعد (2 شكلقبلSi-O-

Si در ساختارMCM-41   24،23(است(.   
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محققی��ن دیگ��ر همخوان��ی دارد و بیانگر کیفی��ت خوب ماده 
MCM-41 سنتز شده است )25(.

:‌BET آنالیز
آنالیز BET برمبنای گاز جذب شده در سطح حفره‌های مزوپور 
MCM-41 به وسیله دس��تگاه آنالیز جذب‌ واجذب نیتروژن 
انجام ش��د و مطابق این آنالیز مش��خص ش��د که مزوپورهای 
MCM-41 دارای خلل و فرج با قطر بیش از nm 2 و سطح 

موثر حدود m2/g 1096/05 هستند.

شکل 1- طیف FT-IR مربوط به ذرات MCM-41 قبل از کلسیناسیون 
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شکل 2- طیف FT-IR مربوط به ذرات MCM-41 بعد از کلسیناسیون
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MCM-41 مربوط به XRD شکل 3- طیف
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یافته‌های آماری: 
با بکارگیری روش آماری سطح - پاسخ، مدل درجه دوم برای 
پیش‌بینی راندمان بدس��ت آمد و معادله 1 نش��ان‌دهنده ارتباط 

تجربی متغیرهای مورد آزمایش و راندمان حذف هست. 

)1(

 ،pH ب��ه ترتیب معادل ،E ،D ،C ،B ،A ک��ه در این معادل��ه
دوز ج��اذب، غلظت‌ه��ای اولیه، زمان تم��اس و دمای واکنش 
هس��تند. مطابق نتایج احتمال نرمال باقیمانده اس��تیودنت شده 
داخلی نمودار 1 مدل به ش��یوه رضایت بخشی داده‌های جدول 
ANOVA را پوشش می‌دهد. مقادیر باقیمانده نشان از توزیع 
نرمال متغیرهای کارب��ردی در نزدیکی مقادیر میانگین را دارند 
بنابراین مدل رگرسیون می‌تواند برای پیش‌بینی مقادیر راندمان 
حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین در فرایند جذب سطحی استفاده 
گ��ردد نمودار 2 نی��ز توافق و هماهنگی بی��ن مقادیر تجربی و 

مقادیر پیش‌بینی شده را به خوبی نشان می‌دهد.

نمودار 1- نمودارتوزیع احتمال نرمال باقیمانده استیودنت شده 
برای باقیمانده‌های حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط فرایند 

MCM-41 جذب سطحی با استفاده از نانو جاذب
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MCM-41 جدول 2- نتایج آنالیز واریانس برای مدل درجه دوم حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط نانو جاذب‌های متخلخل

9 
 

كند. بنابرين اين مدل  بوده كه به وجود سيگنال كافي اشاره مي 11/51باشد مطلوب است كه در اين مطالعه برابر  4بيش از 
  كار برده شود. مترهاي عملياتي بهسازي پارا عنوان يك مدل فضايي براي طراحي و بهينه تواند به مي درجه دوم

    هاي متخلخل بيوتيك سفالكسين توسط نانو جاذب نتايج آناليز واريانس براي مدل خطي حذف آنتي - 2 جدول

MCM-41  

داري سطح معني Prob> F F مقدار ميانگين مربعات (DF)درجه آزادي مجموع مربعات واريانس منبع
28/195 >0001/0 دار معني  4/2155  6 4/12932  مدل 
دار معني  0001/0< 81/590  63/10082  1 63/10082  pH 

دار معني  0001/0< 94/151  7/1852  1 7/1852  دوز جاذب 
دار معني  0001/0<  09/31  4/613  1 4/613  غلظت اوليه 
دار معني  01/0  29/7  6/99  1 6/99  زمان تماس 
واكنش يدما _ _ _ _ _ _  
دار معني  04/0  6/4  9/59  1 9/59  pHغلظت اوليه 
دار معني  0002/0  3/17  5/244  1 5/244  pH2 
_ 588/0  _ 80/15  39 72/504  باقيمانده 
_ 65/0  87/0  51/15  24 2/415  فقدان برازش 
_ _ _ 90/17  5 89/0  خطاي خالص 

_ _ _ _ 45 4/13437  Cor total 

  

     
  :MCM-41هاي  بيوتيك سفالكسين توسط نانو جاذب يند جذب سطحي آنتياسازي فر بهينه

افتد. بيوتيك سفالكسين در آن اتفاق مي تركيبي از سطوح متغيرها بوده كه حداكثر حذف آنتي هدف يافتنسازي  يند بهينهافر در
، دوز جاذب، غلظت اوليه، pHپاسخ طي مراحلي بهترين حالت عملياتي را در محدوده متغيرهاي كاربردي  -  روش سطح

يابي عنوان بهترين شرايط قابل دست نمايد كه اين شرايط به بيني ميو پيشيند را انتخاب ازمان تماس و دماي واكنش انجام فر
وسيله مدل تحت شرايط بهينه  بيوتيك سفالكسين به درصد حذف آنتي 11/08حدود  3نمودار توجه به  . بااستمطرح 
  .بيان شد 1ضريب مطلوبيت براي اين شرايط  و بيني شد پيش

دستیابی مطرح است. با توجه به نمودار 3 حدود 80/11 درصد 
حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین به‌وسیله مدل تحت شرایط بهینه 
پیش‌بینی شد و ضریب مطلوبیت برای این شرایط 1 بیان شد.

تاثیر pH محلول بر راندمان حذف‌: 
مطابق نمودارهای 4 و 5 مش��اهده می‌ش��ود که pH بیش��ترین 
تاثیر )p= 0/0001( را بر حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط 
نانوجاذب‌های MCM-41 دارد. مطابق این نمودار در مقادیر 
pH پایین جذب بالا بوده اما با افزایش pH جذب کمتر ش��ده 

به طوری‌که در pH بالا راندمان به شدت کاهش یافت.  
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نمودار 3-  شرایط بهینه طراحی شده با روش سطح - پاسخ برای حذف آنتی‌‎بیوتیک سفالکسین توسط فرایند جذب سطحی به وسیله نانو 
MCM-41 جاذب‌های

تاثیر دوز جاذب بر راندمان حذف: 
مطاب��ق نمودارهای 4 و 6 مش��اهده می‌ش��ود ک��ه دوز جاذب 
یکی دیگ��ر از پارامترهای موثر )دارای p=0/0001( در حذف 
آنتی‌بیوتیک سفالکسین بوده که با افزایش مقدار دوز جاذب از 
mg 200 به مقدار mg 800 جذب بیشتری رخ داده و راندمان 

حذف آنتی‌بیوتیک افزایش یافت.
تاثیر غلظت اولیه بر راندمان حذف: 

از دیگر پارامترهای موثر مطابق نمودار p=0/0001( 5( غلظت 
اولیه ب��وده که افزایش غلظت اولیه آنتی‌بیوتیک نتیجه معکوس 
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بر راندمان حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط نانوجاذب‌های 
MCM-41 دارد ک��ه با افزایش غلظ��ت اولیه راندمان حذف 

کاهش یافت. 
تاثیر متغیر زمان تماس بر راندمان حذف: 

بررسی اثر زمان تماس با توجه به نمودار 7 نشان داد که درصد 
بیش��تر فرایند جذب آنتی‌بیوتیک سفالکسین در همان 30 دقیقه 
اول رخ داده و مطاب��ق آنالیز p=0/01( ANOVA( بدس��ت 
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آمده نش��ان می‌دهد افزایش زمان تماس تاثیر زیادی بر راندمان 
نداشت. 

اثر متغیر دمای واکنش بر راندمان حذف: 
بررس��ی نمودار‌ اث��ر دمای واکنش ب��ر راندم��ان )p=0/45( در 
نمودار 8 نش��ان داد که دما تقریبا تاثیر بر راندمان نداش��ت و بر 
این اساس مطالعات جذب ترمودینامیکی آنتی‌بیوتیک سفالکسین 
بر مزوپورهای MCM-41 به صورت خودبخودی بوده است.

MCM-41 و دوز جاذب در فرایند حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط مزوپورهای pH نمودار 4-  اثر

MCM-41 و غلظت اولیه بر راندمان فرایند حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط مزوپورهای pH نمودار 5- اثر
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MCM-41 نمودار 6- تاثیر دوز جاذب و غلظت اولیه بر فرایند حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط مزوپورهای

 MCM-41 نمودار 7- تاثیر زمان تماس در فرایند حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط مزوپورهای

MCM-41 نمودار 8- تاثیر دمای واکنش در فرایند حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین توسط مزوپورهای
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بحث
اثر متغیر pH محلول بر راندمان حذف: 

مقدار pH محلول فاکتور بس��یار موثر بر واکنش‌های شیمیایی 
اس��ت که بر ساختار آلاینده مورد بررسی و خواص ساختاری 
نان��و جاذب اثر می‌گ��ذارد. در مقادی��ر pH پایین جذب بالا 
بوده اما با افزایش pH جذب کمتر ش��ده دلیل این فرایند این 
گون��ه بیان می‌ش��ود که آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین یک مولکول 
آمفوتری��ک بوده ک��ه دارای گروه‌ه��ای عاملی هیدروکس��ید 
و آمی��ن اس��ت و باعث می‌ش��ود که باره��ای مثبت را جذب 
  PKa2= 7/2 و PKa1= 5/3 کنن��د. این آنتی‌بیوتیک دارای دو
ب��وده که در pH برابر 7/2  به بالا )حالت بازی( سفالکس��ین 
به‌ص��ورت آنیون ب��وده و در pH زیر 5/3 )حالت اس��یدی( 
 PKa2 و PKa1 بین مقادیر pH به‌صورت کاتی��ون بوده و در
سفالکس��ین به صورت مولکولی یا بدون ب��ار وجود دارد. از 
طرف دیگر بار س��طح ج��اذب MCM-41 نیز در pH زیر 
نقط��ه pHpzc= 3 به‌صورت مثبت بوده و در pH بالاتر از آن 
ب��ه صورت منفی اس��ت در نتیج��ه در pH پایین )3 تا حدود 
5/5( چون س��طح جاذب دارای ب��ار منفی بوده و آنتی‌بیوتیک 
سفالکسین به‌صورت کاتیون درآمده در نتیجه بر سطح جاذب 
جذب می‌ش��وند اما با افزایش pH تا حدود 8-7 سفالکسین 
به‌ص��ورت مولکولی در آمده و مقدار جذب کمتر ش��ده اما با 
افزایش pH به حدود 11 سفالکس��ین به‌صورت آنیون درآمده 
و چون سطح جاذب نیز دارای بار منفی بوده در نتیجه همدیگر 
را دفع کرده و جذب به ش��دت کاهش می‌یابد )21(. در یک 
مطالعه توس��ط Hassani و همکاران ک��ه از نانو ذرات آهن 
صف��ر برای حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین از محیط‌های آبی 
اس��تفاده کردند و نتایج نش��ان داد که با افزایش pH راندمان 
حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین کاه��ش یافت )21(. همچنین 
در ط��ی یک مطالعه دیگ��ر از Legnoverde  و همکاران از 
مزوپورهای SAB15 جهت حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین 
از محیط‌های آبی استفاده کردند و نتایج این پژوهش نیز نشان 
داد که بیش��ترین جذب این آنتی‌بیوتیک در pH اسیدی اتفاق 

افتاد )4(.

اثر متغیر دوز جاذب بر راندمان حذف: 
ب��ا افزایش مقدار دوز جاذب، جذب بیش��تری رخ داده و دلیل 
ای��ن فرایند این گونه بیان می‌ش��ود که ب��ا افزایش دوز جاذب، 
س��طح در دس��ترس بزرگی برای فرایند جذب سطحی فراهم 
ش��ده و در نتیجه آلاینده بیش��تری روی س��طح  قرار گرفته و 
حذف ش��دند. در طی یک مطالعه از Razeghi و همکاران که 
از مزوپوره��ای MCM-41 جهت ح��ذف فنل از محیط‌های 
آبی استفاده کردند و نتایج نشان داد که با افزایش مقدار جاذب 
راندمان حذف فنل بیش��تر ش��د. همچنی��ن در طی یک مطالعه 
دیگر از Samarghandi و همکاران که از زئولیت‌های طبیعی 
با پوش��ش نانوذرات اکس��ید منیزیم برای ح��ذف آنتی‌بیوتیک 
سفالکس��ین اس��تفاده کردند و مش��اهده ش��د که افزایش دوز 
ج��اذب، افزایش راندمان حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین را به 

دنبال داشته است )3، 13(.
تاثیر متغیر غلظت اولیه بر راندمان حذف: 

افزای��ش غلظ��ت اولیه باعث کاهش راندمان ش��د که دلیل این 
فرایند به این صورت بیان می‌ش��ود که با افزایش مقادیر غلظت 
اولی��ه در مقادی��ر ثابت دوز ج��اذب، مکان‌ه��ای فعال جاذب 
اش��باع ش��ده و چون س��طحی برای قرار گرفتن آلاینده وجود 
ن��دارد راندمان کاهش می‌یابد. در مطالعه انجام ش��ده توس��ط 
Haidari و همکاران ک��ه از مزوپورهای MCM-41 جهت 
حذف کادمیوم، نیکل و سرب از محیط‌های آبی استفاده کردند 
نتایج حاصل از این مطالعات نشان داد که افزایش غلظت اولیه 
باعث کاهش راندمان حذف این آلاینده‌ها شد همچنین افزایش 

غلظت باعث افزایش ظرفیت جذب جاذب شد )15(.
تاثیر متغیر زمان تماس بر راندمان حذف: 

افزایش زمان تماس تاثیر زیادی بر راندمان نداش��ت علت این 
فرایند نیز این گونه بیان می‌شود که چون در ابتدا سطح جاذب 
بالا بوده و مکان‌های زیادی برای جذب وجود داشته در نتیجه 
درصد بالایی از آنتی‌بیوتیک‌ه��ا در همان 30 دقیقه اول جذب 
ش��ده اما با افزایش زمان تماس مکان‌ه��ای جذب خیلی کمتر 
ش��ده و سرعت جذب نس��بت به 30 دقیقه اول به مقدار کمتر 
صورت گرفت. در یک مطالعه انجام شده از Qin و همکاران از 
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مزوپورهای MCM-41 جهت حذف نیتروبنزن از محیط‌های 
آبی اس��تفاده کردند و نتایج نش��ان داد که ح��ذف نیتروبنزن بر 
مزوپورهای MCM-41 س��ریع اتفاق افتاد و بیش��ترین مقدار 
جذب نی��ز در همان چند دقیق��ه اول رخ داد. علت این پدیده 
مساحت س��طح زیاد موجود، عدم نیاز به ریزحفره‌های اصلاح 
ش��ده و واکنش هیدروفوبیک بین جاذب و آلاینده بوده اس��ت 
و همچنی��ن با افزایش زمان تماس تغییر محسوس��ی در جذب 

مشاهده نشد )14(.
اثر دمای واکنش بر راندمان حذف: 

رنج دمایی 0C 40-20 تقریبا تاثیر بر راندمان نداشت و بر این 
اس��اس مطالعات  جذب ترمودینامیکی آنتی‌بیوتیک سفالکسین 
بر مزوپورهای MCM-41 به صورت خودبخودی بوده است. 
در یک مطالعه انجام ش��ده توس��ط Fakhri و همکاران که از 
نانو ذرات اکس��ید منیزیم برای حذف آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین 
و سفکسین اس��تفاده کردند و نتایج حاصله از مطالعات جذب 
ترمودینامیکی سفالکس��ین و سفکسین نشان داد که جذب این 
دو آنتی‌بیوتیک بر نانو ذرات اکس��ید منیزیم در محیط‌های آبی 

خودبخودی بوده است )2(.

نتیجه‌گیری
نتای��ج ای��ن پژوهش نش��ان داد که مدل درج��ه دوم در حذف 
آنتی‌بیوتی��ک سفالکس��ین با فرایند جذب توس��ط مزوپورهای 

MCM-41 مناسب بوده و طراحی انجام شده به روش سطح - 
پاسخ برای ارزیابی اثر متقابل متغیرها با کمترین تعداد آزمایشات 
ممکن قابل بررسی است. در این فرایند با کاهش مقدار pH و 
غلظت‌های اولیه راندمان حذف آنتی‌بیوتیک سفالکسین افزایش 
یاف��ت و از طرفی دیگر با افزایش دوز ج��اذب و زمان تماس 
راندمان افزایش یافت. مطابق تحلیل آماری انجام گرفته توسط 
)RSM( جهت حذف حداکثر مقدار آنتی‌بیوتیک سفالکس��ین 
در ش��رایط بهینه، مقادیر پارامترهای pH، دوز جاذب، غلظت 
 50 mg/L ،800 mg ،3 اولی��ه و زمان تماس به ترتی��ب برابر
و min 90 ب��رآورد ش��د و تحت این ش��رایط راندمان حذف 
سفالکس��ین حدود 80/11 درصد قابل دستیابی است و ضریب 
مطلوبیت برای این ش��رایط برابر 1 اس��ت اما با وجود راندمان 
زیاد پس��اب خروجی نیاز به تصفیه ثانویه دارد تا به اس��تاندارد 
جهانی مجاز آنتی‌بیوتیک )mg/L 1( در محیط‌های آبی برسد.

تشکر و قدردانی
ای��ن پژوهش حاصل بخش��ی از پایان نامه با عنوان "بررس��ی 
کارای��ی مزوپ��ور س��یلیکا متخلخ��ل در ح��ذف آنتی‌بیوتیک 
سفالکس��ین از محیط‌های آبی به روش سطح – پاسخ" در سال 
1396 ب��ا کد طرح 7663 اس��ت که با حمایت دانش��گاه علوم 
پزشکی و خدمات بهداشتی، درمانی زاهدان اجرا شده است. 
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 Background and Objective: Extreme use of antibiotics and discharging to the
environment lead to serious consequences. Mesoporous silica such as MCM-
 41 material is widely used to absorb contaminants from the aqueous solution.
 The aim of this study was to evaluate mesoporous synthesis of MCM-41 and its
efficacy for removal of the antibiotic cephalexin from aqueous solution.
 Materials and Methods: Physical characteristics and absorbent structure
 synthesized by techniques BET, FTIR and XRD were analyzed. The effect of
 variables such as pH values (3, 7, 11), the dose of MCM-41 (200, 500, 800 mg/L),
 initial concentration of cephalexin (50, 75, 100 mg/L), contact time (30, 60, 90
 min), and process temperature (20, 30, 40 C°) on absorption of cephalexin were
 studied. In order to achieve the optimal experimental conditions, response surface
methodology (RSM) model was used.
 Results: The results showed that pH (p=0.0001), adsorbent dose (p=0.0001),
 initial concentration of cephalexin (p=0.0001), contact time (p=0.01), pH2

 (p=0.0002) and pH (p=0.04) and initial concentration had a significant impact
 on the response variable. The optimum removal condition based on analysis of
 variance and the model was at the reaction time 90 min, pH 3, initial concentration
 50 mg/L and adsorption dose 600 mg/L. Under these conditions, the removal
 efficiency of 81.1% was achieved.
 Conclusion: The results showed that adsorption process with the mesoporous
 MCM-41 had a high efficiency on the removal of cephalexin from the aqueous
environments.

Please cite this article as: Kamani H, Panahi AH, Ashrafi SD, Kord Mostafapour F, Omrani Gargari NS. Efficiency evaluation mesopore sillica nano-
porous materials in removal of cephalexin from aqueous solution by response surface methodology. Iranian Journal of Health and Environment. 
2017;10(3):349-62.
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