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  مقدمه -1

 هاجاذب از جدیدی یدسته (،MOFs) ۳آلی-فلز هایچارچوب

 و فلزی هاییون از ترکیبی با متخلخل ساختارهایی هستند؛
 به ازگیت به و گازها جاذب عنوان به ابتدا در که آلی لیگاندهای

  مزیت .اندگرفته قرار استفاده مورد آبی هایمحیط در جاذب عنوان
 به پذیریگزینش افزایش سبب به جاذب عنوان به MOFs اصلی

                                                
۳ Metal-Organic Framework 

 پایداری  شبکه،-آنالیت کنشبرهم یا و یتآنال یاندازه یواسطه

 ،ویژگی تنظیم سهولت (،C° 000 ی)حدود بالا حرارتی
 نواختییک و هاکانال نفوذپذیری ،شبکه پویایی و پذیریانعطاف
 و شناسایی حذف، برای بنابراین .است هاآن در موجود نانو فضای
 ها،روغن آلی، هایآلودگی ها،کشآفت سنگین، فلزات گیریِاندازه

  .[2 ،۳] هستند ثرؤم ... و هارنگ مخدر، مواد داروها،
 محیطیزیست هایآلاینده ترینمهم جمله از دارویی ترکیبات
 این تشخیص به منجر فاضلاب ناکارآمد تصفیه که هستند

 زیرزمینی هایآب سطحی، هایآب جمله از آب منابع در ترکیبات

 تهیه سنتز از پیش اصلاح و گرماییآب روش از استفاده با HKUST4O3Fe@-1 مغناطیسی چندسازهنانو پژوهش، این در :کیدهچ
 حذف در آن توانایی و شد شناسایی VSM و IR-FT، SEM، XRD هایتکنیک از استفاده با مغناطیسی چندسازهنانو .شد

 یهتصف و ملوکسیکام گسترده کاربرد .گرفت قرار مطالعه مورد آبی هایمحلول از ملوکسیکام استروئیدیغیر التهابی ضد داروی
 داشته یمنف یرتأث یستماکوس یا و انسان سلامت بر تواندیم که است شده یآب منابع در دارو این ییشناسا به منجر فاضلاب ناکارآمد

 فرایند بر مؤثر متغیرهای تأثیر شد. بررسی جاذب عنوان به HKUST4O3Fe@-1 با ملوکسیکام حذف ندایفر ین،بنابرا .باشد
 و شد بررسی پاسخ، سطح روش در مرکزی مرکب طرح و version) 7(10.0. Expert Design افزار نرم از استفاده با حذف

 جاذب مجاورت زمان و (mg 7/0) جاذب مقدار ، pH (7) جمله از موثر متغیرهای برای مطلوب عملکرد با آزمایش یبهینه شرایط
 روش .کندمی تأیید را لانگمویر و فروندلیچ دماهم بر مبتنی جذبی رفتار جذب، دمامه بررسی .آمد دستبه (min ۱) شوندهجذب و

 از متخلخل ساختار و بالا یویژه سطح مساحت یواسطه به بالا بازده کم، هزینه با سریع، جذب ایندفر زیست،محیط با سازگار سنتز
 mg ) جذب ظرفیت و (%۳0/9۱) حذف کارایی حاصل، هایداده .است جاذب عنوان به پیشنهادی چندسازهنانو مزایای ترینمهم

1-g۳۳/۳21) دادند. نشان را پیشنهادی جاذب بالای  

  مرکزی مرکب طرح پاسخ، سطح روش ملوکسیکام، ،مغناطیسی چندسازهنانو آلی،-فلز چارچوب :کلیدی واژگان  
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 بسیار هایپساب یتصفیه .[۱] است شده آشامیدنی هایآب و
 فاضلاب با ترکیب از پیش ،محل در دارویی صنایع از ناشی آلوده
 از جلوگیری موجب مؤثر یتصفیه بر افزون دیگر، منابع از ناشی
 خطرناک ترکیبات تولید و مواد سایر با هاآلاینده این کنشبرهم

 گسترده طور به آب یتصفیه برای زیادی هایروش شود.می
 اکسیداسیون جذب، جمله از است گرفته قرار استفاده مورد

 میان، این در انعقادی. شدنلخته و غشایی فیلترهای ،2کاهشی

 یتصفیه فرایند در عملیاتی واحد ثرترینؤم عنوان به جذب فرایند
 موجب امر این که است کرده جلب خود به را زیادی توجه آب

 .[0] است شده کارآمد هایجاذب یتوسعه به افزونروز توجه
 اثرات دلیل به (NSAIDs) ۱استروئیدی غیر التهابی ضد داروهای

 به که هستند اییداروه جمله از ... و التهاب ضد بر، تب درد، ضد
 مورد ماهی و دام تولید صنایع در و انسان توسط گسترده طور

 این وجود بر افزون گسترده کاربرد این گیرند.می قرار استفاده
 آسان ورود امکان ،دارویی صنایع از ناشی هایپساب در ترکیبات

 مقدار چه اگر .[1] سازدمی فراهم را آب سیستم به را آنها
 ورود اما ،است پایینی یاربس سطح در یطمح به شده وارد یداروها
 آن از ناشی عوارض که شود داروها تجمع سبب تواندمی مداوم
 کاهش موجب و شده محسوب هایستماکوس یبرا جدی خطر

 )به آشامیدنی ،همچنین و زمینیزیر ،سطحی هایآب یفیتک
 .]6[ شودمی آمد(ناکار یهتصف سبب

م  از انول کربوکسامید یک ،(۳ )شکل (MLX) 0ملوکسیکا
 شده شناسایی رودخانه آب در که است NSAIDs یخانواده
 از استفاده شد، بیان این از پیش که مواردی بر افزون است.

 هایارخانهک تولید خطوط سازیپاک برای قلیایی هایمحلول
 در mL mg 90/۳7-1 تا MLX حلالیت افزایش سبب داروسازی

7/۳0=pH به دارویی پساب این مستقیم ورود .[9 –1] شودمی  
 محیطی زیست هایآسیب بر افزون ا(هرودخانه جمله )از محیط

 مرکزی، اعصاب در اختلال جمله از عوارضی ایجاد سبب به
 نارسایی ،یگوارش و پوستی تنفسی، عروقی،-یقلب مشکلات

 برای ،1 ... و معده زخم و خونریزی ،التهاب کبدی، و کلیوی

                                                
2 Oxidation-Reduction 
۱ Non-Steroidal Anti-Inflammatory Drugs 
0  4-hydroxy-2-methyl-N-(5-methyl-2-thiazolyl)-2H-1,2-

benzothiazine-3-carboxamide-1,1-dioxide 
1https://www.drugbank.ca/drugs/DB00814  

 افراد باردار، زنان کودکان، جمله از حساس سنی ایهگروه سلامت
 همچنین و ... و کلیوی ،تنفسی ،قلبی هاییبیمار یسابقه دارای

 .[9 –1] شودمی محسوب جدی خطری سالمندان

 
 آلی-فلز چارچوب توانایی بررسی تحقیقاتی کار این از هدف

61-@HKUST4O3Fe داروی حذف در جاذب عنوان به 
 ساختار مانند هاییویژگی است. آبی هایمحلول از ملوکسیکام

 سریع، گرماییآب سنتز و بالا یویژه سطح مساحت دار،حفره
 خاصیت بر افزون ،زیست محیط با سازگار و ارزان نسبت به ،آسان

 یک یوسیله به آسان و سریع جداسازی امکان که مغناطیسی

 این تا شد سبب د،کنمی همفرا را خارجی مغناطیسی میدان
MOF به .گیرد قرار استفاده مورد پیشنهادی ذبجا عنوان به 
 از استفاده با حذف فرایند در مؤثر متغیرهای سازیبهینه ،افزون

 سطح روش در مرکزی رکبم طرح آزمایش، طراحی افزار نرم
 خطای رساندن حداقل به و عملکرد بهبود منظور به پاسخ،

 انتخاب سبب به روش این اهمیت .شد انجام هاآزمایش
 تعداد حداقل با هاآن متقابل اثر ارزیابی و تأثیرگذار پارامترهای

 کاربرد بررسی بر افزون هادیپیشن روش .است آزمایش
 یابیدست امکان دارو، حذف فرایند برای مغناطیسی چندسازهنانو

 زمان صرف و آزمایش تعداد حداقل انجام با را مطلوب ینتیجه به
 سازد.می فراهم ترکم یهزینه و

 تجربي بخش -2

  تجهیزات و مواد -1-2

Sigma- و Merck شیمیایی هایشرکت از شیمیایی مواد

Aldrich 1 .شد خریداری-L mg ۳00 انحلال با استوک محلول 

                                                
6 HKUST-1=Hong Kong University of Science and 

Technology 

 
 ملوکسیکام مولکولی ساختار :۳ شکل
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 .شد تهیه دیونیزه آب mL 1 در ملوکسیکام از مناسب مقدار
 صورت به استوک محلول از سازیرقیق با استاندارد هایمحلول
 ایشیشه pH الکترود از pH گیریاندازه برای .شدند تهیه روزانه

(meter-pH 713 Metrohm) تنظیم .شد استفاده pH با 
 و بازی هایلمحلو برای NaOH غلیظ هایمحلول از استفاده

HCl با جذب گیریاندازه شد. انجام اسیدی هایمحلول برای 
 کوارتز سلول یک از استفاده با Vis-UV پرتویی دو سنجیطیف

 ،Elmer-Perkin، 35 Lambda) شد انجام یمترسانتی ۳
USA.) میدان با روبشی الکترونی میکروسکوپ توسط جاذب 
ی  سنجطیف ،EM-KYKY 0032 مدل (SEM-FE) 7نشر
ه تبدیل-قرمز مادون Equinox 55  مدل (IR-FT) 8فوری

BRUKER، پرتو پراش آنالیزX  پودری ((PXRD 
 و STADV-STOE iffractometerD Powder مدل

ی برداریهنمون سنجمغناطیس  شد. شناسایی  (VSM) 9ارتعاش

 منظور به Digitec Sonore Bandelin مدل فراصوت حمام
 گرفت. قرار استفاده مورد واجذب فرایند تسریع

 سطح روش در (CCD) 10مرکزی مرکب طراحي -2-2

 پاسخ

 با پاسخ بهترین به یابیدست منظور به آزمایش طراحی از استفاده
 زمانهم بررسی افزون به و آزمایش تعداد ترینکم انجام

 مرکزی مرکب طرح .شد انجام پاسخ بر تأثیرگذار پارامترهای
 یک ،(fN) جزئی یا کامل فاکتوریل راحیط سطح دو شامل

 در آزمایش نقاط آن در که محوری طراحی یا ستاره طراحی
 که مرکزی نقاط و (aN) دارند قرار طراحی مرکز از ±α یفاصله

 در طراحی دقت مقدار تعیین برای و است (Run) اجرا یک تکرار
 برای نیاز مورد نقاط کل .شودمی ،(0N) است شده گرفته نظر

 :شودمی محاسبه ۳ معادله از استفاده با ،(N) آزمایش

 

                                                
7 Field Emission Scanning Electron Microscopy (FE-SEM) 
8 Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR) 
9 Vibrating Sample Magnetometer (VSM) 
۳0 Central Composite Design (CCD) 

 به توجه با  .هستند مرکزی نقاط تعداد 0N و متغیرها تعداد K که
 گربیان که گرعمل سه مرکزی مرکب طراحی در ،۳ معادله

 هستند، طراحی در استفاده مورد متفاوت سطوح در هاآزمایش
 ±۳ هایعلامت با که فاکتوریلی نقاط k2 :شامل که دارد وجود

 نقاط یا محوری نقاط و (اول مرتبه خط مدل) شوندمی کدگذاری
 نقاط یفاصله مقدار α مقدار .است (دوم مرتبه عبارت) دارستاره

  با برابر و دهدمی نشان را (±α) مرکزی ینقطه از محوری

 در .دارد بستگی آزمایش طراحی اندازه و ساختار به که است
 .دارد وجود (α±، ۳±، 0) متفاوت سطح پنج در عامل هر جهنتی

 خطای مقدار که است مرکزی نقاط در تکرار ،0N مرکزی نقاط
 پذیریچرخش .دهدمی نشان را هاداده پذیری تکرار و آزمایش

 :شودمی تعریف 2 معادله با و است وابسته α مقدار به تنها مدل

 

 روش .شد انجام واریانس زآنالی از استفاده با روش سنجی اعتبار

ANOVA، با متغیر سطوح ترکیب در تغییر یمقایسه به قادر 
 هاپاسخ گیریاندازه در ذاتی تصادفی خطاهای از ناشی تغییر
 بین نسبت که شودمی انجام ،value-F با مقایسه این .است

 دیگر روشی .است باقیمانده خطاهای و مدل مربعات میانگین
 از که است برازش عدم آزمون مدل، کفایت بررسی برای

 تأثیرات که دلیل این به است برخوردار تریبیش حساسیت
 نتیجه در .کندمی جدا خطا از را افزوده بالاتر مرتبه هایعبارت
 رگرسیون یک که است مناسب آزمایش هایداده برای مدلی
 ضریب مربع .دهد ارائه توجه قابل غیر برازش عدم یک و دارمعنی

 و آزمایش هایداده بین ارتباط کمی، صورت به (2R) گیهمبست
 گربیان یک به 2R مقدار نزدیکی .است شده بینیپیش هایپاسخ

 .[2۳ و۳۳ ،0۳] است رگرسیون خط با هاداده کامل انطباق

 جاذب سنتز -3-2
 4O3Feذرات سنتز نانو 1-3-2

آهن از  4O3Fe ، 1-mol L 006/0مغناطیسی ذرات سنتز نانو برای
آهن از  mol L 02۱/0-1و  )O2.6H3FeClشش آبه )کلرید 

آب دیونیزه  mL ۳00-1در  ( O27H.4FeSOآبه ) سولفات هفت
م آمونی mL 20حل شدند. به این محلول   C˚ 80و در دمای 
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 ۳۳محلول به  pHشد تا  فزودها 20% (OH4NH) هیدروکسید
توسط  4O3Feذرات ، رسوب سیاه رنگ نانوmin 01رسید. بعد از 

ربا جدا شد و سه مرتبه با آب دیونیزه و یک مرتبه با اتانول آهن
 .[۳۱]خشک شد   C˚ 80در دمای  ،و سپسداده شستشو 

مغناطیسي  چندسازهسنتز جاذب نانو 2-3-2

1-HKUST@4O3Fe   ایيگرمآببه روش 

 مس نیترات سه آبه ( ازmM 1/0) gr 087/۳مقدار 
(O2.3H2)3Cu(NO)  درmL ۳1  آب دیونیزه حل شد. مقدارgr 

در  (BTC)۳۳ اسید کربوکسیلیک تری بنزن-1و۱و۳ از 121/0
mL ۳1  اتانول حل شد. دو محلول به مدتmin ۱0 سط تو
از نانو ذرات  gr 07/0زن مغناطیسی مخلوط شدند. سپس هم

منتقل شد  شد. مخلوط به اتوکلاو افزودهبه آن  4O3Feمغناطیسی 
قرار گرفت.  C˚ ۳20ساعت در اون تحت دمای  ۳2و به مدت 

( v/v ۳:۳دست آمده چندین مرتبه با مخلوط )هی بپودر آبی تیره
 ˚Cدر نهایت در دمای محیط آب دیونیزه و اتانول شستشو داده و 

آمده دسته. پودر آبی تیره ب[۳0]در فشار اتمسفر خشک شد  21
 شود.ثانیه توسط میدان مغناطیسی خارجی جدا می ۱0 در مدت
نیز به همین روش با حذف مرحله افزودن  HKUST-1جاذب 

4O3Fe 1۳[ به عنوان شاهد سنتز شد[. 

 جاذب یابيمشخصه -2-4

 فوریه تبدیل-فروسرخ يسنجطیف آنالیز -1-4-2

 و HKUST@4O3Fe-1 به مربوط IR-FT طیف 2 شکل
1-HKUST 1 و۳009 باندهای .دهدیم نشان را-cm ۳606 

 cm ۳108-1 و۳۱70 باندهای و –O-C-O- پیوند به مربوط
 هاMOF در موجود BTC به متعلق C=C کششی باند به مربوط
 در پهن باند است. O-Cu پیوند به مربوط cm 710-1 باند است.
 در H-O کششی پیوند به متعلق cm ۱600-۱۳00-1 یناحیه

 ضعیف باند حضور دلیل به که تاس کربوکسیلیک گروه
-cm ۱۱00-1 یناحیه از 3[Cu(BTC)2,[ در آب هایمولکول

 و 6۳] است شده جاجابه cm ۱600-۱۳00-1 یناحیه به 2100
 در O-Fe به متعلق 890 و cm 180، 790-1 هایپیک .[7۳

                                                
۳۳ 1,3,5-Benzenetricarboxylic Acid 

 هاینوار با کم شدت دلیل به که است 4O3Fe ساختار
1-HKUST دارد. پوشانیهم 

 پودری X یپرتو پراش آنالیز -2-4-2

ساختار پودری مربوط به  Xی پرتو الگوی پراش ۱شکل 
را  HKUST-1و  4O3Fe، 1-@HKUST4O3Fe کریستالی

 ۳/۱9°برابر  2Ɵزاویه  های پراش درپیکدهد. نشان می

 ،0/۳7°، 0/۳9°، 2/20° ،2۱°، 1/20° ،7/26° ،۱/29°،۱2/۱1°و 

 هشت وجهیتأییدی بر ساختار  ۳۳/6°، ۳۱/0°، ۳0/60°، ۳6/0°

مربوط به  7۱/0۱°و  ۳1/۱1°، 26/29°های سنتز شده و پیک

4O3Fe  در  00°تا  02°و  1/۱1°تا  ۱1°ناحیه است. پیک پهن در
توجه به تیز با ، HKUST4O3Fe@-1مربوط به  XRDالگوی 

 چندسازه، تشکیل نانو4O3Feدر ساختار  ۳1/۱1°بودن پیک 

 کند. پیشنهادی را تأیید می

 

 

 HKUST-1 و HKUST4O3Fe@-1 به مربوط IR-FT طیف :2 شکل

 
، 4O3Feپودری مربوط به  X : الگوی پراش۱شکل 

1-@HKUST4O3Fe  1و-HKUST 
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 روبشي الکتروني میکروسکوپ -2-4-3

 شد. مشخص SEM-FE توسط شده سنتز ترکیبات شناسیریخت

 قطر با 4O3Fe به مربوط مکعبی اسپینل ساختار الف، 0 شکل
 ساختار گربیان ،ب 0 شکل دهد.می نشان را nm ۱2 متوسط
 حفظ بر تأییدی ،ج 0 شکل است. HKUST-1 وجهیهشت
 است. HKUST4O3Fe@-1 در وجهیهشت ساختار

 

 

  ارتعاشي برداری هنمون سنجمغناطیس -2-4-4

 در 4O3Fe ذراتنانو مغناطیسی رفتار بررسی منظور به

 شده ثبت مغناطش هایاندازه ،HKUST4O3Fe@-1ساختار
 مغناطش مقدار ،1 شکل به توجه با شد. بررسی VSM توسط
 پارامتر شد. گیریاندازه g emu 89/8-1 برابر ذراتنانو برای اشباع

 باقیمانده مغناطش مقدار و (Oe 0) پسماند حلقه (Hc) کورسیویتی
(Mr) (1-g emu ۳/0) ،پارامغناطیس سوپر ماهیت گربیان ناچیز 

 است. شده سنتز 4O3Fe ذراتنانو

 

 

 بحث و نتایج -3

 جذب فرایند -3-1

 استتفاده با ملوکسیکام، حذف مقدار حداکثر به یابیدست منظور به
 طراحی روش در مرکزی مرکب طرح ،آزمایش حیطرا افزار نرم از

Ease-Stat version, trial 10.0.7 ) پاستتتخ ستتتطح

www.statease.com USA, Minneapolis,)، ثرؤمت شترایط 
 افتزودن بتا حذف مقدار .شد سازیبهینه و بررسی حذف، فرایند بر

mg 7/0 1 ستتیمغناطی چندستتازهنانو از-HKUST@4O3Fe بتته 

 قترار و pH=7 در ملوکسیکام L mg 20-1 محلول از mL 1 حجم
 زنهتم تحتت min ۱ متدت بته آنالیتت محلتول و جاذب گرفتن

 کالیبراستیون منحنتی .شد گیریاندازه هم، مجاورت در مغناطیسی
 جتذب متوج طتول حتداکثر در ،L mg 02-2-1 یغلظت گستره در
(nm ۱6۳) جتذب فراینتد سازی بهینه و سیبرر برای است. خطی 

 الف

  ب

 ج
 ب( ،4O3Fe الف( به مربوط SEM تصویر :0 شکل

1-HKUST، )1 ج-@HKUST4O3Fe 

 HKUST4O3Fe@-1 به مربوط VSM مودارن :1 شکل

http://www.statease.com/
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 انتختاب L mg 20-1 بتا برابر و جذب مقدار حداکثر با دارو غلظت
 دارو از شدهساخته هایمحلول ،دماهم بررسی برای .(6 شکل) شد
 جداسازی از پس و ندگرفت قرار جاذب مجاورت در بهینه شرایط در

 ستنجیطیتف گاهدستت با ماندهباقی محلول فرابنفش طیف جاذب،
Vis-UV بته ختط معادلته از استتفاده بتا غلظتتی مقتادیر و ثبت 

 توستط جتذب بازده .شد محاسبه کالیبراسیون منحنی از آمدهدست
 :شد بررسی (۱) معادله

 
 غلظتت 0C تعتادل، زمتان در MLX مقدار eQ (1-g mg) عبارات
 ،L mg-1 حستب بتتر MLX تعتادلی غلظتتت eC و MLX اولیته

V(L) و محلول حجم ads.m جذب هایایزوترم است. جاذب وزن 
 ،حتذف فراینتد کتارایی بررسی منظور به شد. بررسی معادله این با

 شد: محاسبه (0) معادله با MLX حذف درصد

 

 

 

 

 پاسخ سطح هایمنحني -3-2

 دوتتایی هتایکنشبرهم از کدام هر برای پاسخ سطح هایمنحنی
 تحلیتل جتدول در هتاآن بتودن دارمعنی ،که مستقل متغیرهای از

 .استت شده بینیپیش یمعادله فضایی تجسم است، آمده واریانس
 متغیرهتتای دوتتتایی هتتایکنشبرهم از حاصتتل نتتتایج 7 شتتکل

 و جتاذب مجتاورت زمتان ،pH شتامل حتذف، فرایند بر تاثیرگذار

 .دهدمی نشان را جاذب مقدار و شوندهجذب

 

 بتا قرمتز رنگ که دهدمی نشان را بعدی سه رنگی طرح ،7 شکل
 مطلوبیتت درجته بتا آبتی و ستبز رنتگ و مطلوبیت درجه بالاترین

 از تتابعی عنتوان بته پاسخ توصیف برای طرح این .هستند ترپایین
 بهینته مقادیر .است مفید گرافیتی لحاظ از مستقل پارامتر جفت هر
 رنتگ) مطلوبیتت بالاترین اساس بر و بصری رسیبر با توانمی را

 

 

 بر سیگنال شدت بررسی : MLX غلظتی مودارهاین :6 شکل
 برای مناسب غلظت انتخاب و Vis-UV سنجطیف با غلظت حسب

 (لامبرت-بیر قانون از تبعیت حداکثر دلیل به) هاآزمایش انجام

 الف(

 ب(

 (ج

-جاذب مقدار الف( پارامترها: مطلوبیت میزان گربیان بعدی سه مدل :7 شکل
 با بهینه مقادیر به یابیدست برای pH-ج(زمان ،pH-جاذب مقدار ب( زمان،

 حذف فرآیند در جاذب کارایی حداکثر به رسیدن و مطلوبیت بالاترین
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 بتا آنالیتت محلتول شترایط در پاستخ بهتترین .کرد انتخاب (قرمز
7=pH، mg 7/0 جذب زمان و جاذب از min ۱ در .آمتد دستتبه 

 و زمان اثر زمانهم بررسی از حاصل ینتیجه الف قسمت 7 شکل
 متانز افتزایش با دهد می نشان که شودمی مشاهده جاذب مقدار

 درصتد  mg 7/0 تتا جتاذب مقتدار افزایش طورهمین و min ۱ تا
 در دهتد. متی نشان را ثابتی روند نآ از پس و یافته افزایش حذف

 قستمت در و ،pH و جاذب مقدار پارامتر دو همزمان اثر ب قسمت

 بتا استت. شده داده نشان pH و زمان های پارامتر همزمان اثر ج
 در ،ج و ب قستتمت 7 شتتکل رد مشتتاهده قابتتل ایجنتتت بتته توجتته

pHدر و استت مطلوب سطح در جذب مقدار اسیدی و خنثی های 
pHبته توجته بتا. .شودمی کاسته آن مطلوبیت درجه از بازی های 
 0 بته نزدیتک HKUST4O3Fe@-1  ۳2صتفر نقطته بتار کهاین

 pH=0 در کتاتیونی، فرم به 0 از کمتر هایpH در نتیجه در است
 دارد وجتود آنیتونی فترم به 0 از بیشتر هایpH در و خنثی فرم به
 بترهم آنالیتت، محلول از pH=7 در گفت توانمی رو این از .[8۳]

 مقتدار افتزایش در توانتدمی حتدودی تا الکترواستاتیک هایکنش
 مطالعتتات بتترای pH=7 ،بنتتابراین ،[9۳] باشتتد تأثیرگتتذار حتتذف

 افتزایش رسدمی نظر به جاذب، مقدار مورد در .شد انتخاب تربیش
 مقتدار افتزایش بتا فعتال هایستایت افزایش دلیل به حذف مقدار
 افتزایش دلیتل بته جتاذب مقتدار تتربیش افزایش با .باشد جاذب
 ذرات .یابتدمی افتزایش MOF ستطحی انتریی فعال، هایسایت
 یکتدیگر بتا کنشبرهم به شروع انریی این از رهایی یبرا جاذب

 فعتال هایسایت کاهش به منجر فعال مواد این ۳۱تجمع .کنندمی
 جاذب مقدار بهینه عنوان به mg 7/0 مقدار بنابراین .[20] شودمی

 .شد انتخاب

 14مطلوبیت تابع از استفاده با پاسخ سازیبهینه -3-2-1

 رستیدن بترای بهینه شرایط تعیین آزمایش، طراحی انجام از هدف
 بهینته مقتادیر تعیتین بترای مطلوبیت تابع .است پاسخ بهترین به

 بتین آن مقدار که) مطلوبیت عتاب چه هر .گرفت قرار استفاده مورد
 کتهایتن احتمتال ،باشتد ترنزدیک یک به (است متغیر یک تا صفر
 ۳ جتدول .استت تتربیش باشد بهینه ینقطه شده بینیبیش مقدار

                                                
۳2 Point of Zero Charge 
۳۱ Agglomeration 
۳0 Desired Function 

 بتا (CCD) آزمتایش طراحتی افزار نرم با شده سازیبهینه مقادیر
 .دهدمی نشان را ۳=مطلوبیت تابع

 

 (CCD)با نرم افزار طراحی آزمایش  : مقادیر بهینه سازی شده۳جدول 

 عنوان واحد مقدار بهینه ی پایینگستره ی بالاگستره

5.5 5.5 3 min : زمانA 

05 5 7 - pH :B 

0.0 5.3 5.7 gm : مقدار جاذبC 

 واریانس آنالیز -3-3

 در و پارامترهتا بودن دارمعنی واریانس، آنالیز 2 جدول از استفاده با
 p مقادیر .شد تعیین ملوکسیکام حذف برای هادیپیشن مدل نتیجه
 آن بتودن دارمعنتی یدهنتده نشان پارامتر هر برای 01/0 از کمتر

 بترازش عتدم بته مربوط p مقادیر و است % 91 اطمینان سطح در
 بته مربتوط خطای نبودن دارمعنی یدهندهنشان 01/0 از تربزرگ
 خطتای بته بوطمر ماندهباقی یعمده بخش ،بنابراین و است مدل

 و تأثیرگتتذار پارامترهتتای بتترای p < 01/0 مقتتادیر .استتت رنتتدوم
 تأثیرگتذاری عتدم بته مربوط برازش عدم یعنی p > 01/0 ریدامق

 تجربتی هتایداده و متدل بین که معنی این به است مدل در خطا
 .[۳2] دارد وجود خوبی تطابق

 برای مدل درجه دوم سطح پاسخ ANOVA: 2جدول 

مجموع  منبع
 مربعات

درجه 
 آزادی

حداقل 
 مربعات

  ,pمقدار  Fمقدار 

Prob ˃ F 

 

 significant 0.0001 ˂ 144.27 2064.64 9 18581.73 مدل

  A 3855.72 1 3855.72 269.43 ˂ 0.0001-زمان
B- pH 2722.83 1 2722.83 190.26 ˂ 0.0001  

مقدار 
 C-جاذب

106.47 1 106.47 7.44 ˂ 0.0233  

AB 1531.26 1 1531.26 107.00 ˂ 0.0001  
AC 120.44 1 120.44 8.42 ˂ 0.017  
BC 34.53 1 34.53 2.41 ˂ 0.1548  

2A 1273.10 1 1273.10 88.96 ˂ 0.0001  
2B 2171.42 1 2171.42 151.73 ˂ 0.0001  
2C 27.29 1 27.21 1.91 0.2006  

    14.31 9 128.80 یماندهباق

عدم 
 برازش

103.63 5 20.73 3.29 0.1357 not 

significant 

Pure 

Error 

25.17 4 6.29    

Cor 

Total 

18710.53 18     
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 CCD: مقادیر بیانگر دقت و صحت به دست آمده توسط ۱جدول 

 R2 0.9931 3.78 انحراف استاندارد

 Adj R2 0.9862 65.68 میانگین

اتیب تغییرضر %  5.77 Pred R2 0.9297 

 ANOVA از استتفاده بتا متدل در دارمعنی عبارات بررسی برای 
F-مقتتدار (.2 جتتدول) شتتد انجتتام هتتاداده تستتت p از تتترکتتم 

 .استت ٪91 اطمینتان سطح در پارامتر از دارمعنی اثر گربیان01/0
 هتتامتدل ۳1بترازش عتتدم بترای p مقتادیر ، ANOVA براستاس

 تجربتی هتایداده بتا متدل ایتن دهتدمی نشان که ، بود ۳7/21
 .دارد مطابقت

 2R و 2R) تعیتین ضتریب از دوم درجته مدل کیفیت بررسی برای
Adjusted) 2 .شد استفادهR 2 وR Adjusted ۱99/0 ترتیتب به 

 پارامترهتا ایتن یتک بته نزدیتک مقادیر .(۱ جدول) بود 869/0 و
 از .دارند همبستگی مدل با آزمایشی هایداده که است این گربیان
 نظتر بته ، استت 01/0 از کمتتر LOF بترای p مقتدار کته جاآن
  اطمینتان ستطح در شتده مشتاهده هتایداده بترای مدل رسدمی

 در تغییترات و استت تطبیتق قابل هاداده با و باشد مناسب 0/91%
   .کندمی توصیف خوبی به را هاپاسخ

 شتده بینتیپیش مقتادیر از یواقعت مقتادیر انحرافات ها،ماندهباقی
 نرمتال توزیتع از و ترکوچتک هامانتدهبتاقی مقدار چه هر .هستند

 بتودن نرمتال دیگتر عبارت به .است ترمناسب مدل باشد برخوردار
 استت. سیستتماتیک خطای وجود عدم یدهندهنشان هاماندهباقی

 شتده بینتیپیش و شتده مشتاهده هایپاسخ بین اختلاف واقع، در
 قترار ،8 شکل به توجه با .است رندم خطای به مربوط مدل توسط
 01 ختط یتک روی واقعی و شده بینیپیش هایپاسخ تمام گرفتن
 .[7۳ ،6۳] دهدمی نشان مدل برای خوبی پاسخ درجه

                                                
۳1 Lack Of Fit (LOF) 

 تحلیتل جتدول بته توجته بتا دوم درجته ایجملته چنتد یمعادله
 گترفتن نظر در با و مدل اعتبار یکنندهتعیین یپارامترها واریانس،

 :شد پیشنهاد افزار نرم توسط اصلی عوامل

%R = -2۳۳/1180۳ +02/062۱1A +66/20۱02B 

+8/1890۳C -2/2۳۱60AB +۱/88000AC +2/07710BC -

۱/01۱66A2 -0/1۳006B2 -۳9/71226C2 

 های جذبدماهم -4-3

 توصیف فروندلیچ برای و یروجذب، لانگم ایزوترم هایبین مدل از
 و جاذب بین تعادل رابطه. شد استفاده جذب مکانیسم بررسی و

MLX متفاوتاولیه  هایغلظت تحت جذب هایایزوترم توسط 
MLX 7 در=pH دمای  وK 298 نمودار  .شد توصیفeQ  بر
روی  MLX جذب مقدار دهدمی نشان 9شکل  در eCحسب 

1-@HKUST4O3Fe و یابدمی فزایشا دارو غلظت افزایش با 
  .است MOFگر ظرفیت بالای جذب این این بیان

 
 

 :است شده آورده زیر در فروندلیچ و لانگمویر معادلات

 

 بر Expert Design افزار نرم توسط شده بینیپیش مقادیر نمودار :8 شکل

 تجربی هایآزمایش از حاصل مقادیر حسب

 

 MLXجذب: ظرفیت جذب جاذب بر حسب مقدار  دماهم :9 شکل
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 معادله لانگمویر

 
 فروندلیچ معادله

 

غلظت  eC(، mg g-1ظرفیت تعادل جاذب ) eq در این روابط،
(، mg g-1ر ظرفیت جذب )حداکث MLX (1-mg L ،)maxqتعادلی 

KL (1-L mg ثابت جذب تعادلی لانگمویر و )FK  وn  به ترتیب
( هستند. نمودار g L-1( و شدت جذب )L g-1توانایی جذب )

(. پارامترهای ۳0متناسب با هر یک از دو ایزوترم رسم شد )شکل 

آمده است. مقادیر  0ی این دو مدل در جدول تصحیح شده
و فروندلیج  برای هر دو مدل لانگمویر( 2Rضرایب همبستگی )

با هر دو مدل  فرایند ( نزدیک به یک است. بنابراین،0)جدول 
 این در MLX جذب منطبق و قابل توصیف است. در نتیجه،

شیمیایی از  کنشبرهم و لایه یک جذب یک تواندمی چندسازهنانو
 maxq، افزونبه  .شود گرفته نظر در هیدروینی پیوند یا و π-π نوع

در  n <1شونده است. ی تمایل زیاد جاذب به جذبدهندهبالا نشان
 .در جاذب است MLX دهنده جذب شیمیایینشان فروندلیچ مدل

: پارامتر های محاسبه شده با استفاده از معادلات 0جدول 
 HKUST4O3Fe@-1لانگمویر و فروندلیچ برای جاذب 

 لانگمویر
2R LK )1-(mg g maxq  

0.9977 0.02 32.5×10 
 فروندلیچ

2R n )1/n)1-(L mg 1-(mg g FK 
0.9948 0.99 37.24×10 

 
 

 

بررسي قابلیت استفاده از جاذب در پساب  -5-3

 سنتزی

از  mL 2، حجم mg L 20-1تهیه پساب سنتزی با غلظت  برای
ه حجم منتقل و با آب شهری ب mL ۳0محلول استوک به بالن 

حذف مورد بررسی  فرایندرسانده شد. سپس تحت شرایط بهینه، 
ی حاصل از این بررسی نشان داد که جاذب قرار گرفت. نتیجه

لوکسیکام موجود در پساب از م % ۱/9۳پیشنهادی قادر به حذف 
 .سنتزی است

 

 چندسازهبررسي قابلیت استفاده مجدد نانو -3-6

 HKUST4O3Fe@-1مغناطیسي 

ی جذب و واجذب به منظور بررسی قابلیت استفاده هاآزمایش
جاذب پیشنهادی انجام شد. در یک چرخه معمول جذب مجدد از 

 چندسازهاز نانو mg 7/0جذب با افزودن  فرایندو واجذب، 
از محلول  mL 1به حجم  HKUST4O3Fe@-1مغناطیسی 

 
های لانگمویر و فروندلیچ برای ملوکسیکام دماهمخطی  مدل :۳0 شکل

 HKUST4O3Fe@-1برجذب شده 
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1-mg L 20  7ملوکسیکام در=pH  و قرار گرفتن جاذب و محلول
زن مغناطیسی در مجاورت هم، تحت هم min ۱ه مدت آنالیت ب

شد و به منظور  جدا محلول از گریزانهبا  جاذب ،انجام شد. سپس
شد.  افزودهحلال استونیتریل  mL 1به آن  واجذب فرایندانجام 

مخلوط حاصل به مدت یک دقیقه تحت امواج فراصوت قرار 
شک شد. و مجدد مورد و خ جدا محلول از گریزانهبا  جاذبگرفت. 

جذب و واجذب شش مرتبه تکرار شد و  فراینداستفاده قرار گرفت. 

د. با در هر مرحله توانایی جاذب در حذف ملوکسیکام بررسی ش
چرخه توانایی  1جاذب پس از  ۳۳توجه به نتایج حاصل در شکل 

حلال از ملوکسیکام را نشان می دهد.  %90حذف بالای 
به ویژه  NSAIDsبلیت بالای انحلال استونیتریل به دلیل قا

 افزونواجذب انتخاب شد. به  فرایندبرای انجام  ]22[ملوکسیکام 
در حلال  جاذب پخش فرایند افزایش فراصوت به منظور امواج

 جرم انتقال تسریع و تماس سطح افزایش ،نهمچنی واستونیتریل 

رد مو واجذب فرایند بهبود و تسریع حلال و در نتیجه جاذب به از
 .استفاده قرار گرفت

 

های یشنهادی با جاذبپی جاذب مقایسه -7-3

 مقالاتسایر معرفي شده در 

های معرفی شده در پیشنهادی با جاذب چندسازهنانو 1در جدول 
های آبی مقایسه مقالات دیگر برای حذف ملوکسیکام از محلول

 مقدار جاذب، زمان تعادل ودرصد حذف، شد. در این مقایسه 

ترین میزان جاذب مورد ظرفیت جذب بررسی شد. با توجه به کم
(، جاذب min ۱) و زمان تعادل کوتاه )mg 7/0) استفاده

( بالایی دارد و از ظرفیت جذب %۳0/9۱پیشنهادی درصد حذف )
(1-mg g۳۳/۳21 )ها برخوردار بسیار خوبی نسبت به دیگر جاذب

 است.

ف های مورد استفاده برای حذی جاذب پیشنهادی با سایر جاذبیسه: مقا1جدول 
 ملوکسیکام

 جاذب
درصد 
 حذف

 زمان تعادل
مقدار 
 جاذب

(mg) 

ظرفیت 
  جذب

(mg g-

1) 

 مرجع

Fe3O4@HKUST-
1 

93.14 3 min 0.7 125.11 
presen
t study 

Fe3O4/SiO2/GM
A-S-SH  

55 ± 2 4 h 25 NR7 [2۱] 

88 ± 2 48 h 25 NR7 [ ۱2 ] 

Fe3O4/SiO2/GM
A-S-SH/laccase 

60 ± 2 4 h 25 NR7 [2۱] 

92 48 h 25 NR7 [2۱] 

Fe3O4@MIL-
100(Fe) 

NR7 2 h 40 123.1 [20] 

PAni-CF1 NR7 4 min 17.5 169.6 [21] 

PAni2 NR7 6 min 17.5 86.22 [21] 

CF3 NR7 2 min 17.5 160.8 [21] 
1Polyaniline-Deposited Cellulose Fiber Composite (PAni-CF) 
2Polyaniline (PAni) 
3Cellulose Fiber (CF) 
4Ultraviolet–Visible Spectrophotometry (UV–Vis) 
5Magnetic Solid Phase Extraction - Ultraviolet–Visible 

Spectrophotometry (MSPE-UV) 
6Liquid Chromatograph Coupled with a Diode Array Detector (HPLC-DAD) 
7Not Reported (NR) 

 

  گیرینتیجه -4

 HKUST4O3Fe@-1 مغناطیسی چندسازهنانو ،پژوهش این در
 عوامل .شد  سنتز زیست محیط با سازگار و هیدروترمال روش به
 mg) جاذب گرم مقدار ، pH (7) جمله از حذف فرایند بر ثرؤم

 افزار نرم با (min ۱) شوندهجذب و جاذب مجاورت زمان و (7/0
 مرکزی مرکب طرح و پاسخ سطح روش به آزمایش طراحی

 یوسیله به پیشنهادی جاذب حذف کارایی .ندشد سازیبهینه
 دستبه حذف %۳0/9۱ مقدار و شد بررسی Vis-UV سنجطیف

 و لانگمویر هایایزوترم با خوبی تطابق آزمایش نتایج .آمد
 ) جاذب این یبالا جذب ظرفیت گربیان و دندهمی نشان فروندلیچ

1-g mg۳۳/۳21) جاذب از مجدد استفاده امکان همچنین و .است 
 جاذب چرخه 1 از پس داد نشان نتایج .گرفت قرار بررسی مورد

 جاذب ،همچنین .دارد را ملوکسیکام از  %90 بالای حذف قابلیت

 پساب از ملوکسیکام حذف در را مناسبی عملکرد پیشنهادی
 چندسازهنانو که دهدمی نشان جنتای ینا داد. نشان سنتزی

 ایبالقوه کاربردهای تواندمی و است کارآمد جاذبی پیشنهادی
 و آب از (داروها مانند) محیطیزیست هایآلاینده حذف برای

  .باشد داشته تصفیه منظور به فاضلاب

 
، تحت شرایط بهینه حذف و HKUST4O3Fe@-1: قابلیت استفاده مجدد جاذب ۳۳شکل 

 قه تحت امواج فراصوتحلال استونیتریل و مدت زمان یک دقی mL 1شرایط واجذب 
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Abstract: In the present study, HKUST-1 magnetic nanocomposite was prepared using the hydrothermal 

method and pre-synthesis modification. The aforementioned magnetic nanocomposite was characterized by the 

FT-IR, SEM, XRD and VSM techniques. In addition, the ability of this metal-organic framework to remove of 

the non-steroidal anti-inflammatory drug, Meloxicam, from aqueous solutions was studied. The widespread 
application of Meloxicam and the inefficient treatment of wastewater have resulted in the detect of the drug in 

water resources which can affect human health and/or ecosystems negatively. Therefore, the removal process of 

meloxicam was investigated by Fe3O4@HKUST-1 as the sorbent. Thus, the effect of variables factors on the 
removal process such as pH (7), absorbent weight (0.7 mg) and absorbent and absorbed proximity time (3 min) 

were optimized by the Central Composite Design at Design Expert software (10.0.7 version), the optimal 

conditions with desired function were obtained by the response surface methodology. Investigating the 
absorption isotherm confirms the adsorption behavior based on Freundlich and Langmuir isotherm. The most 

important advantages of the proposed nanocomposite as the absorbent include fast absorption process, low costs, 

high efficiency due to the large surface area and the porous structure of the Metal-organic framework. The 

resulted data showed the high removal efficiency (93.14%) and adsorption capacity (125.11mg g-1) of the 
proposed sorbent. 

 


