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Today, one of the most important challenges in wastewater treatment is the destruction 

of organic pollutants, especially antibiotics. This research investigated the efficiency of 

the photocatalytic process in removing the antibiotic amoxicillin from the water 

environment using SiO2@TiO2 nanocomposite. The desired nanocomposite has been 

synthesized using sol-gel method and characterized by XRD, FTIR and TEM techniques. 

To improve the performance of the fabricated nanocomposite, parameters such as pH, 

contact time, nanocomposite concentration, and drug concentration were studied and 

optimized using the response surface method and the Central Composite Design model. 

Characterization of nanocomposite with XRD showed the formation of crystalline phases 

and anatase structure. The formation of SiO2@TiO2 nanocomposite with Ti-O-Si bond 

was confirmed in FT-IR spectrum. Also, the TEM image showed that the particles have 

a spherical and uniform structure. The results of photocatalytic optimization experiments 

showed that the highest degradation efficiency (98.7%) of amoxicillin under pH:3, 

amoxicillin initial concentration: 10 mg/L, nanocomposite concentration: 2 g/L, contact 

time: 10 minutes, which is very close to the efficiency of predicted removal under optimal 

conditions in the BBD model (100%). Due to the high degradation efficiency and high 

production of free radicals, the synthetic photocatalyst has a high ability to degrade 

pharmaceutical pollutants, especially antibiotics, which develops its future applications 

for the degradation of organic pollutants with a similar chemical structure. 
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این ر دها است. بیوتیکهای آلی خصوصاً آنتیفاضلاب تخریب آلاینده ةدر تصفیهای مهم امروزه یکی از چالش
با استفاده از  سیلین از محیط آبیبیوتیک آموکسیپژوهش به بررسی کارایی فرآیند فوتوکاتالیستی در حذف آنتی

شده و با تزژل سن نانوکامپوزیت مورد نظر با استفاده از روش سل. پرداخته شد TiO2SiO@2نانوکامپوزیت 
بررسی شد. برای بهبود عملکرد نانوکامپوزیت ساخته شده، پارامترهایی از  TEMو  XRD ،FT-IRهای تکنیک
محلول، زمان تماس، غلظت نانوکامپوزیت و غلظت دارو مورد مطالعه قرار گرفت و با استفاده از روش  pHقبیل 

تشکیل فازهای بلوری  ةدهندنشان XRD با کامپوزیتبررسی ساختار نانو. بهینه شد باکس بنکنسطح پاسخ و مدل 
یید شد. همچنین أت  IR-FTدر طیف  Si-O-Tiبا پیوند  TiO2SiO@2. تشکیل نانوکامپوزیت استو ساختار آناتاز 

سازی فتوکاتالیستی نشان بهینه یهانتایج آزمایش ساختار کروی و یکنواخت دارند. ،نشان داد ذرات TEMتصویر 
 برگرم میلی 18سیلین: آموکسیة ، غلظت اولی :3pHتحت شرایط سیلین آموکسی یبتخر بازدهیبیشترین داد که 

حذف  بازدهیاست که به درصد  7/00دقیقه به میزان  18لیتر، زمان تماس:  برگرم  2نانوکامپوزیت:  لیتر، غلظت
تخریب بالا  بازدهیاست. با توجه به ( بسیار نزدیک %188تحت شرایط بهینه در مدل باکس بنکن ) شدهبینیپیش

 صوصاً های دارویی خفتوکاتالیست سنتزی قابلیت بالایی جهت تخریب آلاینده ،های آزادو تولید بالای رادیکال
های آلی با ساختار شیمیایی مشابه توسعه آن را جهت تخریب آلاینده ةها دارد که کاربردهای آیندبیوتیکآنتی
 دهد.می
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 .283-217(، 2) 77، محیط زیست طبیعی. SiO2@TiO2 تیاز نانوکامپوز
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 مقدمه
ها بیوتیکشود. وجود آنتیهای انسان و حیوان استفاده میبرای درمان بیماری طور گستردهها بهبیوتیکامروزه، داروهایی مانند آنتی

(. مصرف 2019et alMusawi -Al ,.) شودمحسوب میزیستی  های رو به رشد محیطنوظهور یکی از نگرانیة عنوان یک آلایندبه
طور کامل ندرت بهها پس از مصرف، بهبیوتیکشده است. آنتی برآوردتن  288888تا  188888بیوتیک در جهان بین آنتی ةسالان

(.  2017et alWang ,.مانند )ها پس از استفاده در بدن فعال باقی میندرصد آ 08تا  38طوری که شوند، بهدر بدن متابولیزه می
ط ادارار ها، توسهای آنآن همراه با متابولیت ةماندهای باقیدارویی بعد از هضم و متابولیسم در بدن، قسمت ترکیباتمعمولاً این 

ها و های سطحی، زیرزمینی، پسابها در آببیوتیکآنتی(.  وجود Sayadi et al., 2022شوند )و مدفوع انسان به محیط وارد می
فاضلاب صنایع داروسازی،  از طریقاست. این مواد شده گرم در لیتر تشخیص داده  حتی در آب شرب در مقادیر نانو گرم تا میکرو

طور مداوم و بدون هیچ ی بههای اخیر، این مواد دارویشوند. در سالها و مواد دفعی انسان و حیوان وارد محیط میبیمارستان
دلیل یابی مستمر آن بههای آبی کم باشد، اما راهها به محیطگرچه ممکن است میزان ورود آنااند. محدودیتی به محیط تخلیه شده

 ,.Sayadi et alهای موجود در آن تلقی گردد )مسهای آبی و میکروارگانیای برای اکوسیستمتواند خطر بالقوهاثر تجمعی می

شود که یک چالش می (1AMRبیوتیک منجر به ظهور و انتشار مقاومت ضد میکروبی )افزایش مصرف آنتی ،(. از طرفی2023
ای در مورد ، نگرانی فزاینده10-گیری بیماری کوید(. از ابتدای همه 2021et alLucien ,.بزرگ از دید بهداشت جهانی است )

 et Rawsonوجود داشته است )10-بیوتیک برای بیماران کویددلیل افزایش تجویز آنتیافزایش احتمالی مقاومت ضد میکروبی به

., 2020alهای آبی ضروری است.ها خصوصاً از محیطبیوتیکثر این آنتیؤها و حذف مبیوتیکثر انتشار آنتیؤ(. بنابراین، کنترل م 

خود جزء ضدباکتریایی  دلیل عملکرد خوب( به4CBN( و کاربنی سیلین )3AMXسیلین )ها( ، آموکسی 2PENها )سیلینپنی
های بیوتیکرین آنتیتسیلین در میان رایجدر ارزیابی خطر فاضلاب پزشکی، آموکسی. هستنددر پزشکی  هابیوتیکپرکاربردترین آنتی

درمان  بیوتیک برایمورد استفاده در پزشکی مدرن شناسایی شده است که سمیت محیط زیستی قابل توجهی دارد. این آنتی
ساختار شیمیایی این (.  2017et alDe Franco ,.ای و سیستماتیک کاربرد زیادی دارد )روده-ایهای باکتریایی معدهعفونت

 ةفیتص ةها در زمینترین چالشاز محیط آبی یکی از مهم هابیوتیکحذف این آنتینمایش داده شده است.  1بیوتیک در شکل آنتی
شوند حذف نمی فاضلاب ةاز طریق فرآیندهای متداول تصفی زیستی ةها به دلیل مقاومت در برابر تصفیبیوتیکآنتی زیراآب است 

(., 2020et alNasseh .) 
پالایی، تخریب نوری، فیلتراسیون غشایی، جذب و فرآیندهای اکسیداسیون پیشرفته های نوین از جمله زیستامروزه روش

(5AOPsبرای حذف آنتی )های دیگر، فرآیندهای اکسیداسیون اند. در مقایسه با روشهای آبی توسعه یافتهها از محیطبیوتیک
 et Wuند )اخود جلب نمودهحذف بالا توجه زیادی را به بازدهیدلیل مزایایی همچون واکنش سریع، هزینه نسبتاً کم و هپیشرفته ب

l., 2020a.) مل اکسیداسیون قوی، مانند رادیکال هیدروکسیلفرآیندهای اکسیداسیون پیشرفته از عوا (°OH( ازن ،)3O)  و رادیکال
-سوپراکسید )

2Oهای مختلف مورد استفاده برای تولید عوامل کنند. با توجه به روشهای آلی استفاده میآلاینده ة( برای تجزی
بندی طبقه فتوکاتالیستی، اکسیداسیون الکتروشیمیایی و غیرهتوان به اکسیداسیون فنتون، اکسیداسیون ها را می AOPاکسیداسیون، 

 ,.Sayadi et alد )شواکسید و آب تبدیل میدیدر اکسیداسیون فتوکاتالیستی مواد آلی در حضور نور، آب و کاتالیزور به کربن. کرد

2021; Chamanehpour et al., 2023نیمه  ةیشتر از شکاف انرژی مادتون با انرژی معادل یا بو(. در واقع در نتیجه جذب ف
رون شود. این پدیده منجر به تشکیل حفره در باند ظرفیت و الکتهادی، یک الکترون از باند ظرفیت به باند هدایت ذره برانگیخته می

ر آلی موجود د ةرادیکالی تولید شده در این فرآیند، الکترون مورد نیاز را از نزدیکترین ماد  OHشود. در واقع، در باند هدایت می
 ,.Chamanehpour et alشود )ها پایدار میآن ةکند و با تجزیهای درون فضاست، تأمین میپیرامون خود، که همان آلاینده

___________________________________________________________ 
1Antimicrobial resistance 

2Penicillin  

3Amoxicillin 

4Carbenicillin  
5Advanced oxidation processes 
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 هایاستفاده منظوربه طراحی شده پیش از مولکولی آرایش با سنتز نانوساختارهایی امکان و نانو فناوری پیشرفت با اخیراً (.2022

 Rezaeiاند )پیدا کرده علوم مختلف هایزمینه در فراوانی کاربردهای موادی امیدبخش، عنوانها بهنانوکامپوزیت هدفمند، و خاص

., 2021et al .)Wu ( با استفاده از کاتالیست 2822و همکاران )4N3C-/g3S2Bi تتراسایکلین، بیوتیک به تخریب سه نوع آنتی(
ر حذف توانایی بالای این کاتالیست خصوصاً د ةدهندها نشانتتراسایکلین( پرداختند که نتایج آنسیپروفلوکساسین و اکسی
ت دی اکسید تیتانیوم، با سمیت کمتر و قیم-کائولینیت-( بود. در پژوهشی دیگر کامپوزیت نقره%00فتوکاتالیستی تتراسایکلین )

در  ٪188و تحت منبع نور مرئی برای تخریب رنگ متیلن بلو مورد مطالعه قرار گرفت. محلول رنگ آبی تقریباً  تر، سنتز شدارزان
(. در این  2022et alSharma ,.قابل تجزیه بود ) pH  5/7دقیقه و  78گرم بر لیتر کاتالیزور، زمان واکنش  5/8شرایط آزمایشی 

 شیمیایی و فعالیت بالایی از پایداری حرارتی و ةصرفه بودن، درجدلیل مقرون بهبه (NPs 2TiO) اکسید تیتانیوممیان نانوذرات دی
هم دارد که  هاییاند. اما محدودیتطور گسترده مورد مطالعه قرار گرفتهفتوکاتالیستی بالا، غیرسمی بودن و قابلیت بازیافت به

کم و  ة(، سطح ویژeV 3.2-3دلیل شکاف باند وسیع )به 2TiO کند. نانوذراتل مواجه میککاربردهای فتوکاتالیستی آن را با مش
(. اخیراً مطالعات زیادی جهت بهبود  2018et alElkodous ,.حفره نیاز به بهبود خواص ساختاری دارند )-نوترکیبی سریع الکترون

اصلاح سطح آن  با 2TiO فتوکاتالیستیگزارش شده است که فعالیت ای در مطالعه .صورت گرفته است 2TiO خواص کاتالیزوری
ج نشان داد که تایحفره افزایش یافته است. ن-دلیل کاهش شکاف باند و افزایش تولید الکتروننیکل و مس به از طریق وارد نمودن

 Raguramدرصد است ) 32/33و  84/71، 14/70ترتیب برابر به 2TiOو  2TiO-Cu ،2TiO-Niتخریب متیلن بلو در  بازدهی

and Rajni, 2019.)Behera  ( از 2822و همکاران )/Ag2TiO حداکثر تخریبفتوکاتالیستی فنل استفاده کردند.  ةجهت تجزی 
 28فتوکاتالیست مشاهده شد. در این شرایط، کاهش غلظت فنل از  گرم بر لیتر 5/8در حضور و  pH  7دقیقه در 108در  ٪00فنل 
سیلین و برای حذف آموکسی TiO4N3C-g@2ای دیگر از نانوساختار لیتر بود. در مطالعهگرم در میلی 4/8گرم در لیتر به میلی

تنهایی به 4N3C-gبرابر بیشتر از  3و  7ترتیب از طریق کامپوزیت سنتزی به AMXو  رنگمتیلن بلو استفاده شد. نرخ تخریب نوری 
، کاهش نوترکیبی و باند گپ و افزایش فعالیت در 4N3C-gو  2TiOتخریب ناشی از اثر هم افزایی بین  بازدهیاست. این افزایش 

پوسته کردن با -از هسته 2TiOدر این مطالعه جهت اصلاح  (.Hussien and Yahia, 2021طیف نور مرئی گزارش شده است )

2SiO قدرتمندی است که منجر به بهبود عملکردهای الکتریکی، نوری، کاتالیزوری  راهبردپوسته نمودن -استفاده شده است. هسته
دلیل افزایش سطح ویژه، کاهش شکاف باند، افزایش فعالیت فتوکاتالیستی، گردد. این افزایش عملکرد بهمی 2TiOو مغناطیسی 

ارای خواص فیزیکی، شیمیایی و نوری د 2SiO(.  2018et alJiang ,.باشد )افزایش جذب نوری و افزایش پایداری حرارتی می
افزایی منجر را بهبود بخشد. همچنین با ایجاد اثر هم 2TiOتواند با افزایش سطح در دسترس کامپوزیت، خواص است که می خاصی

 با توجه به اینکه بحران آب (. 2015et alDubey ,.( گردد )TiO2SiO@2به افزایش فعالیت فتوکاتالیستی کامپوزیت نهایی )
یژه در ومهندسی محیط زیست و استفاده کاربردی از آن به ةامروزه یکی از مشکلات اساسی کشور است، ورود فناوری نانو به عرص

بیوتیک هدف از انجام این پژوهش بررسی کارایی فرآیند فتوکاتالیستی در حذف آنتی آب امری ضروری است. ةهای تصفیزمینه
است. برای بهبود عملکرد نانوکامپوزیت ساخته شده در حذف  TiO2SiO@2سیلین از محیط آبی با استفاده از نانوکامپوزیت آموکسی

 
سیلینساختار مولکولی آموکسی. 1 شکل  
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محلول، زمان تماس، غلظت نانوکامپوزیت و غلظت دارو مورد مطالعه قرار گرفت. از طرفی  pHفوق، پارامترهایی از قبیل  ةآلایند
های مورد بررسی قرار گرفت که بکارگیری مدل (7BBD) ز روش سطح پاسخ و مدل باکس بنکنسازی پارامترها با استفاده ابهینه
ته که کارایی جذب نور مطلوبی داش شودمیگردد. در نهایت کامپوزیتی تهیه جویی در زمان و هزینه میی منجر به صرفهزسابهینه

 .نمایدمی ترکه کاربرد آن را اقتصادی حفره آن کم است. همچنین قابلیت استفاده مجدد نیز دارد-و سرعت نوترکیبی الکترون
 

 شناسی پژوهشروش

 بیوتیکآنتیصورت منقطع در مقیاس آزمایشگاهی انجام شد. آزمایشگاهی به-این مطالعه تجربی :مواد مورد استفاده

گرم در مول از شرکت مرک آلمان خریداری شد. تترا اتیل  45/410( با وزن مولکولی CAS 61336-70-7سیلین سه آبه )آموکسی
، آمونیوم، (4SO2H)، اسید سولفوریک (HCL) (، اتانول، هیدروکلریک اسیدOH4NH(، هیدروکسید آمونیوم )TEOSارتوسیلیکات )

 ( از سیگما آلدریچ و مرک تهیه شد.TTIPوپروپوکسید تیتانیوم )مین و تترا ایزآتری اتیل 

( و 20%) OH 4NHلیترمیلی 5آب مقطر با  لیترمیلی 15دست آمد. ابتدا هب TEOS با هیدرولیز 2SiO نانوذرات: سنتز نانوذره

 1به محلول اضافه شد و به مدت  TEOS لیترمیلی 3زده شد. سپس دقیقه هم 28مدت لیتر اتانول مخلوط شده و بهمیلی 188
استفاده شد. رسوب حاصل پس از سانترفیوژ در دمای  HCLمول در لیتر  5سازی از محلول منظور خنثیزده شد. بههم ساعت دیگر

-هسته نانوکامپوزیتدر مرحلة بعد جهت تهیه  (. 2015et alSetyawati ,.خشک شد ) ساعت 15به مدت  گراددرجة سانتی 78
گرم  5/8لیتر اتانول با میلی 5/30لیتر آمونیاک و میلی 2لیتر آب، میلی 7/8. ابتدا استفاده شداز روش سل ژل  TiO2SiO@2پوسته 

زدن اضافه شد. تحت هم 2SiOلیتر تری اتیل آمین به محلول میلی 14دست آید. به 2SiOمخلوط شد تا محلول   2SiOنانوذرات 
ای به محلول است با افزودن قطره TTIPلیتر میلی 5/8لیتر تری اتیل آمین و میلی 7لیتر اتانول، میلی 10محلول دیگر که حاوی 

2SiO ةدرج 788زده شد. محلول در دمای شدت هم گراد بهدرجه سانتی 18ساعت در دمای  7مدت اضافه شد. محلول مخلوط به 
 (.  2017et alBudiarti ,.شک گردید )ساعت کلسینه شد. نهایتاً رسوب حاصل خ 7مدت گراد بهسانتی

پس از تشکیل نانوکامپوزیت مورد نظر، جهت بررسی خواص آن از آنالیزهای مختلفی استفاده گردید. : بررسی ساختار نانوجاذب

رسم گردید تا ساختار بلوری و فازهای کامپوزیت  Rigaku Ultima IV XRDالگوی پراش پرتو ایکس نمونه با استفاده از 
ة ساختاری و انداز شناسیریختجهت شناسایی Philips EM 208S TEMشناسایی شود. میکروسکوپ الکترونی عبوری با مدل 

 FT-IR, Thermoتبدیل فوریه ) از آنالیز مادون قرمز  نیز های عاملیشناسایی پیوندهای عناصر و گروه ذرات استفاده شد. جهت

Nicolet Avatar 360 .استفاده شد ) 

قرار گرفت.  سیلین مورد بررسیشده جهت حذف آموکسیپس از بررسی دقیق ساختار، نانوکامپوزیت سنتز: سازی پارامترهابهینه

محلول، زمان تماس و غلظت  pHسیلین در ابتدا پارامترهای مختلفی همچون غلظت دارو، ان حذف آموکسیمنظور سنجش میزبه
طراحی آزمایشات  Design-Expert 7.0.0افزار نرمگردید و با استفاده از سازی انتخاب عنوان پارامترهای اصلی بهینهکاتالیست به

انتخاب BBD  با . روش طراحی آزمایشات بکار رفته شدهشد( انجام RSMپاسخ )سازی با استفاده از روش سطح صورت گرفت. بهینه
ند کدهد و تعامل بین پارامترها را نیز بررسی میثر را انجام میؤسازی پارامترهای مبا کمترین تعداد آزمایش بهینه BBDشد. 

(Polat and Sayan, 2019.) 188تا  1غلظت دارو انتخاب شده برای  ةباز mg/L ،pH 128تا  18، زمان تماس 11تا  3 محلول 
سپس  تنظیم شد.NaOH 1 Mیا مولار   HCl 1هر نمونه با استفاده از  pH تعریف شد. g/L 5/2تا  1/8دقیقه و غلظت کاتالیست 

 UV)سیلین با استفاده از دستگاه اسپکتروفتومتر قرار گرفته و در نهایت غلظت آموکسی  UV-C (W 6) ها در زیر لامپنمونه

spectroscopy) هر پارامتر تعیین گردد. ةقرائت شد تا مقدار بهین 

یلین را در شرایط سیک بار محلول حاوی آموکسی ،هر پارامتر ةپس از تعیین مقدار بهین: سیلینحذف فتوکاتالیستی آموکسی

 شده است محاسبه 1رابطة و درصد حذف دارو با استفاده از داده شد قرار   UV-Cبهینه تحت فرآیند حذف فتوکاتالیستی با لامپ 

(Hosseini et al., 2019:) 

___________________________________________________________ 
6Box-Behnken design 
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R(%) =
𝐶0−𝐶𝑒

𝐶0
× 100                                                                                                                          1رابطة   

غلظت نهایی : eCگرم بر لیتر( و آلاینده در محلول )میلی ةغلظت اولی: 0Cآلاینده )درصد(،  ةتجزی : بازدهیR ،که در این رابطه
  باشد.گرم بر لیتر( میآلاینده در محلول بعد از فرآیند تجزیه )میلی

قابلیت  هایجهت بررسی میزان پایداری و دوام کامپوزیت آزمایش :بررسی قابلیت استفاده مجدد کامپوزیت سنتز شده

دین آوری و سانترفیوژ شده و چنفتوکاتالیستی، کامپوزیت مورد نظر جمع آزمایش چرخه تکرار شد. پس از هر بار 5استفاده مجدد در 
رون آون قرار داده شد. پس از خشک گراد دسانتی ةدرج 78ساعت در دمای  2مدت بار با اتانول و آب مقطر شسته شد. سپس به

et  Chamanehpour) سیلین مورد استفاده قرار گرفتتخریب فتوکاتالیستی آموکسی هاشدن کامپوزیت برای دور جدید آزمایش

., 2022al). 

 

 و بحث پژوهش هایافتهی

 TiO2SiO@2نانوذره بررسی ساختار 

XRD:  آنالیزXRD (3)شکل  دهد. وجود قلّه در این نمودارپراکندگی را نشان می ةزاوی، تغییرات شدت پراکندگی بر حسب 
نانوکامپوزیت  برای  XRDالگوی آورند.ها را پدید میوجود ساختارهای بلوری است که صفحات آن توسط پراش این قلهّ ةدهندنشان

2@TiO2SiO 2است. نتایج نشان داد که نانوکامپوزیت  شدهارائه  2 شکل  در@TiO2SiO ارای ساختار آناتاز منطبق با شماره د
(، 884(، )181های منطبق با صفحات بازتاب )طوری که تمامی قلهّ(. به 2020et alZhang ,.باشد )می 88-821-1272کارت 

 ،قرار دارند º2/75و  º3/25 ،º04/37 ،º2/40 ،º1/55 ،º7/70 ،º4/78برابر با  θ2 ة( که در زاوی215( و )228( ، )284(، )211(، )288)
(. دمای  2020et alXu ,.شود )آمورف دیده نمی 2SiOو یا فاز  2TiOباشند و هیچ فازی از روتایل می 2TiOمربوط به فاز آناتاز 

شود. این نتایج با نتایج گزارش شده در مقالات که بیانگر می  Si –O–Ti گیری پیوندهایمنجر به کلسینه شدن  و شکل پخت بالا
قادرند که از تشکیل روتیل جلوگیری نمایند که این امر  2SiOهمخوانی دارد. در واقع ذرات  ،آناتاز و حفظ پایداری استتثبیت فاز 

را  (D) بلورها ةتوان اندازمی XRDبا توجه به الگوی (.  2021et alLuthfiah ,.ناشی از بازآرایی اتمی در طول تبدیل فاز است )
 (: 2020et alChireh ,.صورت زیر محاسبه کرد )به (2)رابطة دبای شرر  ةتوسط رابط

D = k/βcosθ                                                                                                                                   2رابطة  
: 𝜃، (FWHM) ارتفاع ةبیشین ةپهنای قله در نیم: 𝛽 شود،می در نظر گرفته 0/8یک مقدار ثابت است که برای ذرات کروی  :k که

 
 TiO2SiO@2نانوکامپوزیت  DXR. الگوی 2شکل 
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 ةذرات برای نمون ةمتوسط انداز ( است.nm 154857/8طول موج پراش پرتو ایکس ): λناشی از پراش و  ةبراگ مربوط به قل ةزاوی
 دست آمد.نانومتر به 0/58 و برای قله با بالاترین شدت پیک حدود TiO2SiO@2نانوکامپوزیت 

IR-FT: طیف  3 شکلIR–FT  2نانوکامپوزیت@TiO2SiO 1 ةدر محدود-cm 488  1تا-cm 4888 با استفاده از  دهد.نشان می
جذبی  ةقل وارون جذبی شناسایی نمود.های را با توجه به قله های عاملی موجودتوان پیوندهای موجود در نمونه و گروهاین طیف می

تری جذبی ضعیف ةاست در حالی که قل H-Oقرار گرفته است مربوط به ارتعاشات کششی  cm3588-3488-1قوی که در حدود 
(. دمای کلسینه  2022et alAdnan ,.است ) H-Oقرار گرفته یک جذب معمولی برای ارتعاشات خمشی  cm 1788-1در  که تقریباً

-cm 588-1جذبی حدود  ةدر قل Ti-O-Tiشود. پیوند  H-Oجذبی  ةتواند باعث ضعیف شدن قلمی TiO2SiO@2شدن کامپوزیت 
قرار  cm 1188-1888-1جذبی قوی و مشخصی که در ة قل (. 2020et alEddy ,.است ) 2TiOشود که مربوط به ظاهر می 488

با پیوند  TiO2SiO@2تشکیل نانوکامپوزیت  (. 2019et alZamchiy ,.) است Si-O-Siگرفته مربوط به گسترش نامتقارن پیوند 
Si-O-Ti  در طیفIR–FT 1های در طول موج-cm 1888-088 ارتعاشی  ةشود. حضور قلیید میأتSi-O-Ti دهد که نشان می

را به جای  2SiO و 2TiO یک فرآیند واکنش شیمیایی است، که وجود پیوندهای کووالانسی بین 2SiOو  2TiOبرهمکنش بین 
 O-Si-، پیوند2SiOدلیل وجود تعدادی گروه هیدروکسیل با فعالیت زیاد بر روی سطح کند. بههای واندروالسی تأیید میبرهمکنش

Ti تشکیل شودراحتی پس از یک عملیات گرمایی در دمای بالا تواند بهمی (., 2020et alZhang .) 
TEM: 2شناسی و ساختارریز نانوکامپوزیت ریخت@TiO2SiO  توسطTEM مورد بررسی قرار گرفت. توزیع ذرات در  4 در شکل

فاز آناتاز است  ةدهندانشن هالبه . حالت کریستالی وصورت کروی و یکنواخت استتقریباً به TiO2SiO@2نانوکامپوزیت 
(., 2021et alKassahun مقدار متوسط انداز .)2 ذرات ة@TiO2SiO  دست آمد که با نتایج نانومتر به 5/73-7/41در حدودXRD 

 همخوانی نسبتاً خوبی دارد. 

برای این مدل برابر با  P-value. مقدار شدانجام  Quadraticمدل و  BBDسازی با روش طراحی بهینه: سازی پارامترهابهینه

عنوان تعداد تیمارهای آزمایش در دو روز بهدوره  38 دهد.ها نشان میاین مدل را با داده 05برازش بیش از %است که  815/8
  ANOVAآنالیز  ةدهندنشان 2جدول  شده است. ارائهآزمایش  دورهمقادیر هر پارامتر در هر  1آزمایشی طراحی شد که در جدول 

 F-value( و 8377/8) P-valuesمورد بررسی قرار گرفته است. مقادیر  Quadraticدار بودن مدل است که برای متناسب و معنی
لین سیشده میزان حذف آموکسی بینیو همبستگی بالای مقادیر واقعی و پیش %05داری مدل در سطح یمعن ةدهند( نشان78/2)

 . است

 
 TiO2SiO@2نانوکامپوزیت   FTIR. الگوی3شکل 
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مقادیر واقعی در مقابل (، Normal plot of residualsها )ها نمودارهای نرمال باقیماندهمنظور بررسی وضعیت پراکنش دادهبه
 Residual Versusبینی شده )(، مقادیر باقیمانده در مقابل مقادیر پیشPredicted Versus Actual Plotبینی شده )مقادیر پیش

Predicted Plotو مقادیر باقیمانده در مقابل دوره )( های آزمایشیResidual Versus Run Plot بررسی شد. نمودار نرمال )

 
 TiO2SiO@2نانوکامپوزیت  TEM. تصویر 4شکل 

 
 

 

 

 BBDسازی در هر ران آزمایشی مطابق با مدل پارامترهای بهینه. مقادیر 1جدول 

 روز آزمایش
شماره 
 آزمایش

زمان 
 )دقیقه(

pH 
غلظت کاتالیست 

(g/L) 
غلظت آموکسی سیلین 

(mg/L) 
 درصد حذف

 74 58 1 7 78 1 1روز 
 70 58 1 7 78 2 1روز 
 0/00 188 1/8 3 18 3 1روز 
 0/00 188 1/8 11 128 4 1روز 
 0/00 1 1/8 3 18 5 1روز 
 7/05 188 5/2 11 128 7 1روز 
 4/70 188 1/8 3 128 7 1روز 
 188 1 5/2 3 128 0 1روز 
 77 188 1/8 11 18 0 1روز 
 7/00 188 5/2 3 128 18 1روز 
 72 58 1 7 78 11 1روز 
 01 188 5/2 3 18 12 1روز 
 0/00 1 5/2 3 18 13 1روز 
 0/07 1 5/2 11 128 14 1روز 
 74 58 1 7 78 15 1روز 
 70 188 5/2 11 18 17 1روز 
 0/07 1 5/2 11 18 17 1روز 
 03 1 1/8 11 128 10 1روز 
 7/04 1 1/8 3 128 10 1روز 
 0/00 1 1/8 5 18 28 1روز 
 7/03 58 2 3 78 21 2روز 
 77 18 1 7 78 22 2روز 
 3/74 58 1 7 08 23 2روز 
 2/04 58 5/2 7 78 24 2روز 
 7/75 58 1 7 78 25 2روز 
 02 25 1 7 78 27 2روز 
 0/57 58 1 0 78 27 2روز 
 7/75 58 25/8 7 78 20 2روز 
 5/02 58 1 7 38 20 2روز 
 0/72 58 1 7 78 38 2روز 
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کفایت مدل  ةدهندها روی خط روند مستقیم، نشانباشد. قرارگیری دادهها مینرمال بودن داده ةدهندنشان a5در شکل  هاباقیمانده
نیز  (b5)شکل  بینی شده(. نمودار مقادیر واقعی در مقابل مقادیر پیشLin and Mehrvar, 2018رگرسیونی انتخاب شده است )
مقادیر  ها نیز در نمودار مقادیر باقیمانده در مقابلکند. پراکندگی تصادفی دادهیید میأبینی شده را تمشابهت مقادیر واقعی و پیش

ا هاند و توزیع تصادفی دارند. در نهایت روند داده( مشاهده شد چرا که مقادیر بین دو خط قرمز قرار گرفتهc5 ه )شکلبینی شدپیش
ها شود دادهطور که مشاهده میبررسی شد. همان (d 5 های آزمایشی )شکلبا استفاده از نمودار مقادیر باقیمانده در مقابل دوره

 ANOVA. نتایج آنالیز 2جدول 

 مقدار-P مقدار-F میانگین مربعات مجموع مربعات ردیف
 8377/8 78/2 08/254 72/3570 مدل

A-0713/8 8272/8 57/2 57/2 زمان 
B-pH 28/302 28/302 17/4 8780/8 

C-2702/8 27/1 55/110 55/110 غلظت کاتالیست 
D- سیلینغلظت آموکسی   50/423 50/423 40/4 8524/8 

AB 70/157 70/157 77/1 2104/8 
AC 85/77 85/77 7180/8 4133/8 
AD 11/17 17/11 1780/8 7057/8 
BC 80/1 80/1 8115/8 0173/8 
BD 28/4 28/4 8447/8 0350/8 
CD 07/77 07/77 0253/8 3708/8 

 

 
نمودار مقادیر باقیمانده در مقابل ( cبینی شده، مقادیر پیش( نمودار مقادیر واقعی در مقابل bها، نمودار نرمال باقیمانده( a. 5شکل 

 های آزمایشی( نمودار مقادیر باقیمانده در مقابل دورهdو  بینی شدهمقادیر پیش
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 اندثیر نداشتهأکند که متغیرهای پنهانی در طول زمان آزمایش بر پاسخ تیید میأمستقل از زمان بوده و روند ندارند. این نبود روند ت
(Hu et al., 2021; Fahul et al., 2022.) 

 pHدار سیلین، مقفتوکاتالیستی آموکسیثر بر میزان تخریب ؤیکی از عوامل م: تخریب نوری بازدهیبر  pH بررسی اثر

 pKaایزوالکتریک کاتالیزور و  pHثر است. ؤمحیط واکنش است که بر میزان بار سطحی فتوکاتالیست و پتانسیل اکسیداتیو م
جه به (. با توSayadi et al., 2022ثرند )ؤهدف بر روی سطح کاتالیزور م ةآلاینده دو عامل کلیدی است که بر میزان جذب آلایند

( و آمین pKa= 04/0(، فنل )pKa = 70/2های عاملی مثل کربوکسیل )دلیل داشتن گروهبه AMXمراحل مختلف یونیزاسیون 
(40/7 =pKa)،  این آلاینده درpH ( های مختلف رفتار متفاوتی داردKanakaraju et al., 2015 به .) طور کلی مقدارPKa 

 دلیلصورت مولکولی خواهد بود. در محیط اسیدی بههای اسیدی معمولاً بهدر محلول همین دلیلاست. به 75/2سیلین آموکسی

کنند. این تولید می 2HO° هایرادیکالشود که با اکسیژن موجود واکنش داده و تشکیل می Hºهای رادیکال ،H +های نحضور یو
طور که در پذیر است و پتانسیل اکسیداتیو بالایی دارند. همانتولید نموده که بسیار واکنش OHºهای رادیکالها نیز نهایت رادیکال

 Ahmadpourسیلین دارد )شود محیط اسیدی پتانسیل تخریب فتوکاتالیستی بیشتری برای حذف آموکسیمشاهده می 7ل شک

et al., 2020.) 

های مختلف را در غلظت AMX حذف فتوکاتالیستی 7 شکل: تخریب نوری بازدهیبررسی اثر دز کاتالیست بر 

2@TiO2SiO ا رسیدن حذف ت بازدهیدهد. بررسی اثر دز کاتالیست نشان داد که با افزایش غلظت نانوکامپوزیت میزان نشان می
های فعال در سطح کاتالیزور و افزایش میزان جذب یابد. این امر ناشی از افزایش محلگرم بر لیتر( افزایش میمیلی 2به حد بهینه )

دورت توان به ایجاد کیابد. این کاهش را میکاهش می بازدهیر توسط آن است. اما با افزایش میزان نانوکامپوزیت در محلول این نو
سبت های فعال سطح نانوجاذب و آلاینده نها و کاهش برهمکنش بین سایتهای نور و پراکندگی بیشتر فوتونو کاهش عبور فوتون

ا هرسد که منجر به کاهش دسترسی فوتونهای زیرین محلول نمیشود و به لایههای اول دریافت میلایهنور تنها در  ،داد. از طرفی
یابد تخریب فتوکاتالیستی نانوکامپوزیت در دزهای بالا کاهش می ةگردد. در نتیجه بازدهای فعال سطوح نانوذرات میبه مکان

(Balarak et al., 2016; Poorsajadi et al., 2022.) 

میلی گرم بر لیتر بر  188تا 1سیلین را بین تاثیر مقدار آموکسی 0شکل : تخریب نوری بازدهیبررسی اثر مقدار آلاینده بر 

  یابد کهتخریب نوری کاهش می بازدهیشود با افزایش مقدار آلاینده طور که مشاهده میدهد. همانتخریب نمایش می بازدهی

 
 موکسی سیلینآ بر حذف pH. اثر 6شکل 
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تحت ن سیلیمطابقت دارد. کاهش تخریب فتوکاتالیستی با افزایش میزان آموکسی (2828) و همکاران  Yuan ةاین امر با با مطالع

ن ثابت پذیر فعال مطرح است که مقدار آهای واکنشعوامل مختلفی است. در ابتدا پتانسیل نانوکامپوزیت برای تولید گونه تأثیر
های یابد. دومین عامل کاهش تعداد فوتونپذیر افزایش میهای واکنشرقابت برای جذب گونه ،بنابراین با افزایش دز آلاینده است.

ثر، ؤشود. سومین عامل مهای آزاد میسیلین است که منجر به کاهش تولید رادیکالعبوری و جذبی با افزایش غلظت آموکسی
اهش تخریب را ک بازدهیتواند این عوامل می ةهای آزاد را جذب نمایند. کلیقادرند رادیکال امکان تولید محصولات میانی است که

 (.Deng et al., 2018; Kargar et al., 2022دهد )

دقیقه بر  128تا  18 ةنقش زمان در باز 0و  7، 7ی هابا بررسی شکل :بررسی اثر زمان تابش نور بر راندمان تخریب نوری

تخریب نوری  هیبازدسیلین مورد بررسی قرار گرفت. نتایج نشان داد با افزایش زمان، تخریب فتوکاتالیستی آموکسی بازدهیروی 
اقتصاد بیشتری داشته و در وقت و هزینه ة دقیقه است چرا که صرف 18یابد. اما بهترین زمان سیلین نیز افزایش میآموکسی

 (.Sayadi et al., 2022گردد )جویی میصرفه

خریب دست آمده شرایط بهینه برای تهبا توجه به نتایج ب :سیلین در شرایط بهینهتخریب فتوکاتالیستی آموکسی

 pH( در %188تخریب ) بازدهیبینی شده است که بیشترین تعیین شد. پیش  BBDسیلین مطابق با مدل فتوکاتالیستی آموکسی
ل بینی مدیید صحت پیشأجهت ت گرم بر لیتر است.میلی 18سیلین مقدار آموکسیگرم بر لیتر و  2دقیقه، دز کاتالیست  18، زمان 3

خواص  ةهای اولیه در زیر نور فرابنفش و در محیط تاریک برای مقایسآزمایش تخریب با شرایط بهینه انجام شد. هاییکبار آزمایش
بود. پس از  %18ب فتولیزی در حدود کمتر ار جذب و تجزیه نوری فتوکاتالیست سنتز شده انجام شد. مشاهده شد مقدار تخری

افزایش یافت. این افزایش تخریب ناشی از  %7/00تخریب فتوکاتالیستی تا  بازدهیبه محلول مشاهده شد  TiO2SiO@2افزودن 
ه مینانوکامپوزیت سنتز شدحفره در -پذیر، فعالیت بالا در برابر نور و نرخ بالای جداسازی الکترونهای واکنشتولید بیشتر رادیکال

 باشد.

ماوراء بنفش مورد  ةدر حضور تابش اشع TiO2SiO@2سیلین توسط مکانیسم تخریب فتوکاتالیستی آموکسی: مکانیسم تخریب

باشد، منجر به تحریک  TiO2SiO@2ها برابر یا بیشتر از باندگپ بررسی قرار گرفت. پس از تابش نور چنانچه انرژی فوتون
( منتقل CB( به نوار رسانا )VB(. الکترون تولید شده از نوار ظرفیت )1 کند )واکنشحفره ایجاد می-شده و الکترون فتوکاتالیست

 
 سیلینموکسیآ بر حذف. اثر دز نانوکامپوزیت 7شکل 
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د پذیر هیدروکسیل را تولیهای تولیدی با آب وارد واکنش شده و رادیکال واکنشحفره کند.ایجاد می VBمثبت در  ةشده و یک حفر
ی هاکند که جز اکسیدانهای سوپراکسید ایجاد میموجود در فضا واکنش داده و یون 2Oها نیز با الکترون (. 3 و 2 نماید )واکنشمی

دوباره با آب واکنش داده و پراکسید هیدروژن و رادیکال تواند های سوپراکسید می(. از طرفی یون4باشد )واکنش قوی می
( بیشتری شود که بسیار ROSهای آزاد )تواند منجر به تولید رادیکالها میاین واکنش ةکلی (.5هیدروکسیل تولید نمایند )واکنش 

 گردد.تبدیل میها تجزیه شده و به مواد بدون ضرر  ROSسیلین در واکنش با پذیر هستند. آموکسیفعال و واکنش
1.  Photocatalyst (SiO2@TiO2) + hv →  eCB 

− +  hVB 
+   

2. H2O + h+ → H+ + OH- 

3. h+ + OH– → HO⦁ 

4.  eCB 
− + O2 → O2

−• 
5. O2

−• + H2O + H+ → H2O2 + OH−  

 
 حذف بازدهی. اثر دز آلاینده بر 8شکل 

 
 

 

 
 هامجدد از نانوکامپوزیت ةکارایی فعالیت استفادبررسی  .9شکل 
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6. ROS + AMX →  degredation of AMX 

چرخه استفاده شد. پس از هر  5 طیمنظور بررسی میزان پایداری کامپوزیت سنتز شده از آزمایشات بازیافت هب: مجدد ةاستفاد

 سیلین، محلول سانتریفیوژ شده و رسوب حاصل چندین بار با آب مقطر شسته شد. سپسبار آزمایش تخریب فتوکاتالیستی آموکسی
زمان  ةدر شرایط بهین ها. آزمایش(2022et al Chamanehpour ,.) گراد خشک شدسانتی ةدرج 78دقیقه در دمای  78مدت به

. پس از هر چرخه تخریب کامپوزیت برای شدانجام  mg/L 18 سیلینو غلظت آموکسی g/L 2 ،pH 3 دقیقه، غلظت نانو ذرات 18
 %1/08صد کاهش یافت و به در 18تخریب در حدود کمتر از  ،عملکرد ةچرخ 5بعدی استفاده شد. نتایج نشان داد که پس از  ةچرخ

 (. بنابراین کامپوزیت سنتز شده عملکرد خوبی داشته و از پایداری مطلوبی برخوردار است.0رسید )شکل 
 

 گیرینتیجه
ست . نتایج نشان داد که نانوکاتالیشدسیلین انجام جهت تخریب فتوکاتالیستی آموکسی TiO2SiO@2منظور سنتز این مطالعه به

2@TiO2SiO  کارایی مناسبی در تخریبAMX 2نتایج همچنین نشان داد که های آبی دارد. از محیط@TiO2SiO  دارای ساختار
گرم بر  2دقیقه، دز کاتالیست  18، زمان pH 3در شرایط بهینه با باشد. می نانومتر 5/73-7/41ذرات ة متوسط اندازکریستالی با 

از طرفی با توجه به تشکیل  .است 7/00%سیلین برابر با لیتر میزان تخریب آموکسیگرم بر میلی 18لیتر و مقدار آموکسی سیلین 
دهندة چرخة بازیافت نانوکاتالیست پایداری خوبی از خود نشان داد که نشان 5در کامپوزیت نهایی، پس از  Si-O-Tiپیوندهای 

افزایی، افزایش مساحت تر، اثر همی فعالهاباشد. این برهمکنش منجر به تشکیل مکانمی 2SiOو  2TiOبرهمکنش مناسب 
تواند به کامپوزیت قدرتمندی است که می TiO2SiO@2شده است. بنابراین های فعال واکنش پذیر حضور رادیکالسطحی و 

 .شود تبدیلسیلین های آلی با ساختار شیمیایی مشابه از جمله آموکسیای جهت تخریب فتوکاتالیستی آلایندهامیدوار کننده ةگزین
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