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Abstract  
Antibiotics are organic pollutants that are introduced into surface water and underground water 
sources due to urban and industrial effluents. Due to their high stability, they do not only disrupt 
the common processes of sewage treatment, but also have toxic effects on humans and other 
living organisms, and their removal have therefore been considered. This is an experimental 
study in a laboratory scale with the aim of evaluating the efficiency of the new FeNi3/SiO2/CuS 
magnetic nanocomposite for the decomposition of metronidazole in the presence of H2O2 as a 
heterogeneous Fenton- like catalytic process in aqueous solutions. In present study, firstly, this 
nanocomposite was synthesized and characterized by FESEM, TEM, FTIR, XRD and VSM. 
This study, which was performed on synthetic sewage in batch system, parameters such as pH 
(3, 5, 7, 9 and 11), nanocomposite dose (0.005- 0.1 g/L), metronidazole concentration (10-30 
mg/L) and the concentration of hydrogen peroxide (50-200 mg/L) at ambient temperature was 
investigated. The obtained results showed that the highest percentage of removal of 
metronidazole in pH =7, nanocomposite dose (0.1 g/L), hydrogen peroxide concentration of 150 
mg/L for 20 mg/L contaminant concentration at time of 180 minutes, 77.92%. Also, the kinetic 
rate of degradation flowed pseudo-first-order equation (R2=0.95) and the degradation constant 
rate of this reaction is 0.0038 (1/min). Based on the results obtained from this study, it can be 
concluded that Hentrogenase Fenton like catalytic process has a very good effect in removing 
metronidazole antibiotic contamination from aqueous solutions. 
 
Keywords: Heterogeneous Fenton-like Process, Advanced Oxidation, Meteronidazole, 

Magnetic Nanocatalysis, Aquatic Solution. 
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  برای ارجاع به اين مقاله به صورت زير اقدام بفرماييد:
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  چكيده

هاي شهري و صنعتي وارد منـابع آب سـطحي و    طور عمده از طريق پساب که به هستندهايي با منشأ آلي  ها، آلاينده بيوتيک آنتي
شوند، بلکه اثرات سمي بر  دليل پايداري بالا، نه تنها باعث اختلال در فرايندهاي متداول تصفيه فاضلاب مي و به شوند ميزيرزميني 

است. اين پژوهش يک مطالعه تجربي در مقياس آزمايشگاهي  ضروريو از اينرو حذف آنها  دارندنده انسان و ديگر موجودات ز
 H2O2تجزيه مترونيدازول در حضور  منظور به FeNi3/SiO2/CuSبا هدف بررسي کارايي نانوکامپوزيت مغناطيسي جديد است كه 

هاي آبي صورت گرفت. در اين پژوهش، ابتدا نانوکامپوزيت مورد نظـر   عنوان فرايند کاتاليستي شبه فنتون ناهمگن در محلول به
صورت ناپيوسته بر  بهپژوهش . اين شدبررسي  VSMو  FESEM  ،TEM ،FTIR ،XRDسنتز و خصوصيات آن توسط دستگاه

ليتـر)،   درگـرم   ١/٠تـا   ٠٠٥/٠، دز نانوکامپوزيت ()١١و  ٩، ٧، ٥، ٣( pH ندپارامترهايي مان شد وروي فاضلاب سنتتيک انجام 
ليتر) در دماي محيط مورد  درگرم  ميلي ٢٠٠تا  ٥٠ليتر) و غلظت پراکسيد هيدروژن ( درگرم  ميلي ٣٠تا  ١٠غلظت مترونيدازول (

 درگرم  ١/٠دز نانوکامپوزيت  ،٧برابر  pHل در دست آمده نشان داد، بيشترين درصد حذف مترونيدازو بررسي قرار گرفت. نتايج به
درصد  ٩٢/٧٧دقيقه،  ١٨٠ليتر در زمان  درگرم  ميلي ٢٠ليتر براي غلظت آلاينده  درگرم  ميلي ١٥٠ليتر، غلظت پراکسيد هيدروژن 

  ) تبعيـت کـرده و نـرخ ثابـت تخريـب ايـن واکـنش        <٩٥/٠R2از معادلـه شـبه درجـه اول (   واكنش نتيک ياست. همچنين س
min-1 ۰۰۳۸/۰ نـاهمگن شبه فنتون  كاتاليستيتوان نتيجه گرفت که فرايند  ، ميپژوهشهاي حاصل از اين  . بر اساس دادهبود 

 هاي آبي دارد. بيوتيک مترونيدازول از محلول آنتي هکارايي خوبي در حذف آلايند
  

مترونيـدازول، نـانو کاتاليسـت مغناطيسـي،     فرايند شـبه فنتـون نـاهمگن، اکسيداسـيون پيشـرفته،      : يديكل  يها واژه
  هاي آبي محلول

 
  مقدمه -١

ثر در ؤم ـ يک داروي ـهـا و   دازولي ـتروامياز ن يدازول مشـتق يمترون
ــان عفونــت  ــا اختــهياز تــک  يناشــ يهــا درم  ، يهــواز يبــ يه

ــارديژ ــبيس، آميازي ــس، بالانتيازي ــيازيدي ــريس و همچن  ن در براب

 
دازول ي ـ. مترون)Ali et al., 2014(اسـت  نسـنت  يو يهـا  سميارگان

 از  يک ـين دارو ي ـدازول مورد استفاده است. ايميترواين نيتر گسترده
ــا  ١٠از  يکــيکــا و يع در آمريز شــده شــايتجــو يدارو ١٠٠ دارو ب
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 ,.Bendesky et al). اسـت  يز بالا در دوران بارداريفرکانس تجو

2002) . 
دازول گنجانده شده در يترواميدازول تنها نيمترون ،نيعلاوه بر ا

 يکه تجمع ـ است ١سازمان بهداشت جهاني يضرور يست داروهايل
و  يپرورش ماه يها ، در آبيوانيح يها سمين دارو را در ارگانياز ا
ــه   د کـــرده اســـتيـــع گوشـــت توليخصـــوص در پســـاب صـــنا بـ

)Kasim et al., 2004(ت بـالا،  ي ـت حلالي ـهـا قابل  دازوليتروامي. ن
و  يـي زا اد و مشخصـات سـرطان  ي ـت زيکـم، سـم   يکيولوژيه بيتجز

در آب،  يداي ـپاو هـا   يژگ ـيودليل ايـن   بهدارند.  ييبالا ييزا جهش
  .شوند محسوب مي يبات بالقوه خطرناکيها ترک دازوليتروامين

 ـ ، شـواهد  ٢قـات سـرطان  يتحق يالملل ـ نيبر اساس آمار آژانس ب
وانـات موجـود اسـت    يدازول بر حيمترون ييزا سرطانمبني بر  يکاف

شود،  يها م تيدر لنفوسDNA ب به يک سبب آسيوتيب ين آنتيازيرا 
 ها، پژوهش يرغم وجود برخ يانسان عل يآن بر رو ييزا اما سرطان

ز با توجه يبودن حجم نمونه، کم بودن زمان مطالعه و ن يل ناکافيدل به
ازمنـد  ين دارو هنوز اثبـات نشـده و ن  يافراد به ا يت فرديبه حساس
 ,Çelik and Aras Ateş, 2006).اسـت   يشـتر يب هـاي  پـژوهش 

Bendesky et al., 2002). 
آب نوظهـور   يهـا  ندهيکروآلايها م دازوليترواميل نين دلايبه ا

 يها ها در غلظت در آب راًياخ  دازوليترواميشوند. ن يدر نظر گرفته م
ــا  ١/٠ ــرم در ليم ٢/٩٠تــ ــر يکروگــ ــت  يتــ ــده اســ ــت شــ   افــ
)Lindberg et al., 2004(ـ. ا  در  يمارســتانيب ن دارو در پســابي

 .اسـت   تر گزارش شـده يل درکروگرم يم ٤/٩تا  ٨/١ن يب يها غلظت
 ـ اسـت کـم   يآب يها طين مقدار در محيگرچه ا ورود مـداوم آن   يول

 يموجودات آبز يرا برا يا ممکن است در دراز مدت خطرات بالقوه
 ـداشته باشد. مترون ينيو زم وزن  درصـد  ٥٥/٢٤دازول بـا حضـور   ي

است که محلول در  ييها کيوتيب ياز آنت يکيبش يتروژن در ترکين
 شـود  يسـت م ـ يط زيآب و اتانول بوده و از طرق مختلف وارد مح ـ

)Galván-Tejada et al., 2002(ت يدازول مهار کننده فعالي. مترون
بـوده و پـس از ورود بـه فاضـلاب،      P450توکروم يم س ـيستم آنـز يس

COD  ه و ي ـو پس از تجز دهد زيادي افزايش ميفاضلاب را تا حد
ترات ين يبالاتروژن منجر به ورود غلظت يسم و آزاد شدن نيمتابول

ــآن  ــ يوني ــلاب و پســاب خروج ــه فاض ــف يب ــلاب  هيتص ــه فاض خان
                                                
1 World Health Organization (WHO) 
2 International Agency for Research on Cancer (IRAC) 

ت منابع يدازول و در نهايمترون يحاو ييع دارويو صنا يمارستانيب
از راه خـوراكي  دازول ي ـمترون شود. يم ينيرزميو ز يسطح يها آب

ه يدارو از راه کل درصد ٨٠تا  ٦٠و  شود ميزه يدر کبد متابولجذب و 
صورت دست نخـورده   هن مقدار بيا درصد ٨٥حدود شود که  يدفع م

 ـي ـدارو ن درصد ١٢تا  ٦است.  فعـال از   ري ـت غي ـصـورت متابول  هز ب
دازول ي ـمترون ييايميو ش ـ يکيزيات فيخصوصشود.  يمدفوع دفع م

 ,.Kudo et al., 2015, Lau et al).شـود   مـي مشاهده  ١در جدول 

1992).  
  

  ساختار و خصوصيات فيزيکي و شيميايي مترونيدازول - ١جدول 
Table 1. The chemical specifications of the meteronidazole 

Name 1beta-hydroxyethyl-2-methyl-5-
nitroimidazole 

Chemical formula  
C6H9N3O3 

 
Molecular weight 
(g/mol) 

171.5 

Solubility in water 
(g/L) 

9.5 

pKa 2.55 
Vp (Pa) 4.07 × 10-7 

Molecular structure 

 
  

حـذف   منظور به يمتعدد ييايميو ش يکيزيف يندهاياتاکنون فر
تـوان بـه    يهـا اسـتفاده شـده اسـت کـه از آن جملـه م ـ       کيوتيب يآنت
 ،)Carrales-Alvarado et al., 2014( يجـذب سـطح   ينـدها يافر
 ييغشا يندهايافر و )Zhou et al., 2014( ونيناسيکلر يندهايافر

(Herculano et al., 2010)  .اشاره نمود  
که استفاده از آنها  دارند يبيمعاو ا يندها مزايان فريهر کدام از ا

  . سازد يرا مشکل م
ار يبس ـ يها کاليد راديکه تول ٣هاي اكسيداسيون پيشرفتهنديافر

ــال خصوصــاً ــاليراد فع ــا ک ــيه يه ــه دارايدروکس ــ يل ک ل يپتانس
 يصورت انتخاب الکترون ولت هستند و به ٨/٢تا  ٢ون از يداسياکس

ــ ييايميبــات شــيون ترکيداســيکننــد، باعــث اکس يعمــل نمــ در  يآل
                                                
3 Advanced Oxidation Processes (AOPs) 
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ــول ــا محل ــ يه ــ يآب ــشــود. از ا يم ــديان فري ــاً هان ه يدر تصــف عموم
را  يکيولوژيه بيت تجزير که قابليپذ بيرتخريو د يسم يها ندهيآلا

  . )Wang et al., 2016( شود ياستفاده م ،ندارند
است که از زمان کشف  ييندهاياز فرا يکي يستم فنتون سنتيس

زات يند تجهيان فريخود تا به امروز مورد استفاده قرار گرفته است. ا
) H2O2دروژن (ي ـد هيآهـن و پراکس ـ  يها از ندارد و نمکين يخاص

ست هسـتند. بـا   يط زيو دوستدار مح يمورد استفاده در آن اقتصاد
فنتـون   يزوريند کاتاليعنوان مثال فرا دارد به نيز يبيوجود معا نيا

ون آهن در محلول دارد و يتر يل درگرم  يليم ٨٠تا  ٥٠از به يهمگن ن
 درگرم  يليم ٢ه اروپا (يار بالاتر از دستورالعمل اتحادين مقدار بسيا
. از )Daud and Hameed, 2010(اسـت   ه شـده) يتر در آب تصفيل

 يند فنتون همگن به سختيامورد استفاده در فر يزورهايکاتال يطرف
ون ي ـ يطور ناگهان ل بهيدروکسيه يها کاليو راد شوند مي يجداساز

شود  يه محسوب مينده ثانويآلا يدهند که به نوع يش ميآهن را افزا
  دارد.  ييايمينشان از هدر رفت مواد شو 

 ـاز تول يريجلوگ منظور به  ـد اي  EDTA١ و ن لجـن از اگـزالات  ي
 ـو  )Luo et al., 2010( شـود  ياسـتفاده م ـ   يهـا  روش ا بـا کمـک  ي

که از نظر  شود ميه ياز محلول، لجن حاصله تصف يب و جداسازيترس
 ,.Liu et al). سـت يصـرفه ن  مقـرون بـه   يانسـان  يرويو ن ياقتصاد

2007) . 
 يدياس ـ  pHمحـدود بـودن آن بـه   نـد  يان فري ـب اين عيتر عمده

)٣=pHدر  همگن يزوهاياز موارد کاتال يارين در بسي) است. همچن
 ياضاف ياز به انرژيند نيابه فر يسرعت بخش منظور بهند فنتون يافر

، )Pradhan et al., 2013(مانند نور ماوراء بـنفش  ياز منابع خارج
 Ayoub). سـته يرالکت يانرژو  (Shen et al., 2013). ونيکاسيسون

et al., 2011) مقـرون بـه صـرفه     ين خود از نظر اقتصاديدارند و ا
 يزورينـد کاتـال  ياب گفتـه شـده از فر  ي ـمنظور غلبه بر معا ست. بهين

فنتون نـاهمگن   يندهايافر يشتر بر رويها ب  پژوهشفنتون همگن، 
از  يه فلـز ي ـجامـد بـا پا   يزورهايمتمرکز شده است که در آنها کاتال

آهـن در   يها وني يبه جا تيپر و تيژئوت ،تيت، مگنتيجمله همات
 ـد. با استفاده از انشو يفنتون همگن استفاده م يندهايافر نـد  يان فري

  . نيسته آن يبه تصف يازيم است و نيقابل تنظ يديزان لجن توليم
                                                
1 Ethylenediaminetetraacetic acid 

در اندازه نانو  مواد متخلخل ،فنتون ناهمگن يزورهايشتر کاتاليب
ها  ندهيت تخلخل آنها، آلاين با توجه به ماهيکرو هستند، بنابرايا ميو 

ن جــذب يــزور جــذب شــوند. ايســطح کاتــال يممکــن اســت بــر رو
فنتون ناهمگن  يندهاياب آنها در فريش تخريها، باعث افزا ندهيآلا

 ،pHاز  يعيند فنتون ناهمگن در محدوده وسياشود. استفاده از فر يم
اســـت آن  يايـ ـن مزايتــر  از مهــم  مكــان بازيافــت كاتــاليزور   و ا

)Nidheesh, 2015( .  
هـا،   نـده ينه حذف آلاينانو در زم يدر حال حاضر، تمرکز فناور

، بـــر ســـنتز يآلـــ يهـــا نـــدهيهـــا و آلا کيـــوتيب يخصوصـــاً آنتـــ
ش يب ييايمزا ين روش داراياست. ا يسيمغناط يها  تينانوکامپوز

در  يگر انتخاب يرا داراياست، ز يمعمول يزورهايو کاتال از جاذب
سـت بـودن،   يز طيدار مح ، دوستيقو يسيمغناط يها جذب، پاسخ

نه ساخت کم، سرعت ساخت بـالا،  ي، هزيطيط محيدر شرا يداريپا
ن ي ـراحـت ا  يبالا و جداسـاز  ييا و استفاده مجدد، کارايت احيقابل
 اقـدام بـه سـنتز    ن پـژوهش ي ـن اسـاس، در ا يباشد. بر ا يبات ميترک

ــنانوکامپوز ــجد تي ــه شــد FeNi3/SiO2/CuS دي ــوان  و ســپس ب عن
 يحـذف آنت ـ  منظـور  بـه نـد شـبه فنتـون نـاهمگن     ياست در فريکاتال

  مورد استفاده قرار گرفت. H2O2دازول در حضور يک مترونيوتيب
  

  ها مواد و روش -٢
  مواد شيميايي -١-٢
 ـمـورد نظـر،    يس ـيت مغناطي ـسـنتز نانوکامپوز  منظور به لن يات ـ يپل
 ـيد آهـن دو ظرف ي)، کلرPEG) (1.0 g. MW 6000کول (يگل بـا   يت

 ، NiCl2(6 H2O)کــل يد نيــ، کلر4H2O(FeCl2( يفرمــول مولکــول
ل ي، تترا اتدرصد ٨٠با خلوص  (N2H4.H2O)درات يوم هينيدرازيه

ــو سـ ـ ــول  TEOSکات (يلياورت ــول مولک ــا فرم )، SiC8H20O4( ي) ب
وسـولفات  يت و )C2H6O2کـول ( يلن گلي)، اتCuSO4سولفات مس (

ن ي ـا يد کـه همگ ـ ش ـاستفاده )، Na2S2O3( يم با فرمول مولکوليسد
مختلف  يها غلظتن يآلمان بودند. همچن ٢مواد ساخت شرکت مرک

سـاخت   دازولي ـنده با حل کردن پودر مترونيآلا يحاو يها محلول
 ٩٥ش از يبا درصد خلوص بخ آلمان) ي(مون ٣چيگما آلدريشرکت س

ها در  محلول يساز آماده منظور بهز ين ديونيزهاز آب  ه شد.يته درصد
 .دشهمه مراحل استفاده 

                                                
2 Merck 
3 Sigma Aldrick 
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  FeNi3/SiO2/CuSسنتز نانوکامپوزيت مغناطيسي  -٢-٢
 دــز شـسنت FeNi3/SiO2 ذشتهــگ هاي پژوهشاس ـــر اســدا بــابت
)Nasseri and Sadeghzadeh, 2013( گرم از آن در  ١٥/٠. سپس

قـه در دسـتگاه   يدق ٣٠مـدت   ) بـه EGکـول ( يلن گلياتتر يل يليم ٢٠
سپرس شده درون بالن ي. در ادامه مواد دشدسپرس يک دياولتراسون

ــ ٥٠٠ ــ يس ــا  ير يس ــا دم ــن ب ــام روغ ــه و در حم ــه  ١٢٠ يخت درج
بـه   CuSO4گـرم سـولفات مـس     ٨/٠سپس قرار گرفت.  سلسيوس
سولفات مس  و اجازه داده شد تا کاملاً شدون بالا اضافه يسوسپانس
 ٩/١ن مرحلـه  ي ـات درون بالن حل شود. پس از گذشت ايدر محتو

کـول  يلن گليات ـ تـر يل يل ـيم ٢٠که از قبل بـه   ميوسولفات سديت گرم
ــه داخــل سوسپانســ ،اضــافه شــده بــود و  FeNi3/SiO2 يون حــاويب

درجه  ١٤٠ يرفلاکس نمونه در دماو عمل شد خته يرسولفات مس 
ن زمـان و  ي ـپس از گذشـت ا  قه انجام شد.يدق ٩٠مدت  به سلسيوس

ــالن، محصــول بــه  ــه وســ خنــک شــدن ب ــايدســت آمــده ب  يله آهنرب
ن بـار بـا آب   يک بار با اتانول و چنديو  يجداساز N42 يسيمغناط

 سلسـيوس درجـه   ٨٠ يدر دمـا  تـاً يشستشـو داده شـد و نها   ديونيزه
  .)Beyki et al., 2016(شد ساعت درون آون خشک  ٥مدت  به
  
  تعيين مشخصات نانوکامپوزيت سنتز شده -٣-٢

  بــا مــدل   ١از ميکروســکوپ الکترونــي روبشــي گســيل ميــداني     
SIGMA VP- 500  ساختZEISS   آلمان براي بررسي شکل، قطـر

متوسط و جزئيات سطح نانو مواد سنتز شده استفاده شد. دستگاه بـا  
بـراي انجـام آنـاليز     Panalyticalساخت شرکت  X, Pert Proمدل 
کار گرفته شد تا به کمک آن ترکيب  به ٢سنج پراش اشعه ايکس طيف

 ــ  ــت بررس ــانو کامپوزي ي شــود. و مشخصــات ســاختار کريســتالي ن
سـاخت   Zeiss-EM10C-100 KV، مدلTEM٣همچنين از دستگاه 

منظور بررسي نمونه با توان تفکيک بالا و بزرگنمايي  کشور آلمان به
نانوکامپوزيـت   ٤بيشتر استفاده شد. آناليز اشعه مادون قرمـز فوريـه  

انجـام    AVATAR 370مدل FT-IR مورد نظر نيز با کمک دستگاه
ز ي ـسنتز شده ن يسينانوذره مغناط شد. تعيين ميزان مغناطيسي بودن

                                                
1 Field Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM) 
2 X-ray diffraction (XRD) 
3 Transmission electron microscopy 

4 Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR) 

 VSM 7400مـدل  ٥يسنج با نمونه نوسان سيبا کمک دستگاه مغناط
  شد.انجام 

  
تخريـــب مترونيــدازول در حضـــور   هــاي  آزمــايش  -٤-٢

FeNi3/SiO2/CuS/H2O2  
گـرم پـودر    ١تر، يل درگرم  يليم ١٠٠٠ه محلول استوک يته منظور به

 ديـونيزه خته و با آب ير يتريل ١دازول را درون بالن يخالص مترون
درجـه   ٤ يدر دمـا  يکين محلـول در تـار  ي ـبه حجـم رسـانده شـد. ا   

اخـتلاط   منظـور  بـه . شـد  مـي  ينگهـدار  يصورت هفتگ وس بهيسلس
 يقـه و بـرا  يدور در دق ٣٥٠با سـرعت   يسيها از همزن مغناط نمونه

ک نرمال استفاده يک و سود يدريد کلرياس يها از محلول pH ميتنظ
 ٩، ٧، ٥، ٣(  pHن پژوهش شامل،يمورد مطالعه در ا يرهاي. متغشد
، ٠٢/٠، ٠١/٠، ٠٠٥/٠( يس ـيت مغناطي ـ)، مقدار نانوکامپوز١١و 

ــر)، غلظــــت اول يل درگــــرم  ١/٠، ٠٥/٠، ٠٤/٠، ٠٣/٠ ه يــــتــ
تــر)، زمــان يل درگــرم  يلــيم ٣٠و  ٢٥، ٢٠، ١٥، ١٠دازول (يــمترون

د يقه) و غلظت پراکس ـيدق ١٨٠و  ٩٠، ٦٠، ٣٠، ١٥ ،١٠، ٥تماس (
   تر) است.يل درگرم  يليم ٢٠٠و  ١٥٠، ١٠٠، ٥٠دروژن (يه

مشـخص برداشـت شـده و سـنجش      يها در فواصـل زمـان   نمونه
ــت باق ــده مترونيغلظـ ــمانـ ــپکتروفتومتر يـ ــتگاه اسـ ــا دسـ  دازول بـ

)T80+ UV/Visible نـانومتر صـورت گرفـت    ٣٢٠) در طول موج 
)Carrales-Alvarado et al., 2014(.  

دروژن بلافاصــله بعــد از ي ـهد يپــر اکســ يحـاو  يهــا در نمونـه 
در  H2O2 يبرداشت نمونه و به منظور به حداقل رساندن اثـر تـداخل  

هـا   بـه نمونـه   Na2S2O3نرمـال   ٢/٠تر محلول يکروليم ٢٠٠ج، ينتا
 ,Chen and Zhu). دش ـنـده قرائـت   ياضافه شد و سپس غلظت آلا

2007).  
ر ي ـز معادلـه ند جـذب از  يفرا ييمحاسبه کارا منظور بهن يهمچن

  استفاده شد
)۱                 (100×])/MNZMNZ-[(MNZ=MNZ% R 0t0 
 

MNZo   و MNZtييه و غلظت نهايند از غلظت اولا ب عبارتيترت به 
برابــر بــا درصــد حــذف  R%و  تــر)يل درگــرم  يلــي(م دازوليــمترون
  دازول است.يمترون

                                                
5 Vibration Sampling Magnetometer (VSM) 
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هـا، حجـم محلـول مـورد      شيه آزمـا يذکر است که در کل لازم به
نان از صحت يتر در نظر گرفته شد و جهت اطميل يليم ٢٠٠استفاده، 

د ش ـبار تکرار انجام  سهش با يدست آمده، هر مرحله از آزما ج بهينتا
 منظـور  بـه ن ياعلام شد. همچن ـ ييجه نهايعنوان نت ن آنها بهيانگيو م

و  pH يسـاز  نـه يبه حلـه دست آمده در دو مر ج بهينتا يآمار يبررس
و  test-t يهـا  ب از آزمـون ي ـترت نده مورد نظـر بـه  يآلاليه غلظت او

  شد.استفاده  ١٦ورژن  SPSSافزار  نرم يون خطيرگرس
  
  تعيين سينتيک سرعت واکنش -٥-٢

ک ينتيناهمگن با مدل س يکيتيکاتال يها نرخ سرعت واکنش عموماً
 - لانگمير کينتيمدل س باتواند  يو مشود  ميف يشبه درجه اول توص

 )Eslami et al., 2016( ح داده شوديتوض ١هينشيلوود
  

)٢                                                (










c

c

t

c

k1
kk

d
d - kr  

  

  كه در اين معادله
r گـرم در ليتـر    بـر حسـب ميلـي   ه ي ـبرابر است با سرعت واکنش اول

برابـر اسـت بـا غلظـت      Cمعادل ثابت سـرعت واکـنش،    /K، دقيقه
ت يسـا  ب جـذب و  يضـر  K، تـر يل درگـرم   يليمبر حسب نده يآلا

ار کـم (ماننـد   يبا غلظت بس ـ ييها محلول ي. برااست واکنش دهنده
شبه درجـه  و به شود  يساده م L-H، معادله K<<1داروها در آب) با 

 شود تبديل مي ٢اول
  
)٣                                                                       (Ck

d
d

obs
t

c   
  

)٤                                                                  (tk
c
cln obs
0








  
  

  ن معادلهيدر اكه 
Kobs    بـر حسـب   ثابت سرعت واکنش شبه درجه اول مشـاهده شـده
مانده پس يغلظت باق C، قهيدقبر حسب زمان انجام واکنش  t، دقيقه

  است. تريل درگرم  يليمنده برحسب يه آلايغلظت اول C0و  tاز زمان 
  

                                                
1 Langmuir–Hinshelwood (L-H) 
2 Pseudo-First-Order Kinetic (PF O) 

  نتايج و بحث -٣
  مشخصات نانوکامپوزيت سنتز شده  -١-٣
مورد  يسيت مغناطينانوکامپوزد صحت سنتز ييأو ت يبررس منظور به

، FESEM ،TEM يشناســ خــتير يزهــاين مطالعــه آناليــنظــر در ا
FTIR ،XRD  وVSM .انجام گرفت 

 يسيت مغناطينانوکامپوزمربوط به  FESEMر يتصو -a ١شکل 
FeNi3/SiO2/CuS ــان مــ ـ ــد. م يرا نشـ ــوژودهـ ــطح يرفولـ  يسـ

باشد.  يم ٣پوسته -پوسته -به صورت هستهست سنتز شده ينانوکاتال
سنتز شده  يسيت مغناطيدست آمده از نانوکامپوز کروگراف بهيدر م
ست در ين نانوکاتاليشود که اندازه ذرات ا يمشخص م يخوب د بهيجد

ت يخاص يواضح است که ماده دارانانومتر است.  ٦٤تا  ٢٦محدوده 
ن حالت يا تجمع را دارد که اي ٤ل تودهيل به تشکيبوده و تما يا توده

ا يآن باشد که تکه  يسيت مغناطيل خاصيدل تواند به يم ٥يخود تجمع
گر را جــذب کــرده و در کنــار هــم قــرار يذرات مختلــف مــاده همــد

  رند.يگ يم
TEM ن ي ـسـنتز شـده در ا   يس ـيت مغناطيمربوط به نانوکامپوز

نشـان داده شـده    b-١در شـکل   ٤٦٤٦٠ KX ييپژوهش با بزرگنما
ت سنتز شـده آمـورف   ياست. همانطور که مشخص است نانوکامپوز

ل ي ـن به دليشود. همچن يشنهاد نميآن پ يبرا يبوده و ساختار منظم
  .استته ماده سنتز شده بالا ير، دانسيوجود بافت متراکم ماده در تصو

نشان داده  FeNi3/SiO2/CuSنمونه  FTIRف يط c -١در شکل 
ــذب    ــوار ج ــت. ن ــده اس ــود در  يش ــه   ١٧/٤٤٠ -cmموج ــوط ب مرب

ان ي ـن ميکه در ا استبا هترو اتم گوگرد  يفلز يوندهايارتعاشات پ
 -cmموجـود در   ياست. نـوار جـذب   Cu-Sوند يوند، پين پيتر محتمل

 يبـه اشـکال   يمختلف فلز يوندهايمربوط به ارتعاشات پ ٩٦/٦٣٦
. نـوار  اسـت  Fe-Ni-Niا بـه شـکل   ي ـو  Ni-Fe-Niا ي ـ Fe-Niمانند 

وند يمربوط به ارتعاشات پ  ٧٥/٨٨٧ -cmموجود در محدوده  يجذب
Ni-Cu  ا يوFe-Cu  ـو   ـ  Fe-Ni-Cuا ي  ين نـوار جـذب  ياسـت. همچن

مربـــوط بـــه   ٠٥/١١٤١-٥٨/١٠١٦ -cm هموجـــود در محـــدود 
ا به شـکل  يو  Ni-Fe-SiO2ا ي Fe-SiO2ا يو  Si-Oوند يارتعاشات پ

Fe-Ni-SiO2 تاً نوار موجود در ي. نهااستcm-مربوط به  ٥٣/١٦٠٩
  ه ـونـوجود در نمـم C-Hا يو  C-Nا يـ C-O يوندهايـات پـاشـارتع

                                                
3 Core-Shell- Shell 
4 Accumulation 
5 Agglomeration 
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Fig. 1. The morphology and other characteristics of the magnetic nano composites FeNi3/SiO2/CuS  

a) FESEM    b)TEM        c)FTIR      d) XRD        e) VSM 
  FeNi3/SiO2/CuSمورفولوژي و مشخصات نانوکامپوزيت مغناطيسي  - ١شکل

a (FESEM     b (c          TEM(    FTIR        d (XRD              e (VSM  

b a 

d 
c 

e 
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ا ي ـکـول و  يلن گليات ـ يه پليمواد اول يناخالص يعلت وجود مقدار به
  ن باشد.يدرازيه

ارائـه شـده    d -١در شکل  (FNSCS)ت ينانو کامپوز XRD يالگو
ــر  ٢در  يســتالين اســاس ســاختار کريــاســت. بــر ا و  ٤٧/٧٥براب

ن ي. همچن ـاست FeNi3ود ساختار ـر وجـگ انـنش ٢٢/٤٤و  ١٩/٥١
 که وجود ورف استـآم يکايليمربوط به س ٢=١٠-٢٥ن ـک پهيپ

ــاليليه ســيــلا ــأزور تيکا را در کات  برابــر ٢ه يــکنــد. در ناح يد مــيي
 ٣٨/٥٩°و  ٦٩/٥٢°، ٠٤/٤٨°،١٣/٣٢°، ٨٥/٣١°، ٣٥/٢٩°
ت سنتز يز نانوکامپوزيسا باشد. يان مينما CuSمربوط به  يها کيپ

ن يدتري، شـد ٢FWHM، بـا توجـه بـه   ١شـرر  معادلهشده با استفاده از 
دست آمد. اما از آنجا که در  نانومتر به ٤٨ک پراش محاسبه شد و يپ

دسـت   ت بـه ي ـاست و گفته شد، نانوکامپوزمشخص  FESEMز يآنال
ز يجه سايل به تجمع دارند در نتيتما يسيت مغناطيل خاصيدل آمده به

باشـد و   يدست آمده از معادله شرر م ش از اندازه بهيت بينانوکامپوز
  )Eslami et al., 2016( ن شده استيينانومتر تع ٦٤حدود 
  

)٥                                                                         (




cos
98.0D  

  
  اين معادلهدر كه 
D  ،قطر ذرات مه ارتفاع، يک در نيپ يپهنا ه پراش در محل يزاو
  نانومتر). =١٥٤٠/٠دستگاه است ( Xطول موج پرتو  ک و يپ

له مگنتـومتر،  يوس ـ هنانوذرات ب ،يسيخواص مغناط يبررس يبرا
گرفتنـد.   اتاق، مورد مطالعـه قـرار   يدما در (VSM)ارتعاش نمونه 

 ي) در دماM-H(حلقه  يسيدان مغناطيدر مقابل م يسيممان مغناط
K تينانو کامپوز يبرا ٣٠٠FeNi3/SiO2/CuS  ١شکل  در-e  آمده

ــ ــا ياســت. منحن  ــ يه ــاطش نشــان م ــد يمغن ــانوذرات و  دهن ــه ن ک
 سنتز از مقدار يسنتز شده از ابتدا تا انتها يسيت مغناطينانوکامپوز

 ين مقـدار بـرا  ي ـکـه ا  يطور شود به يآنها کاسته م يسياشباع مغناط
FeNi3  و FeNi3/SiO2 و FeNi3/SiO2/CuSبيــ ـترت بــــه  

emu/grن کـاهش  ي ـباشد. با وجود ا يم ٤٢/١٨و  ٩٩/٥٨، ٥٢/٦٨
ــا  ــاده نه ــازهم م ــورد نظــر در ا ييب ــم ــژوهشن ي ــ يدارا پ ت يخاص

جه گرفت که يتوان نت ين اساس مياست. بر ا يقابل قبول يسيمغناط
سـپرس اسـت و   يصـورت د  آب بـه  ت مـورد مطالعـه در  ينانوکامپوز

                                                
1 Scherrer Equation 
2 Full Width at Half Maximum (FWHM) 

قه بـه  يعرض چند دق در يخارج يسيدان مغناطيله ميوس هتواند ب يم
تواند  يتکان دادن م يبا کم يشود و سپس به آسان يآور جمع يراحت

  د. شودوباره پراکنده 
  
  pHتأثير  -٢-٣

pH ن بـار  يست و همچنيزان انحلال کاتاليدر م يمحلول نقش مهم
ــطح ــ يس ــ يآن دارد و م ــد ت ــر زيثأتوان ــذب و تخر يادي ــدر ج ب ي
محلـول در   pHلذا اثر داشته باشد.  يآب يها دازول از محلوليمترون

 مـورد نظـر   يس ـيت مغناطي ـدازول توسـط نانوکامپوز ي ـحذف مترون
نشان داده  ٢دروژن در شکل يد هيپراکسم با أصورت جداگانه و تو به

ب ي ـزان تخري ـن ميهمانطور کـه مشـخص اسـت، بـالاتر    شده است. 
ط يکـه در شـرا   ياتفاق افتاد. در حال يخنث  pHنده مورد نظر دريآلا

دازول ي ـمترون يکيتيب کاتـال ي ـه و تخريزان تجزيم يديو اس ييايقل
 pHدازول در ي ـحـذف مترون  يينشـان داد. کـارا   يريکاهش چشمگ

سـت  يتـر، دز کاتال يل درگرم  يليم ٢٠نده با غلظت يآلا يبرا ٧برابر 
 ٦٠شـبه فنتـون در زمـان     يکيتيستم کاتاليتر، در سيل درگرم  ٠٢/٠
ــه، يدق ــال  ٦٤/٥٩ق ــت در ح ــد اس ــه يدرص ــه ب ــ ک ــانوذرات يوس له ن

ط درصـد  يشـرا ن يدر هم ـ ييبه تنها CuS/FeNi3/SiO2 يسيمغناط
نـد  ايج بـر خـلاف فر  يدرصد بود. بر اساس نتـا  ٥٢/٤٠جذب برابر 
 بهتـر  ٣تـا   ٢ يدياس ـ يهـا pH) کـه در  Fe2+/H2O2( يفنتون معمول

سـتم  يدر س CuS/FeNi3/SiO2 يسينانوذرات مغناط شود، يانجام م
نسـبت بـه    ٣برابـر   pH دروژن دريد هيشبه فنتون در حضور پراکس

 ييايــقل pHط يدهــد. در شــرا يرا نشــان مــ يت کمتــريــفعال يخنث ـ
)١١pH=ند ايدازول در فري) درصد حذف مترونCuS/FeNi3/SiO2  

درصـد و   ٢٦/٣٤و  ١٩/١٩ب ي ـترت به FeNi3/SiO2/CuS/H2O2و 
بـود. عـلاوه بـر    درصـد   ١٨/٤١و  ٠٩/٢٤ب يترت به ٣برابر  pHدر 

 ـيتواند بر خواص سـطح کاتـال   يمحلول م pHن يا ر گـذارد.  يثأزور ت
pHzpc يس ـيت مغناطي ـنانوکامپوز CuS/FeNi3/SiO2  ١٨/٦برابــر 
 يهــا گــروه ســت وينــانو ذره منفبــالاتر از آن ســطح  pH. در اســت

ــيه ــر رويدروکس ــود ب ــده و تول CuS يل موج ــه ش ــدپروتن  -OHد ي
 يهـا  ن ساختار ممکن است با گروهيزه شده در ايونيند. آهن ينما يم

OH- د و در ي ـجـاد نما يرا اد آهـن  يدروکسيب شود و رسوب هيترک
 يزوريت کاتـال ي ـن قابلي. همچن ـشـود هـا   تيجه مانع از جذب ساينت

کال يل کاهش راديدل ز بهين پژوهشن يت سنتز شده در اينانوکامپوز
 زان درصد ين ميشود. بنابرا ي، کم مييايقل يها pHل در يدروکسيه
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Fig. 2. a) Zeta potential of FeNi3/SiO2/CuS at different pH values b) Comparison of adsorption of metronidazole by 

FeNi3/SiO2/CuS and its degradation in the heterogeneous Fenton-like process with FeNi3/SiO2/CuS /H2O2 
در ميزان جذب و حذف اوليه محلول  pH) مقايسه تاثير bهاي مختلف  pHدر  pHZPC (CuS/FeNi3/SiO2) تعيين بار سطح کاتاليست(a- ٢شکل

  H2O2در سيستم شبه فنتون هتروژنوس در حضور  CuS/FeNi3/SiO2مترونيدازول توسط 

  

ســطح  ينـده بــر رو يل جــذب آلاي ـدل شـتر بــه يب pH نيــحـذف در ا 
ست است و کمبود پروتون باعث توقف واکـنش شـبه فنتـون    يکاتال
سـت مثبـت   يبار سطح کاتال pHzpcکمتر از  pHدر ن يهمچن. شود مي

  (Carrales-Alvarado et al., 2014) است
 يها ش گروهيب شده در آب باعث افزايترک +Hط ين شرايدر ا

 دراتـه شـدن  يجـه ه يشـوند و در نت  يست م ـيل سطح کاتاليدروکسيه
موجـب    pHکاهش ،نيدهند. علاوه بر ا يست را ارتقا ميسطح کاتال

OH2د يتول
 يروي ـجـه ن ينت و درشـود   مـي  يبار سطح شدنمثبت  و +
زور يکاتـال  pHzpcمحلـول بـه    pHکـه   ي. هنگامگردد ميجاد يدافعه ا

CuS/FeNi3/SiO2 طور کامـل   ست بهيک است بار سطح کاتالينزد
 ينـده رو يب آلايا تخرين به آن معناست که جذب و يصفر است. ا
ــطح کاتال ــت از طريس ــس ــايق ني ــتات يروه ک صــورت يالکترواس

دارتر يل پايدروکسيه يها ت گروهيط فعالين شرايرد. تحت ايگ ينم
 ـ ي ـجه حـذف و تخر ياست و در نت ن ي ـابـد. ا ي يارتقـا م ـ  يب مـواد آل

زان درصد حذف يح ارتقا ميتوض يبرا يل خوبيتواند دل يسم ميمکان
 pHباشد. لازم به ذکر اسـت کـه در    يخنث يها pHدازول دريمترون

ــه، نزديبه ــنـ ــه يـ ــنانوکامپوز pHzpcک بـ ، CuS/FeNi3/SiO2ت يـ
 لاته شوند.يجاد کيتواند باعث ا يم OHل يدروکسيه يها گروه

ــاليدر س ــاهمگن  يکيتيســتم کات ــون، نانوکامپوزن ــشــبه فنت  تي
CuS/FeNi3/SiO2  با H2O2جاديا ع رايما -ک سطح تماس جامدي 

ه ي ـتجز کـه  . لازم بـه ذکـر اسـت   شود مي باعث جذب بالا كهکند  يم

 و محصول افتد يست اتفاق ميسطح کاتال يبر رو H2O2 يزوريکاتال
د يدر اکس ـ يار خوبيبس يياست که توانا OHکال يب رادين تخريا

 كاتـاليزوري سـتم  يدر س .)Shen et al., 2013( نـده دارد يکردن آلا
 ينـدگ يدر حـذف آلا  pHنقـش   همگننسبت به  ناهمگنشبه فنتون 

ب ي ـتوانـد بـر تخر   يم pHمقدار زيرا ده است. يچيار پيبس يمواد آل
و  H2Oد ي ـکه منجر به تول يطور ر بگذارد بهيثأدروژن تيد هيپراکس

O2 يب ـين مـوارد بـا خـود تخر   ي ـد اي ـ. سـرعت تول شود مي H2O2  در
کـال  ين اسـاس غلظـت راد  ي ـشتر است. بـر ا يار بيبس ييايط قليشرا

OH ز کـم  ينده نيون آلايداسيزان اکسيجه ميابد و در نتي يکاهش م
   .)Huang et al., 2012(شود يم

ستم شبه يد ناهمگن در سيزور جديجاد کاتاليا يبرا يهدف اصل
 pH ياز محدود شدن بـرا  يريو جلوگ pH گسترش محدوده ،فنتون

 ـ  اســت. همـان  يدياس ـ ن درصــد يشـتر يشــود ب يطــور کـه مشــاهده م
اتفـاق   ٧برابـر   pHدر  پـژوهش ن ي ـدازول در ايون مترونيداسياکس

بـه   يازي ـن زيـرا است  يار خوبيک نقطه قوت بسين خود يو ا افتاد
انجـام   يبـرا  ينه اضـاف يمحلول و هز pHافزودن مواد جهت کاهش 

سم ين امر ممکن است مربوط به مکانيست. ايه نيش تصفيات پيعمل
ف ي ـن طي ـن ايهمچناست.  كردهر ييست باشد که تغيکاتال يساختار

 CuS/FeNi3/SiO2 يديجامـد اس ـ  يژگ ـيو توان بـه  يرا م pHع يوس
عمـل  ند يان فريدر ا يديستم بافر اسيک سيعنوان  که به نسبت داد
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  يند جذب و شبه فنتون ناهمگن پژوهش حاضرادر دو فر pHآناليز آماري مربوط به مقايسه تاثير  - ٢جدول 
Table 2. Statistical analysis of the effect of pH in two absorption processes   

and heterogeneous fenton in the present study  
)P Value(  T Mean  Process pH 

P<0.0001 
 

51.038 0.44508   ± 24.0900 
0.37166 ±41.767 

Adsorption 
Heterogeneous fenton-like 

3  

P<0.0001 16.112 1.46687   ± 29.1961 
1.04006 ±45.9233 

Adsorption 
Heterogeneous fenton-like 

5 

P<0.0001 20/168 0.35218   ± 40.5233 
1.60382 ±59.6433 

Adsorption 
Heterogeneous fenton-like e 

5 

P<0.0001 68/789 0.36074   ± 21.1767 
0.23459  ± 38.2667 

Adsorption 
Heterogeneous fenton-like 

9  

P<0.0001 46/591 0.49803   ± 19.1933 
0.25632 ±34.2600 

Adsorption 
Heterogeneous fenton-like 

11 

  
و همکاران در مـورد حـذف    ت هوآنگدست آمده با مطالعا ج بهينتا

كاتاليزوري ند يادر فر Fe3O4 يسيتوسط نانوذرات مغناط س فنليب
و همکاران که  انگي و )Huang et al., 2012( سونوفنتون ناهمگن

 انــد سـتم شــبه فنتـون کــار نمـوده   يدر س Fe3O4/SiO2ذرات وبـا نــان 
)Yang et al., 2015( توسط رنگ  و همکاران در مورد حذف ويو ل

شـبه   يسـت يکاتال سـتم يدر س Fe3O4/TiO2/C يس ـينانوذرات مغناط
و  نگاون پژوهش يمطابقت دارد. همچن )Liu et al., 2016( فنتون

 ـهمکاران در مورد کاربرد نانوکامپوز در حـذف   Fe3O4/SiO2/Cت ي
ن ي ـمناسـب ا  يينه جهت کـارا يط بهيز نشان داد که شرايلن بلو نيمت

ط ي) در شـرا يکيتي(شبه فنتـون کاتـال   H2O2ت به همراه ينانوکامپوز
   (Wang et al., 2016). باشد يم يخنث

حـذف  زمينـه  در  هـا  از پـژوهش  يبرخ ـدر ذکر است کـه   لازم به
در حـذف   يار مهم ـينقش بس ـ pHکه  شده استدازول اعلام يمترون
 ييايو قل يدياس يهاpHر ينده تاثين آلايدازول ندارد و در ايمترون

 ـا يبـرا  يخنث pHلذا  .دهد يرا نشان نم يتفاوت چندان نـده  ين آلاي
  . )Farzadkia et al., 2014(است مناسب 

سـه  يمقا منظور به SPSSافزار  نرم t-testز يج آناليبا توجه به نتا
ــ pHر يثأدار بــودن تفــاوت تــ يمعنــ ــنــد جــذب و تخراين فريب ب ي
  دار است. معنين تفاوت ي، مشخص شد که ا٢ي در جدول ستيکاتال

  
  مغناطيسي و زمان تماس نانوكامپوزيتتأثير دز  -٣-٣

ستم شبه يدازول در سيمترون يکيتياتالـب کيرـزان تخـيم -a ٣ لـشک
  ياـرا در دزه H2O2در حضور  CuS/FeNi3/SiO2 ناهمگنون ـفنت

طور که از شکل مشخص  دهد. همان يست نشان ميمختلف نانوکاتال
نـد مـورد نظـر، منجـر بـه      يات در فري ـش دز نانوکامپوزيافـزا  است،

و  ٠٠٥/٠کـه در دز   يطور شود، به ينده ميش درصد حذف آلايافزا
ب راندمان حـذف  يترت ت مورد نظر، بهيتر نانوکامپوزيل درگرم  ١/٠

ست که حضور ا ين در حاليدست آمد. ا درصد به ٩٩/٧٧و  ٢٦/٣٩
تـر در  يل درگـرم   يل ـيم ١٥٠در غلظت  ييدروژن به تنهايد هيپراکس
قـه،  يدق ١٨٠نده را در زمـان  يدازول درصد حذف آلايل مترونمحلو

 ـ يخـوب  به b-٣درصد رساند. شکل  ١٤/٣٣حداکثر به  ر کـاربرد  يثأت
سـتم شـبه فنتـون را    يدر س H2O2و  يس ـيت مغناطيم نانوکامپوزأتو

ن گونـه  ي ـتـوان ا  يش قابل توجـه را م ـ ين افزايل ايدل .دهد ينشان م
فعال  يها تيزان سايست، مينانوکاتالش دز يبا افزاه نمود که يتوج

ن امـر باعـث   ي ـابـد و ا ي يش ميدروژن افزايد هيه پراکسيجهت تجز
 شـود  يل م ـيدروکس ـيکال هيواکنش مانند راد يها دانيش اکسيافزا

)Tian et al., 2013( .نه حـذف  يدر زم ياريبس هاي پژوهشج ينتا
د ي ـؤم نـاهمگن ند شبه فنتـون  يامختلف با استفاده از فر يها ندهيآلا
و همکاران  ويلعنوان مثال  به است.ن بخش از مطالعه حاضر يا جينتا

با اسـتفاده از   يآب يها طياقدام به حذف رنگ از مح ٢٠١٦در سال 
ــا يافر ــد. نت ــورد نظــر نمودن ــزا نشــان داد ج ينــد م ــا اف ــه ب ش دز يک

 ,.Liu et al). ابـد ي يش م ـينـگ افـزا  رست درصد حذف ينانوکاتال

بـر   ٢٠١٦ز در سـال  يو همکاران ننگ اون پژوهش ي. همچن (2016
 ـلن بلو با اسـتفاده از نانوکامپوز يحذف مت يرو  Fe3O4/SiO2/Cت ي

 ستيش دز نانوکاتاليستم شبه فنتون ناهمگن نشان داد که افزايدر س
 Wang et) شود ينده ميب آلايحذف و تخر ييکارا افزايشموجب 

al., 2016)   
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Fig. 3. a) Effect of the dose of FeNi3/SiO2/CuS/H2O2nanoparticles in the degradation of metronidazole at different times 

(pH =7, metronidazole concentration 20 mg / L, hydrogen peroxide concentration 150 mg / L) 
b) Comparing metronidazole removal by various processes 

 ٢٠، غلظت مترونيدازول =٧pH( هاي مختلف در حذف مترونيدازول در زمان FeNi3/SiO2/CuS/H2O2نانوکامپوزيت ) تاثير دز a - ٣شکل
 ) مقايسه حذف مترونيدازول با استفاده از فرايندهاي مختلفb) ميلي گرم در ليتر ١٥٠غلظت پراکسيد هيدروژن ميلي گرم در ليتر، 

  

     
  

Fig. 4. a) Effect of the initial concentration of metronidazole in the degradation process at different times 
(pH =7, nanoparticle dose 0.1 g/L, concentration of hydrogen peroxide is 150 mg /L) b) The kinetic curve of the 

pseudo-first-order equation of metronidazole degradation at different concentrations 
غلظت پراکسيد گرم در ليتر،  ١/٠، مقدار نانوکامپوزيت =٧pH( هاي مختلف يند حذف در زمانااوليه مترونيدازول در فرثير غلظت أ) تa -٤شکل 

  هاي مختلف منحني سينتيک معادله شبه درجه اول براي تجزيه مترونيدازول در غلظت )b ليتر درميلي گرم  ١٥٠هيدروژن 
 
  تأثير غلظت اوليه آنتي بيوتيک مترونيدازول -٤-٣

 ه دارويش غلظت اوليزاـا افـه بـده است کـان داده شـنش ٤ل ـدر شک

ه ي ـکـه در غلظـت اول   يورـط ـ هـابد بي يــاهش مــذف کــد حــدرص
ب درصـد حـذف   يترت تر بهيل درگرم  يليم ٣٠تر و يل درگرم  يليم١٠
زان درصـد حـذف در اثـر    ي ـبوده است. کـاهش م  ١٨/٥٩و  ٢٦/٨٩
ه نمود کـه در  يگونه توج نيتوان ا يدازول را ميش غلظت مترونيافزا
، زمان تمـاس،  CuS/FeNi3/SiO2ست يها مقدار کاتال غلظت يتمام
pH  و غلظــت H2O2 کـــال يجـــه مقــدار راد يکســـان اســت در نت ي

غلظت  ٥ز در هر ينده نيب آلايتخر منظور بهد شده يل توليدروکسيه
بـا غلظـت    يها دازول در نمونهين حذف مترونيکسان است، بنابراي

 يهـا  بـالا مولکـول   يها ن در غلظتيشتر خواهد بود. همچنيب ،کمتر
د و نشو يجذب مست يسطح نانوکاتال يبر رو يشتريدازول بيمترون
دازول اثـر بازدارنــده در واکـنش بــا   ي ـش مقـدار جــذب مترون يافـزا 

 نيب تماسل کاهش زمان يدل ن بهيل دارد و ايدروکسيه يها کاليادر
ن قسمت يدست آمده در ا ج بهي. نتا)Safari et al., 2014( آنها است

ها با استفاده از  ندهيف آلاذنه حيدر زم ها پژوهشاز  ياريج بسيبا نتا
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در و همکـاران   انگيدارد.  يهمخوان ناهمگنفنتون  شبه هاينديافر
در اران ــو همک نگاوو  ٢٠١٤در سال و همکاران  وي، ل٢٠١٤سال 
 Yang et). باشـند  هاي مشـابـه مي اي از پژوهش نمونه ٢٠١٦سال 

al., 2015, Liu et al., 2016, Wang et al., 2016) . 
ه ي ـش غلظت اوليافزا دهد که با يز نشان مين ٣جدول  و ٤شکل 

ــمترون ــنش از  ي ــرعت واک ــت س ــه  ٠٠٦٧/٠) min/1( دازول، ثاب ب
)1/min (جـه  يتوانـد در نت  ين امـر م ـ يابد که اي يکاهش م ٠٠٢٨/٠

ن تا ييپا يها ک در غلظتينتيم کنترل سيط در مورد رژير شراييتغ
بالا باشد. در همه مـوارد   يها انتقال جرم در غلظت يها تيمحدود

ج يدهد نتا يبود که نشان م ٩٣/٠شتر از ي) بR2( يب همبستگيضر
شبه درجه اول مطابقت  يکينتيبا مدل س ها شيدست آمده از آزما به

دست آمده از آزمـون   ج بهيلازم به ذکر است که با توجه به نتادارد. 
)، مشخص شـد کـه   ٤ن مرحله (جدول يدر ا يون خطيرگرس يليتحل

ابد ي يش ميدرصد افزا ٦٥/٠نده يقه حذف آلايبا گذشت هر پنج دق
ش هر ين با افزاي). همچنP<0.0001(است دار  يمعن يو از نظر آمار

 ٥/٧نـده  يدازول، درصـد حـذف آلا  ي ـتـر از مترون يل درگـرم   يليم ٥
  ).P<0.0001(است دار  يمعن يابد و از نظر آماري يدرصد کاهش م

 
  يند حذفابر فر H2O2ثير غلظت أت -٥-٣

ناهمگن شبه فنتون  يکيتيند کاتاليادروژن به فريد هيافزودن پر اکس
منظـور   . بـه شود ميون يداسيسكش نرخ ايدر اکثر موارد منجر به افزا

متناسـب بـا    H2O2اضافه شده، انتخاب غلظـت   H2O2 ييحفظ کارا
د يپراکس ـ اثـر  يبررس منظور به. نده ضرورت داردينوع و غلظت آلا

 ـه شـــــــبه فنتـــــــون  يســــــت يســـــــتم کاتاليدروژن در سيـــــ
FeNi3/SiO2/CuS/H2O2 ــرا ــذف آلا يب ــدگيح ــمترون ين دازول ي

ت ينانوکامپوز تريل درگرم  ١/٠ن گونه انتخاب شد: دز يط به ايشرا
CuS/FeNi3/SiO2 ،٧ pH=درگـرم   يليم ٢٠نده يه آلاي، غلظت اول 

تـر).  يل درگـرم   يل ـيم ٥٠، ١٠٠، ١٥٠و ٢٠٠( H2O2تر و غلظـت  يل
 ييکارا H2O2ش غلظت يافزا دهد، با ينشان م ٥همانگونه که شکل 

  و )Shen et al., 2013(افـت  يش و سپس کاهش يحذف ابتدا افزا
ن امـر  يل ايدلدست آمد.  تر بهيل درگرم  يليم ١٥٠، H2O2ن دز يبهتر
 ٥٠از  H2O2غلظـت  ش يه نمود که با افزايتوجن گونه يتوان ا يرا م
ش يل افزايدروکسيه يها کاليغلظت راد ،تريل درگرم  يليم ١٥٠به 

ل يدل ابد. اما بهي يش ميدازول هم افزايابد و درصد حذف متروني يم
ــار راد ــال هيمه ــيک ــزايدروکس ــا اف ــت يل ب ــه  H2O2ش غلظ  ٢٠٠ب

 Sánchez‐Polo et). ابـد ي يتر درصد حذف کاهش ميل درگرم  يليم

al., 2012) .  
  

)٦                                           (  OOHOHOHOH 222  
  

)٧(                                            22 OOHOHOOH    
  

دازول در ي ـ، درصد حذف متروناستهمانگونه که در شکل مشخص 
سـتم  يدر س درصـد،  ١٤/٣٣ ييبـه تنهـا   H2O2نـه  يحضور مقـدار به 

 و در درصد ١٨/٦٢ CuS/FeNi3/SiO2 يسيت مغناطينانوکامپوز

 ٩٢/٧٧ FeNi3/SiO2/CuS/H2O2 يکيتيستم شـبه فنتـون کاتـال   يس
ت يمپوزانانوکكاتاليستي ت يش فعاليبود که نشان دهنده افزا درصد
ش ين افزايل عمده اياز دلا يکي. است H2O2در حضور  يسيمغناط

ــالاتر  يهــا شــتر در غلظــتيآزاد ب يهــا کــاليد راديــل توليــدل بــه ب
 .باشد يها م دانياکس

ند يادروژن در فريه پراكسيدبهينه ن مقدار ييذکر است که تع لازم به
جـه  يهـا در نت  نـه يش هزيل افـزا يدل به ناهمگن يکيتيشبه فنتون کاتال

در  CODش يز افـزا ي ـو ندروژن يد هيزان مصرف پراکسيش ميافزا
 پـژوهش در . اسـت ار مهم يمانده بسيباق H2O2ل حضور يدل نمونه به
و و ي ـلو  ،س فنـل يب كاتاليستيب يو همکاران در مورد تخر هوآنگ

  ه است دست آمد به يج مشابهياـنت ،ذف رنگـه حـنياران در زمـهمک
)Huang et al., 2012, Liu et al., 2016(.  

 

 
Fig. 5. Effect of H2O2 in the catalytic process of 

metronidazole degradation (Metronidazole 
concentration: 20 mg/L, nanocatalyst dose of 0.1 g/L and 

pH =7) 
(غلظت  در فرآيند کاتاليتيکي حذف مترونيدازول H2O2تأثير  -٥شکل 

گرم در ليتر و  ١/٠نانوکاتاليست ميلي گرم در ليتر، دز  ٢٠مترونيدازول: 
٧pH=(  
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  پارامترهاي سينتيک درجه اول کاذب براي تخريب مترونيدازول - ٣جدول 
Table 3. Kinetics parameters of pseudo-first-order for degradation of metronidazole 

Concentration (mg/L) Equation K0 (min-1) R2 t1/2 (min) 
10 Y=0.0067x+1.103 6.7×10-3 0.985 103.43 
15 Y=0.0053x+0.9607 5.3×10-3 0.9723 130.75 
20 Y=0.0038x+0.8631 3.8×10-3 0.956 182.37 
25 Y=0.0029x+0.6933 2.9×10-3 0.9742 238.97 
30 Y=0.0028x+0.4383 2.8×10-3 0.9315 247.5 

 
نتايج رگرسيون خطي عوامل پيش بيني کننده بر درصد  - ٤ جدول

غلظت آلاينده تخريب کاتاليستي مترونيدازول با در نظر گرفتن تغييرات 
 يند شبه فنتون ناهمگنابا استفاده از فر

Table 4. Linear regression analysis of predictors of the 
catalytic degradation of metronidazole with regard to the 

concentration of pollutants in the process of 
heterogeneous fenton-like 

  
  گيري نتيجه -٤

تواند  ينم ييدروژن به تنهايد هين مطالعه نشان داد که پراکسيج اينتا
. امـا  اسـتفاده شـود  دازول يحذف مترون يمد براآکار يعنوان روش به

ن مطالعه به همراه يسنتز شده در ا يسيت مغناطيافزودن نانوکامپوز
H2O2 ش يافـزا  يا طـور قابـل ملاحظـه    نـده را بـه  يدرصد حذف آلا

 ـيند ترکيان فريتوان ا ين رو ميدهد. از ا يم  يعنـوان روش ـ  را بـه  يب

ر از يپـذ  هينده نوظهور و سخت تجزين آلايحذف ا منظور بهسودمند 
دست آمده مشخص  ج بهيبر اساس نتاآب و فاضلاب به کار گرفت. 

ن يبهتر. داراستدازول را يب مترونيتخر ييستم تواناين سيشد که ا
دز ، ۷برابــر   pHســتم  ين سيــدازول در ايـ ـط حــذف مترون يشــرا

 ـيم ١٥٠ H2O2تر، غلظـت  يل درگرم  ١/٠ت ينانوکامپوز  درگـرم   يل
ک سرعت حـذف  ينتين سي. همچنبودقه يدق ١٨٠زمان تماس  و تريل

ت يــن پــژوهش از معادلــه شــبه درجــه اول تبعيــدازول در ايــمترون
م يبدون تنظ H2O2تواند به همراه  يت مين نانوکامپوزيد. لذا اينما يم

pH بالا مورد استفاده قرار  ييو با کارا يک روش اقتصاديعنوان  به
  .رديگ

  
  قدرداني -٥

اين مقاله با حمايت مالي شركت ميراب و شـركت آب و فاضـلاب   
استان خراسان جنوبي انجام شده است. نويسـندگان مقالـه قـدرداني    

تهران، دانشـگاه علـوم پزشـكي    خود را از دانشگاه علوم و تحقيقات 
  دارند. هاي نامبرده ابراز مي بيرجند و شركت
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)P(  T Std. 
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