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 چكيده
 كـه  شـود  مـي  اسـتفاده  پزشـكي  و دامپزشـكي  در گسـترده  طـور  به ها بيوتيك آنتي از اخير دهه چند رد: هدف و سابقه

. اسـت  آورده وجـود  بـه  خـاكي  و آبـي  موجـودات  بـراي  را اي بـالقوه  خطرهـاي  زيسـت  محيط در تركيبات اين حضور
 از مترونيـدازول  حـذف  رانـدمان  بررسـي  پـژوهش،  ايـن  از هـدف . باشـد مـي  هـا  بيوتيك آنتي اين از يكي مترونيدازول

 تيتـانيوم  و سـيليس  با شده دوپ آهن مغناطيسي نانوذرات با كاتاليزوري زني ازن فرآيند از استفاده با آبي هاي محلول
 .باشد مي اكسيد دي

 خصوصيات و گرفت قرار استفاده مورد Fe3O4@SiO2@TiO2 ذرات نانو سنتز منظور به ژل سل روش: ها روشمواد و 
 غلظـت  واكـنش،  زمـان  كاتاليست، دوز ،pH مانند پارامترهايي تأثير. شد بررسي EDX  و  SEM،XRD هاي آناليز با آن

 غلظت تغييرات. گرفت قرار بررسي مورد فرايند عملكرد برو تعيين بدام انداز راديكال  ، تعيين ميزان معدني سازيآلاينده
 .گرديد تعيين HPLC دستگاه توسط مترونيدازول

 آمد دست به بهينه شرايط عنوان به ليتر بر گرم 3 كاتاليست دوز ،pH=10 مطالعه اين در آمده دست به نتايج طبق :ها يافته
 حـذف  كـه  داد نشـان  نتـايج . يافـت  افـزايش  حـذف  رانـدمان  مترونيـدازول  غلظـت  كـاهش  و تمـاس  زمـان  افـزايش  با و

 بـرداري  بهـره  بهينه شرايط در TOC ميزان. مايدن مي تبعيت اول درجه سينتكي مدل از فرآيند اين وسيله به مترونيدازول
 .بود درصد 86

 طور به اكسيد دي تيتانيوم و سيليس با شده دوپ مغناطيسي آهن نانوذرات با كاتاليزوري زني ازن فرآيند: گيري نتيجه
 .باشد مي مترونيدازول حذف براي مناسبي روش و كند حذف را مترونيدازول تواند مي توجهي قابل

 
 اكسيد دي تيتانيوم و سيليس با شده دوپ آهن مغناطيسي نانوذرات كاتاليزوري، زني ازن مترونيدازول،: كليدي كلمات
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 مقدمه
در  گسـترده  طـور  بـه بيوتيك هـا   نتيآدر چند دهه اخير از 

كه حضور اين تركيبـات   شود ميدامپزشكي و پزشكي استفاده 
وجـودات آبـي و   م يرا برا اي بالقوه خطراتدر محيط زيست 

درصد از كـل   15در دنيا حدود  .1آورده است وجود بهخاكي 
كه امروزه به دليـل   باشند ميداروهاي مصرفي، آنتي بيوتيك ها 

تقاضاي بالاي استفاده از آنتي بيوتيك ها در صنايع دارويـي و  
را در زمينـه تصـفيه، حـذف و يـا  ورود      ها نگرانيكشاورزي، 

مطالعـات انجـام   . 2-4ش داده اسـت به محيط زيست افزاي ها آن
سـطحي،   هـاي  آبهـا در  كه آنتي بيوتيك دهد ميگرفته نشان 

 عنـوان  بـه زير زميني، خاك و فاضلاب وجود دارند و  هاي آب
تعادل طبيعي محيط  توانند ميبخشي از مواد شيميايي خطرناك 

 و باكتريايي مترونيدازول داراي خاصيت آنتي .4و5را تغيير دهند
ــودهالتهــا ضــد هــاي گــروه كــه در دســته انتــي بيوتيــك بي ب

 ناشي عفوني هاي بيماري درمان براي نيتروميدازول قرار دارد و
پروتوزوآهـا و همچنـين در غـذاي     و هوازي بي هاي باكتري از

گيـرد   ها مورد استفاده مـي  مرغ و ماهي براي از بين بردن انگل
كه در نتيجه در حيوانـات، پـرورش مـاهي و پسـاب صـنعت      

خصوصـيات   1جـدول شـماره   . 6-8شـود  وشت انباشـته مـي  گ
ــت    ــوده اس ــان نم ــدازول را بي ــيميايي متروني ــي و ش . فيزيك

براي  .7باشد زا مي زا و جهش مترونيدازول در مقادير بالا سرطان
ــدازول روش ــذب،   حــذف متروني ــل ج ــي از قبي ــاي مختلف ه

اكسيداسيون فتوشيميايي، الكتروفنتـون و بيولـوژيكي گـزارش    
هاي حذف داراي مزايا و  هر كدام از اين روش. 9-13شده است

. كنـد  هـا را محـدود مـي    معايبي هستند كه استفاده كردن از آن
ها داراي معايبي مثـل گرانـي، پيچيـدگي     طوركلي اين روش به

قابليت كاربرد در كشورهاي در حال توسعه، توليد زياد لجـن،  
اسيد و  ظرفيت جذب پايين، نياز به پيش تصفيه آب ورودي با

  .14باشد بالا رفتن سولفات در آب تصفيه شده مي
امروزه بـراي تجزيـه تركيبـات سـمي و آلاينـده مقـاوم و       

ي اكسيداسيون پيشـرفته  ندهايفرا، هيتجز ريدتجزيه و  رقابليغ
(AOPs) هاينـد فرا يـن اساس ا. 15مورد توجه قرار گرفته است 

ــك ــاليراد يلتش ــا ك ــ يه ــال م ــد يآزاد و فع ــبب  باش ــه س ك
 ـ يندهآلا يعمؤثر و سر يداسيونكسا و همچنـين   گـردد  يم ـ يآل
كربن  دياكس يدكامل به آب و  طور بهتركيبات آلي را  توانند يم

هاي  عنوان يك اكسيد كننده قوي از روش ازن به .16تثبيت كنند
هاي آلي در آب مي باشـد ولـي    مؤثر براي اكسيد كردن آلاينده

يل قابليت انحـلال پـايين   فرآيند ازن زني داراي مشكلاتي از قب
ازن در آب، اكسيداسيون ناقص تركيبات آلي موجود در آب و 

به همين خاطر امروزه يـك  . 17باشد پايداري كم آن در آب مي
شود كـه باعـث تجزيـه    كاتاليست به فرآيند ازن زني اضافه مي

فراينـد  . 18گـردد  هاي فعال مي شدن بيشتر ازن و ايجاد راديكال
 ــ ــي كاتاليس ــه دوازن زن ــورت تي ب ــن ص ــوژن( همگ  و) هم

هـاي   گيرد كه مكانيسـم  قرار استفاده مورد) هتروژن(غيرهمگن
ــق دو روش مســتقيم توســط   ــده از طري ــدني ســازي آلاين مع

ــول ــال    مولك ــد راديك ــط تولي ــتقيم توس ــر مس ــاي ازن و غي ه
فرايند ازن زني هتروژني به دليل . گيرد هيدروكسيل صورت مي
قابليت بازيافت مجـدد كاتاليسـت و    عدم توليد آلاينده ثانويه،

 .19و20اي يافته است هزينه پايين كاربرد گسترده
 هـاي  سايتنانو ذرات به دليل مساحت سطح بالا و وجود 

كاتاليست  عنوان بهفعال بيشتر جهت فعل و انفعالات شيميايي 
بـه نـانوذرات دي    تـوان  مـي كه از آن جملـه   شوند مياستفاده 

مشاهده شده است كه استفاده از دي . كرداكسيد تيتانيوم اشاره 
سبب تسريع حـذف   تواند مياكسيد تيتانيوم به همراه ازن زني 

كاتاليسـت هـا بـه     .21آبي شود هاي محلولدي متيل فتالات از 
 شوند ميآبي به سختي جدا  هاي محلولدليل اندازه كوچك، از 

اخير براي غلبه بر ايـن مشـكل از مغناطيسـي     هاي سالكه در 
هـدف از ايـن مطالعـه     .22كننـد  ميدن كاتاليست ها استفاده كر

نـانوذرات مغناطيسـي اكسـيد آهـن دوپ شـده بـا       استفاده از 
كاتاليست در فراينـد ازن   عنوان بهسيليس و تيتانيوم دي اكسيد 
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جهت  Semi batchزني كاتاليزوري غير همگن در يك راكتور 
اين راستا،  در. باشد ميحذف مترونيدازول از فاضلاب سنتتيك 

ــأثير ــان، دز pH ت ــت، زم ــتو  كاتاليس ــاي غلظ ــف  ه مختل

 .گرديدبر كارايي فرايند بررسي  مترونيدازول
 
 
 

 23خصوصيات فيزيكي و شيميايي مترونيدازول :1جدول 
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 ها روشمواد و 
كـه در   باشـد  يم ـ كـاربردي  -بنيـادي   نـوع  مطالعه از اين

 . گرديدانجام  يلوتپا ياسمق
 

 مواد و تجهيزات
از شركت مرك مواد شيميايي مورد استفاده در اين تحقيق 

براي انجام اين پژوهش، يك دستگاه راكتور  .شدندآلمان تهيه 
 1000از جنس شيشه مقـاوم بـه مـاده شـيميايي و بـا حجـم       

بـراي ازن  ). 1تصوير شماره(د استفاده قرار گرفتليتر مور يليم
دستگاه و  شركت پاسارگاداز دستگاه اكسيژن ساز  ها نمونهزني 

 يـت و بـا ظرف  ايـران ساخت كشـور   Danaliازن ژنراتور مدل 
تعيـين   منظـور  بـه  .اسـتفاده گرديـد  گـرم در سـاعت    6 مياس ـ

ــت ــاقي  غلظ ــاي ب ــتگاه   ه ــدازول از دس ــده متروني  HPLCمان
 UV/VIS 4200(مجهــز بـه دتكتــور  ،  Agilent 1260مـدل 

model(  آمريكا با سـتون  ساخت كشورC18    و در طـول مـوج
فاز متحـرك تركيبـي از اسـتونيتريل و    . نانومتر قرائت شد230

ميلـي ليتـر در دقيقـه     1با دبي  80به  20آب با درصد حجمي 
-HACH-HQمتـر مـدل    pHهـا از  محلول pHبراي تعيين . بود

USA ديداستفاده گر.  
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 مشخصات راكتور مورد استفاده در اين تحقيق :1شكل 
 يبردار نمونهشير  -4ازن ژنراتور   -3فلومتر   -2منبع اكسيژن   -1

 گازشوي هاي حاوي محلول يديد پتاسيم -6راكتور تماس  -5
 
 
 

نانو ذرات (آماده سازي كاتاليست  منظور به: سنتز كاتاليست
بـه ايـن   . ژل استفاده گرديـد -سل از روش) دي اكسيد تيتانيوم

طريق كه ابتدا نانو مگنت به روش همرسوبي بـه كمـك مـاده    
هسته نـانو ذره سـاخته شـد و     عنوان به Fe(III)و  Fe(II)اوليه 

بـه   اي قطـره  صـورت  بـه  (TEOS)تترا اتيل اورتـو سـيليكات   
مخلوط نانوذرات مگنتيك اضافه گرديد و سپس با اسـتفاده از  

روكـش روي   عنوان به TiO2از  اي لايهسل ژل فرآيند شيميايي 
براي محاسبه  .24و25نانو ذرات مغناطيسي سنتز شده، كشيده شد

pHzpc    نانوذرات مغناطيسـي شـده از روشpH drift   اسـتفاده
با اسـتفاده از عكـس اسـكن ميكروسـكوپي الكترونـي      . 26شد

)SEM (   و روش پراش اشـعه ايكـس)XRD (  مورفولـوژي و
 .ساخته شده مورد بررسي قرار گرفت الگوي نانوذرات

 

 روش انجام كار
 one factor at the timeجهت انجام آزمايشـات از روش  

ابتدا محلول اسـتوك مترونيـدازول بـا غلظـت     . استفاده گرديد
mg/l 1000  3(مورد نظر در آزمايش  هاي غلظتتهيه شده و ،

سـپس بـا    گرديـد، تهيـه  ) ميلي گرم در ليتر 40و  30، 20، 10
، غلظـت  pHاستفاده از مواد و تجهيزات مربوطـه و بـا تغييـر    

در فواصـل   هـاي لازم  و غلظت مترونيدازول، نمونـه  كاتاليست
بـا   كاتاليسـت  آوري جمـع ماني مشخص برداشت و پـس از  ز

توسط آنـاليز   TOC گيري اندازه .آهنربا مورد آناليز قرار گرفت
و روش ) Shimsdzu, TOC-VCSH(كتتـده كـل كـربن آلـي     

استاندارد براي آزمايشات آب  هاي روشكتاب B 5310 شماره 
بـراي تعيـين كـاهش رانـدمان بـه      . 27و فاضلاب انجام گرفت

واسطه حضور عوامل به دام انداز راديكال هيدروكسيل از ترت 
هـاي درجـه صـفر، درجـه يـك و       مدل. 28بوتانول استفاده شد

بـه   .درجه دو جهت بررسي سـنتيك واكـنش اسـتفاده گرديـد    
هاي حاصل، از ضريب  منظور تعيين تطبيق بهترين مدل با داده

بـه ايـن معنـي كـه     . اسـتفاده شـد  ) R2(رگرسيون همبسـتگي  
 .باشد دهنده بهترين مدل مي بالاترين ضريب رگرسيون نشان

 

 ها يافته
 ـينـانوذرات مغناط هاي  يژگيو اكسـيد آهـن    يس

 دوپ شده با سيليس و تيتانيوم دي اكسيد
ي نانوذرات دي اكسيد تيتانيوم مغناطيسي برا pHzpcمقدار 

ايـن خصوصـيت بـر روي    . آمـد  دسـت  به 18/6شده برابر با 
 2شـماره  شـكل  . گـذارد  مي تأثيرتجزيه ازن و راندمان فرايند 

كـه   دهد مينانوذرات دي اكسيد تيتانيوم را نشان  SEMالگوي 
ــت   ــروي مگنتي ــكل ك ــه ش ــيب ــند م  EDX )Energy  .باش

Dispersive X-ray(  ذرات  نــانوFe3O4@SiO2@TiO2  در
 Feو  Ti ،O ،Siوجود عناصـر   تأييدحاكي از  3شماره شكل 

-XRD )X، 4شـماره  در شكل . باشد ميدر ساختار نانوذرات 

ray diffraction (   هـاي  پيـك نانو ذرات آورده شده اسـت كـه 
كـه   TiO2و لايـه  ) Fe3O4(فـاز مگنتيـت    ي دهنده نشانپراش 

بـر اسـاس   . باشد ميه به كار رفته است، پوشش نانوذر عنوان به
 .باشد مينانومتر  100معادله شرر نيز متوسط اندازه نانوذرات 
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نانوذرات مغناطيسي اكسـيد آهـن دوپ شـده بـا      SEMعكس  :2شكل 
 سيليس و تيتانيوم دي اكسيد

 
 
 
 

 
 م دي اكسيدنانوذرات مغناطيسي اكسيد آهن دوپ شده با سيليس و تيتانيو  XRDالگوي  :3 شكل

 

 
 نانوذرات مغناطيسي اكسيد آهن دوپ شده با سيليس و تيتانيوم دي اكسيد EDXالگوي  :4 شكل

 
در نظر گرفته شده تحـت   ي دامنه، pH تأثيرجهت بررسي  مترونيدازول بر كارايي حذف pH يرتأثبررسي 

K
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 .تعيـين گرديـد   10تـا   3، تأثيرگـذار شرايط ثابت ساير عوامل 
، در شـود  مـي مشـاهده   1كـه در نمـودار شـماره     طوري همان

 .باشد ميراندمان حذف بيشتر ) =10pH(قليايي  هاي محيط

 
 ).يازن زن يقهدق 45 يست،كاتال يترگرم در ل 5/0 يدازول،مترون يتردر ل گرم يليم 40(  يندمحلول بر راندمان فرا يهاول pH يرتأث :1نمودار 

 
 ).يازن زن يقهدق 45و  10ابر با بر pH يدازول،مترون يتردر ل گرم يليم 40( بر راندمان حذف  يستدوز كاتال يرتأث :2نمودار 

 
 بـر كـارايي حـذف    سـت يدوز كاتالير تأثبررسي 

 مترونيدازول
حـذف   در كاتاليسـت كـردن غلظـت بهينـه     براي مشخص

ليتـر   در گـرم  3و  2، 1، 5/0، 2/0 يهـا  غلظـت مترونيدازول، 
نتايج حاصل از اين بخش  .قرار گرفت بررسي مورد تاليستكا

مشـاهده   .نمايش داده شده است 2از مطالعه در نمودار شماره 
ليتـر،   درگرم  3به  2/0كه با افزايش دوز كاتاليست از  شود مي

 .يابد ميراندمان حذف مترونيدازول افزايش 
 

 ييبر كارا يدازولمترون يهغلظت اول يرتأث يبررس

 حذف
 يـدازول مترونغلظت اوليـه   ريتأث، نتايج حاصل از 3ودار نم

با . دهد يمنشان يي فرايند ازن زني كاتاليزوري را بر روي كارا
بسـزايي بـر    ريتـأث  يـدازول مترونتوجه به نتايج، غلظـت اوليـه   

 طـور  همـان . راندمان حذف با فرايند ازن زني كاتاليزوري دارد
دقيقه، بـا افـزايش    10در زمان تماس  دهد يمكه نمودار نشان 

در ليتر، كـارايي   گرم يليم 40به  3از  يدازولمترونغلظت اوليه 
 .ابدي يمدرصد كاهش  98/68درصد به  100فرايند از 
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 ) gr/L 3 دوز كاتاليستاوليه،  pH=10(ير غلظت اوليه مترونيدازول بر راندمان تأث :3نمودار 

 

 
 ).يستكاتال يترگرم در ل 3و  10برابر با  pH يدازول،مترون يتردر ل گرم ميلي 40( ان حذف راندم يزمان واكنش بر رو تأثير :4نمودار 

 

 ير زمـان تمــاس بـر كــارايي حــذف  تــأثبررسـي  

 مترونيدازول
در بـازه   حـذف مترونيـدازول   زمان تماس در فراينـد  تأثير

نتايج ارائه شـده  . مورد بررسي قرارگرفت دقيقه 45تا  2زماني 
بودن زمان واكنش را در طي اين  تأثيرگذار 4 در نمودار شماره

رانـدمان   شـود  مـي كه مشاهده  طور همان. دهد ميفرايند نشان 
 .شود ميحذف مترونيدازول با افزايش زمان زياد 

 

 يدازولمتروني سينتيك تجزيه بررس
 اول درجهدرجه صفر،  سينتيك معادلات از، مطالعه اين در

 در نمـودار . گرديـد  سـتفاده ا هـا  داده آنـاليز  دوم براي درجه و
 شـده  دادهسينتيك واكنش حذف مترونيـدازول نشـان    5شماره 

واكـنش بـا ضـريب     شـود  مـي گونه كـه مشـاهده    همان. است
 .كند پيروي مي 1از سينتيك درجه  9895/0رگرسيون 
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دوز ،  mg/l 40 ،10=pH اوليـه غلظـت مترونيـدازول   (كاتـاليزوري  ررسي مدل سينتيكي درجه صفر، درجه اول و درجه دوم در فرايند ازن زنـي  ب :5نمودار 
 )دقيقه 2-30، زمان gr/L 3 كاتاليست

 

 
دوز ،  mg/l40 ،10=pH ه غلظـت مترونيـدازول اولي ـ  (ير ترت بوتانول بر راندمان حذف مترونيدازول در فراينـد ازن زنـي كاتـاليزوري    تأثبررسي : 6نمودار 
 )gr/L 3 كاتاليست

 

بدام انداز راديكال بر كارايي حـذف   يرتأثبررسي 

 مترونيدازول
براي تشخيص توليد راديكال هيدروكسـيل در فراينـد ازن   

اسـتفاده   زني كاتاليزوري از بدام انداز راديكال تـرت بوتـانول  
 6يكـال در نمـودار   بـدام انـداز راد   يرتـأث  يبررسنتايج . گرديد

ف ملاحظه گرديد كه كـاهش رانـدمان حـذ   . آورده شده است
 1(مترونيدازول در فرايند ازن زني كاتاليزوري با ترت بوتانول 

 .باشد يمدرصد  21/5، پس از پايان واكنش )گرم در ليتر
 

 TOCميزان  يبررس
ــذف   ــزان ح ــاليزوري در    TOCمي ــي كات ــد ازن زن فراين

نتـايج  . دقيقه مورد سنجش قرار گرفـت  45و  15، 5 هاي زمان
 TOCميـزان  . ه شده اسـت نشان داد 7حاصل از آن در نمودار 

دقيقـه از زمـان واكـنش     45در شرايط بهينـه بعـد از گذشـت    
 .يابددرصد كاهش مي 68/87
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 )gr/L 3 دوز كاتاليستاوليه،  mg/l 40 ،10=pHغلظت مترونيدازول ( TOCميزان حذف  :7نمودار 

 
 )gr/L 3 دوز كاتاليست،  mg/l40 ،10=pH ه غلظت مترونيدازول اولي(ير فرآيندها به تنهايي بر راندمان حذف مترونيدازول تأثبررسي : 8نمودار 

 

  فرآيندهاتاثير مجزاي 
ازن زنـي   بـه تنهـايي در فرآينـد     فرآيندهاتاثير هر يك از 

كاتاليزوري در شرايط بهينه، مورد آزمـايش قـرار گرفتنـد كـه     
 .شـود ملاحظـه مـي   8نتايج مربوط به آن را در نمودار شـماره  

دقيقـه،   30دهد در زمـان تمـاس   نمودار نشان مي همانطور كه
 و كاتاليست به تنهـايي   COP ،SOPراندمان حذف در فرآيند 

 .باشدمي 7/13و  15/83، 32/99به ترتيب 
 

 بحث
 بر كارايي حذف مترونيدازول pH يرتأثبررسي 

pH  محــيط يكــي از متغيرهــاي مهــم در فراينــد ازن زنــي
باشد،  يرگذارتأث تواند يمريق از دو ط pH. باشد يمكاتاليزوري 

يكي انتقـال ازن از فـاز گـازي بـه مـايع و ديگـري از طريـق        
هاي اسيدي  pHدر  .29و30مختلف هاي يكالرادازن به  ي يهتجز

مسـتقيم تركيبـات آلـي را اكسـيد      صـورت  بهبخاطر اينكه ازن 
مقدار ازن در محلول مورد آزمايش كـم   كه ييآنجا ازو  كند يم
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كه در نمودار  طور همان. 31مان حذف پايين است، راندباشد يم
رانـدمان حـذف نيـز     pHبا افزايش  شود يمملاحظه  1شماره 

 هاي يكالرادتجزيه ازن به افزايش كه علت آن  يابد يمافزايش 
هيدروكسيل  هاي يكالرادجايي كه آنو از  باشد يمهيدروكسيل 

يجـه  در نت ،پتانسيل اكسيداسيون بيشتري نسـبت بـه ازن دارنـد   
 . 29يابد يمراندمان حذف افزايش 

 در سـطح  غالـب  سـطحي  الكتريكـي  بار طبيعي حالت در
 منفـي  يـا  مثبـت  صـورت  به است ممكن ها كاتاليزور مختلف

 عامـل  ويـژه گـروه هـاي    بـه  سطحي خصوصيات به كه باشد
 بـا  .دارد بسـتگي  كاتـاليزور  دهنـده  تشـكيل  اجزاي و سطحي
 كاتـاليزور  سـطح  در غالب بار pHzpc از بالاتر به pH افزايش

الكتريكي  بار pHzpcاز  تر پايين به pH كاهش و با شده منفي
 در پديـده  ايـن  .32گـردد  مـي  مثبـت  كاتاليزور تحت در غالب

 مي مهم بسيار كاتاليزوري زني حضور مكانيزم تعيين و بررسي
ــد ــزان .باش ــانيوم   pHzpc مي ــيد تيت ــانوذرات دي اكس ــراي ن ب

 تـوان گفـت،  كـه مـي   باشـد  مي 15/6 مغناطيسي شده برابر با
 از كمتـر  pH درنانوذرات دي اكسيد تيتانيوم مغناطيسـي شـده   

 و منفـي  بار داراي مقادير اين از بالاتر مثبت و بار داراي 15/6
 pHبـا توجـه بـه     .باشـد  مـي  بار بدون هاننزديكي هاي آ در

 :20دهدهاي زير در سطح نانوذره رخ ميمحيط واكنش

)1 (2TiOH H TiOH pH pHzpc+ ++ ←→ <  

)2( 2TiOH H TiO H O pH pHzpc− −+ + >←→ 
Zhao  و همكارانش دريافتند كه با افزايشpH  11به  3از ،

هاي منگنز، رانـدمان   يستالكردر فرايند ازن زني كاتاليزوري با 
 .33يابد يمحذف نيتروبنزن افزايش 

ي كه كرمـاني و همكـاران بـا عنـوان ازن زنـي      ا مطالعهدر 
انجام  Fe3O4@SiO2@TiO2ي كاتكول با استفاده از كاتاليزور

دادند به اين نتيجه رسيدند كه، حداكثر ميزان حـذف كـاتكول   
 .20قليايي بدست مي آيد pHدر فاضلاب نيز، در 

 بر كارايي حذف مترونيدازول ستيدوز كاتالير تأثبررسي 
در فراينـد ازن   يبـردار  بهـره پارامترهـاي   ينتر مهميكي از 

مطالعـه   هنتيج ـ. باشـد  يمزوري، مقدار دوز كاتاليزور زني كاتالي
كه با تغيير ميزان دوز كاتاليزور، تغييـر در   دهد يمحاضر نشان 

كه هـر چـه دوز    يا گونه به شود يمميزان راندمان حذف ايجاد 
. يابـد  يم ـميزان راندمان نيز افـزايش   يابد يمكاتاليزور افزايش 

فعال  هاي يتساسطح و افزايش ميزان كاتاليزور باعث افزايش 
و در  شـود  يم ـشده و اين افزايش منجر به افزايش جذب ازن 

ليد راديكال در سطح كاتـاليزور  سطحي و تو يها واكنشنتيجه 
كرمـاني و   ي مطالعـه . 34و35يابـد  يم ـو در حجم مايع افـزايش  

همكــاران بــر روي حــذف كــاتكول توســط روش ازناســيون 
كسيد آهـن دوپ شـده بـا    كاتاليزوري با نانوذرات مغناطيسي ا
كه بـا افـزايش دوز    دهد يمسيليس و تيتانيوم دي اكسيد نشان 

 .20يابد يمكاتاليست، راندمان حذف كاتكول افزايش 
 

 ييبر كارا يدازولمترون يهغلظت اول يرتأث يبررس

 حذف
كـه بـا    نشان داد مترونيدازولبررسي تغييرات غلظت اوليه 

. يابــد مــيكــاهش  رانــدمان حــذفافــزايش غلظــت آلاينــده، 
در زمان  مترونيدازول گرم بر ليتر ميلي 3غلظت در  كه طوري به

اين در حالي اسـت  . رسد مي 100دقيقه، راندمان حذف به  10
دقيقه رانـدمان   10در زمان  گرم بر ليتر، ميلي 40غلظت كه در 
آيـد   درصدي براي مترونيدازول بـه دسـت مـي    98/68حذف 

لظت آلاينـده، در شـرايطي كـه    با افزايش غ .)4شماره  شكل(
همه پارامتر هاي ديگر مانند ميزان ازن ورودي، دوز كاتـاليزور  
و زمان واكنش ثابت است و ميزان يكسـاني از اكسـيد كننـده    

 صـورت  بـه كه با افزايش غلظت آلاينده تجزيـه   شود يمتوليد 
بـالاتر   يهـا  غلظـت و تجزيه آلاينـده در   گيرد ينمكامل انجام 

از اين مطالعه بـا   آمده دست بهنتايج . 36گيرد يم صورت يكند به
و كيوفنگ ژوآ و همكاران كـه  نتايج مطالعه عبدلي و همكارن 

به ترتيب بر روي حذف مترونيدازول و حذف رنگ متيل بلـو  
 .37و38خواني داردبا فرآيند ازن زني كاتاليزوري انجام دادند هم
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ير زمـان تمــاس بـر كــارايي حــذف   تــأثبررسـي  

 دازولمتروني
بـا افـزايش زمـان     شود كه ميمشاهده  4در تصوير شماره 

وقتـي زمـان واكـنش     .يابـد  تماس راندمان حذف افزايش مـي 
مــاده اكســيد كننــده ماننــد ازن و راديكــال  يابــد يمــافــزايش 

 ـ نانوذرات افزايشاز ناشي هيدروكسيل توليد شده  و  يابنـد  يم
-يـه مـي  بنابراين مولكول ازن با قدرت و سرعت بيشتري تجز

 كندحذف تواند ميرا  يندهآلادر نتيجه درصد بالاتري از گردد 
كـه عبـدلي و    يا مطالعـه در . يابد يمو راندمان حذف افزايش 

همكـاران بــر روي حـذف مترونيــدازول بـا فراينــد ازن زنــي    
انجام دادند، بـه   Mgoكاتاليزوري با كربن فعال اصلاح شده با 

ان تمـاس رانـدمان حـذف    اين نتيجه رسيدند كه با افزايش زم
 .37يابد يممترونيدازول افزايش 

 
 يدازولمتروني سينتيك تجزيه بررس
بررسي سنتيك حـذف مترونيـدازول، بـر اسـاس      منظور به
در فراينـد، نتـايج    آمـده  دسـت  بههاي  هاي سرعت واكنش ثابت

نتايج اين مرحله از آزمايش نشان داد كه سرعت . تفسير گرديد
ول تابع زمان واكنش بوده و از واكنش كاهش غلظت مترونيداز

كـه توسـط دادبـان و     يا مطالعـه در . كنـد  پيروي مـي  1درجه 
 ـهمكاران بر روي حذف فنل بـا فراينـد     يزوريكاتـال  يازن زن

بسـتر   روي شـده  يتتثب  Fe3O4ن، با استفاده از نانوذراتناهمگ
فعال انجام دادند، نشان دادند كه مدل كينتيكي از معادلـه   كربن
 .39كند يمه يك پيروي درج

 

بدام انداز راديكال بر كارايي حـذف   يرتأثبررسي 

 مترونيدازول
نشان داده شـده اسـت، افـزودن     6كه در نمودار  طور همان

ير را در فراينـد ازن  تـأث ، كمتـرين  COPترت بوتانل به فرايند 

كم ترت بوتانول در واكنش  يرتأثعلت . زني كاتاليزوري داشت
بيان كرد كـه ايـن تركيـب در واكـنش بـا       ونهگ ينا توان يمرا 

سرعت بالاتري نسـبت بـه مولكـول ازن    راديكال هيدروكسيل 
خود را بـر كـاهش رانـدمان مـي      يرتأثمستقيم  طور بهداشته و 

آزاد هيدروكسل در ايـن فراينـد    هاي يكالراد ،گذراد در نتيجه
نتايج مشابه در مطالعـه   .28نقش مهمي در حذف كاتكول دارند

و  Qiتريكلروآنيـزول كـه توسـط    -2،4،6زني كاتاليزوري ازن 
همكاران انجام شد گزارش شده است كه فرايند اكسيداسـيون  

ير بدام انداز راديكال قرار گرفته اسـت،  تأثكمتر تحت  ها آندر 
و  علت اين است كه توليد راديكال و اكسيداسـيون در سـطح   

 .40شود يمكاتاليست انجام 

 گيري يجهنت
العه، كارايي حذف مترونيدازول توسـط فرآينـد   در اين مط

اثـرات  (ازن زني كاتـاليزوري در شـرايط آزمايشـي گونـاگون     
مـورد  ) و دوز كاتاليسـت، غلظـت آلاينـده و زمـان     pHتنظيم 

بـه نتـايج بدسـت آمـده در ايـن       با توجه .بررسي قرار گرفت
، دوز كاتاليسـت، زمـان   pHگفت كه با افزايش  توان يممطالعه 

كاهش غلظت آلاينده رانـدمان حـذف مترونيـدازول    تماس و 
فرآينـد ازن زنـي    آمـده  دست بهنتايج  باتوجه به. يابد يمافزايش 

كاتاليزوري با استفاده از نانو ذرات دي اكسيد تيتانيوم به دليـل  
روش مناسبي بـراي حـذف    تواند يمكم و كارايي بالا  ي ينههز

  .باشد مترونيدازول 
 

 سپاسگزاري
هاي مالي و معنـوي دانشـگاه علـوم    ه از حمايتوسيلبدين

 3212434پزشكي البرز براي انجـام طـرح تحقيقـاتي بـا كـد      
 .آيدتشكر و قدرداني به عمل مي
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ABSTRACT 
 
Background and Objective: Antibiotics are widely used in veterinary and medicine in the last few 
decades which presence of these compounds has made potential risks for aquatic and terrestrial 
organisms in the environment. Metronidazole is one of these antibiotics. The purpose of this study 
was investigation of the efficiency of metronidazole removal from aqueous solutions using a catalytic 
ozonation process with magnetic nanoparticles of iron oxide doped with silica and titanium dioxide. 
Materials and Methods: The sol gel method was used to synthesize Fe3O4@SiO2@TiO2 

nanoparticles and its properties were investigated by SEM, XRD and EDX analyzes. The effect of 
parameters such as pH, catalyst dose, reaction time, contaminant concentration, determining the 
mineralization and scavenger effect were investigated on the process performance. Changes in 
metronidazole concentration were determined by HPLC. 
Results: According to the results of this study, pH =10 and catalyst dose of 3 g /l were obtained as 
optimum conditions and the removal efficiency increased with increasing of contact time and 
decreasing in the concentration of metronidazole. Results showed that the removal of metronidazole 
followed first degree model by this process. Rate of TOC was 86% under optimal operating 
conditions. 
Conclusion: Catalytic ozonation process with magnetic nanoparticles of iron oxide doped with silica 
and titanium dioxide can significantly remove metronidazole and it is an appropriate method for 
removal of metronidazole. 
 
Keywords: Metronidazole, Catalytic ozonation, Magnetic nanoparticles of iron oxide doped with silica 
and titanium dioxide 
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