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  چكيده
يي است كـه بـه طـور گسـترده در كشـاورزي مـورد اسـتفاده قـرار         ها كشآفت ن يتر مهمديازينون يكي : زمينه و هدف

به منابع آبي به يك مشـكل زيسـت   ها  اين تركيبات، مقاوم به تجزيه بيولوژيكي هستند ورود آنه از آن جايي ك .دگير يم
 مؤثررفته الكتروفنتون به بررسي پارامترهاي محيط جدي تبديل شده است لذا در اين مطالعه با فرايند اكسيداسيون پيش

  .دش خواهددر  حذف ديازينون از آبهاي زير زميني پرداخته 
ير پارامترهـاي عمليـاتي   تـأث اين مطالعه به صورت تجربي و در مقياس آزمايشگاهي صورت پذيرفت و  :ها روشمواد و 

ش ، زمـان واكـن  )mA.cm-210-1(ن ، دانسـيته جريـا  )3-9(ل محلو pH، )mg.L-130-1(ن مهم از جمله غلظت اوليه ديازينو
)min15-2 ( يد هيدروژن پر اكسو مقدار)µL.L-1100-20 (  بهينـه سـازي توسـط نـرم افـزار      . مورد بررسي قـرار گرفـت

  . يل مدل پيشنهادي به روش آناليز واريانس صورت پذيرفتتحلو خ طراحي آزمايش و از روش سطح پاس
 10، زمان 3برابر با  mg.L-1 88/6، pH يازينوندشرايط بهينه شامل غلظت اوليه ت ازينون تحراندمان حذف دي: يافته ها

در ؛ و در صد تعيين شد 5/98برابر با  µL.L-1 78/83يد هيدروژن پر اكسو ميزان  mA.cm-2 18/8 دقيقه، دانسيته جريان
 ميزان غلظت ديـازينون در آب زيرزمينـي   ينهمچن. باشد يم kWh.m-3 524/0 اين شرايط ميزان مصرف انرژي برابر با

µg.L-1 053/0±934/0 اندازه گيري شد كه مقدار آن بعد از اعمال فرايند الكتروفنتون تحت شرايط بهينه به صفر رسيد.  
بر اساس نتايج به دست آمده فرايند الكتروفنتون يك تكنيك كارامد جهت حذف ديازينون و همچنـين سـاير   : گيري نتيجه

  . باشد يم از منابع آبي لي مقاوم به تجزيه بيولوژيكيتركيبات آ
  

 .اكسيداسيون پيشرفتهديازينون، الكتروفنتون، تجزيه، روش سطح پاسخ، : كليدي كلمات
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  مقدمه 
آب يكي از اجـزاي مهـم چرخـه زنـدگي انسـان و سـاير       

نگهداري و جلوگيري از  ،كيفيت. شود موجودات محسوب مي
آلي، معدني و بيولـوژيكي از  هاي  آلوده شدن آن توسط آلاينده
يكـي از   هـا  كـش آفـت  . باشـد  يم ـاهميت خاصي برخـوردار  

باشند كه به علت رشد روزافزون جمعيـت   يمآلي هاي  آلاينده
و افزايش نياز به توليدات كشاورزي و مواد غذايي و همچنـين  

هـا در   هاي منتقلـه توسـط آفـات، اسـتفاده از آن     كنترل بيماري
بخش كشاورزي افزايش يافته است اما به دليـل عـدم آشـنايي    

اين سموم و اصول صـحيح  از اثرات زيان بار ها  مصرف كننده
اين كار بـه طـور نـاقص و يـا بـي رويـه صـورت         ،سم پاشي

هــاي ســطحي و  هــاي اخيـر آلــودگي آب  در ســال 1.دگيــر مـي 
زيرزميني با سموم مختلف توسط بسياري از محققين گـزارش  

هـاي   توانند از طريق نفوذ زهاب ها مي آفت كش 4-2.شده است
؛ و زيرزميني راه يابنـد هاي  خاك و سفره آبهاي  لايه آلوده در

همچنين توسط جريانـات سـطحي باعـث آلـودگي منـابع آب      
توان به آفت  ي مورد استفاده در جهان ميها كشاز آفت . شوند
هـا   هاي ارگانوكلره، ارگانوفسـفره، كاربامـات و پيريترئيـد    كش

سموم ارگانو كلره به دليل ايجاد مقاومت در آفـات  . اشاره كرد
گيرد ولي سـموم   ي مورد استفاده قرار ميگياهي به ميزان كمتر

ارگانو فسفره و كاربامات براي مبارزه با آفات گياهي بيشـترين  
ميزان مصرف را به دليـل در دسـترس بـودن و ارزان بـودن و     

كنند، به  دليل اينكه بر طيف وسيعي از آفات اثر مي همچنين به
و تـرين   تركيبات ارگانوفسفره بـزرگ  . اند داده اختصاصخود 
 40هـاي موجـود هسـتند و حـدود      ترين گروه آفت كش متنوع

. دهنـد  هاي ثبت شده در جهان را تشكيل مـي  درصد آفت كش
باشـد كـه    هاي ارگانو فسـفره مـي   ديازينون يكي از حشره كش

گياهـان   ،براي كنترل انواع حشرات در محصولات كشـاورزي 
 ـ  . شـود  زينتي، و ميوه و سبزيجات استفاده مي ا ايـن تركيبـات ب

فسفريلاسيون جايگاه فعال آنزيم كـولين اسـتراز باعـث مهـار     
نظر سازمان بهداشت  سميت اين سم از. شود يمعملكرد آنزيم 

طبقـه   II باشد كه در دسته جهاني جزء مواد با خطر متوسط مي

نانو گـرم   350گردند و براي موجودات آبزي در حد  بندي مي
 444تـا   90دود ح ـ ،بر ليتر است و دز كشنده آن براي انسـان 

 5.ميلي گرم در هر كيلـوگرم وزن انسـان گـزارش شـده اسـت     
ــا      ــه اروپ ــط اتحادي ــازينون توس ــاز دي ــت مج ــداكثر غلظ ح

مشكلات و پيامدهاي  6.ميكروگرم در ليتر تعيين شده است1/0
حضور ديازينون در آب بر حسـب غلظـت آن متفـاوت بـوده     

در  است به طوري كه عوارض كوتاه مدت مانند سـردرد، درد 
ناحيه شكم، سرگيجه، سردرد، دوبيني، تهوع، مشكلات پوستي 

تـوان بـه    باشد و از عوارض بلنـد مـدت آن مـي    و چشمي مي
افزايش احتمال بـروز مشـكلات تنفسـي، اخـتلالات حافظـه،      

 8, 7, 5 .سـرطان و نابـاروري اشـاره كـرد     ،افسردگي، پاركينسون
از منـابع آبـي از اهميـت خاصـي      هـا  ف آنبنابراين لزوم حـذ 

ي مختلفــي از جملــه هــا روشتــاكنون . باشــد يمــبرخــوردار 
ــكتكن ــطحي   ي ــذب س ــاي ج ــيون 7،ه ــدهاي  9،فيلتراس فراين

جهـت حـذف ديـازينون    ... و  6انعقاد الكتريكـي  10،بيولوژيكي
ذكر شده هاي  هر كدام از روش. مورد بررسي قرار گرفته است

باشــند بــه عنــوان مثــال  مــي داراي مزايــا و محــدوديت هــايي
جذب سطحي با توجه به طراحي ساده و سـهولت  هاي  تكنيك

بالاي آلاينـده  هاي  در مديريت، داراي راندمان پايين در غلظت
از طرف ديگـر،  . باشند مي نيازمند احياء جاذب بوده و همچنين

 باشند يمي فيلتراسيون داراي راندمان بالايي در تصفيه ها روش
مولكـولي بـالا كـارايي    هـاي   بـا وزن ها  آلايندهف اما براي حذ

گـردد و   مي مشاهدهها  چنداني نداشته و مشكل گرفتگي غشاء
ــاء  ــين غش ــا  همچن ــق  ه ــداري دقي ــد نگه ــنيازمن ــند يم . باش

 هـاي  بيولوژيكي نيز به دليل اينكـه در غلظـت  هاي  فرايندهاي

 بيولــوژيكي فعاليــت بــر اثــر بازدارنــدگي آلاينــده، بــالاي

در امـر   تجزيـه فاضـلاب داشـته و    مسئولي ها مسيكروارگانيم
. د با محـدوديت مواجـه شـده انـد    كنن يمتصفيه اختلال ايجاد 

م كارايي بالايي كه غانعقاد الكتريكي علي رهاي  همچنين روش
. باشند مي دارند به دليل توليد لجن نيازمند تاسيسات دفع لجن

ها و نـواقص موجـود در فراينـدهاي     يتمحدودلذا با توجه به 
هـاي نـوين نظيـر     ياورتوان بـا كـاربرد فن ـ   يمذكر شده فوق، 
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. تصـفيه اي را بهبـود بخشـيد   هاي  فرايند ،اكسيداسيون پيشرفته
بـا   الكتروفنتـون ه اكسيداسـيون پيشـرفت  هاي  در اين ميان فرايند

هاي منحصر به فرد ازجمله راندمان قابل توجه  يژگيوتوجه به 
امكـان   ،زمان واكنش بسيار پايين ،ي بالاي آلايندهها غلظت در

مـورد توجـه   ... و لجـن بسـيار كـم و    ها  معدني سازي آلاينده
 ينـدي فنتـون فرا  ينـد فرا .تبسياري از محققان قرار گرفته اس ـ

و  يتـي آهـن دو ظرف  يـون است كه در آن به صورت همزمـان  
مورد اسـتفاده  ها  يندهآلا يداسيونجهت اكس يدپر اكس يدروژنه

قادر اسـت   يدروكسيله راديكال) 2و  1واكنش ( گيرد يقرار م
 يدروكسـيله وارد واكنش شود و با ه آلي يباتسرعت با ترك به

 يسـم مكان يـك  يط ـ يبـات، ترك ينكردن ا يدروژنهه ياكردن و 
  11،12.برود يشپ يباتترك ينكردن كامل ا يتا معدن يكاليراد

Fe2
+ + H2O2 → Fe3+ + •OH + OH-             1(واكنش(  

 R• + H2O → •OH + RH                           2(واكنش(  
 يانآهن از جر يوناستفاده از  يفنتون به جا ينداگر در فرا

 يتـي آهـن دو ظرف  يـون  يدآهن جهت تول كترودو ال يسيتهالكتر
در لـذا   13؛شـود  يم ـ يدهالكتروفنتون نام يندفرا يناستفاده شود ا

اين مطالعه به كارايي فرايند الكتروفنتـون در حـذف ديـازينون    
از جملـه زمـان    مـؤثر ي زيرزميني و بررسي پارامترهاي ها آب

دانسـيته جريـان و   ، محلول، غلطت اوليه ديازينون pH ،واكنش
  .يد هيدروژن پرداخته شدپر اكسميزان 

  
  ها مواد و روش

آزمايشـگاهي  اين مطالعه به صورت تجربـي و در مقيـاس   
انجام شد و از يـك راكتـور بـا جريـان ناپيوسـته و از جـنس       

ميلـي ليتـر و    250و حجم مفيد  8×6×6پلكسي گلاس با ابعاد 
جهت انجام آزمايشـات   4×1دو الكترود از جنس آهن با ابعاد 

، pHاستفاده شد از اسيد سولفوريك و سود براي جهت تنظيم 
تنظـيم دانسـيته    بـراي  MEGATEK-3005Dو از منبع تغذيـه  

بـه عنـوان    mg.L-1 50 در غلظـت  Na2SO4جريان و از نمـك  
به صورت دستي و در مقادير  H2O2؛ و استفاده شدت الكترولي

تعيـين غلظـت ديـازينون بـا     . مشخص به راكتور اضافه گرديد
 (C18 column 250×4.6×5 mm) و HPLCاستفاده از دسـتگاه  

 220طـول مـوج   ) 30/70(فازهـاي متحـرك متـانول و آب     با
مــورد ســنجش قــرار  mL/min 8/0 نــانومتر ســرعت جريــان

آناليز دادها توسط نرم افزار طراحـي آزمـايش انجـام     14.گرفت
از معادلـه  ه شد ميزان راندمان حذف و مصرف انرژي با استفاد

  16, 15.دمحاسبه ش 2و  1

		Removal%                  )  1( معادله ൌ 	
େబିେ౪
େబ

ൈ 100						 

C0  : ميلي گرم بر ليتر(غلظت اوليه ديازينون(،  
 Ct : ميلي گرم بر ليتر(غلظت ديازينون بعد از واكنش(   

E                        )2(معادله  ൌ ቀ
୍୲


ቁ																																		  

U: مصرفي بر حسب ولت،  ولتاژI:  ،جريان بر حسب آمپر
t : ،زمان بر حسب ساعتV : حجم راكتور بر حسب ليتر وE :

  . 15  (kwh.m-3)ميزان انرژي بر حسب  
  

  طرح آزمايش و تحليل آماري
طراحي مطالعه با اسـتفاده از نـرم افـزار طراحـي آزمـايش      

(Design Expert)  فاكتورهـاي اصـلي و اثـر     نيـي منظور تعو به
بـا هـدف كمتـرين تعـداد      ،و اثـرات مربعـي   هـا  آنمتقابل بين 

آزمايش و صرفه جـويي در زمـان و هزينـه، از روش شناسـي     
زيـر   (Response Surface Methodology (RSM))سـطح پاسـخ   

 Central Composite Design) شــاخه طــرح مركــب مركــزي

(CCD))روش شناسـي سـطح پاسـخ، شـيوه اي     . ، استفاده شد
تغيـر پاسـخ بـا    است كه به برآورد رابطه ميان يك يا تعدادي م

ي هـا  شيآزمـا تعدادي متغير مستقل، از طريق مجموعـه اي از  
در . ي تحليل رگرسيون اختصاص داردها روشطراحي شده و 

 يبـه بررس ـ طراحي آزمايش مطالعه با استفاده از نرم افزار  ينا
و  يـان جر يتهدانس ـ يـازينون، د يـه غلظـت اول  يفاكتورهـا  يرتأث

 5در  يـازينون حـذف د  ينـد بـر فرآ  يـدروژن ه يدغلظت پراكس
  .پرداخته شد 1سطح مطابق جدول 
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  متغيرها و محدوده مورد مطالعه: 1جدول 

  واحد  فاكتور
علامت كد 

  شده
علامت 
  واقعي

  سطوح
α-  1-  1  صفر+  α+  

  mg.L-1 X1 A 1  87/6  5/15  12/24  30  غلظت ديازينون
  mA.cm-2 X2 B 1  82/2  5/5  17/8  10 دانسيته جريان

  H2O2  µL.L-1 X3 C 20  21/36  60  78/83  100 غلظت
  

همچنــين رانــدمان حــذف بــه عنــوان پاســخ در طراحــي  
. نشان داده شـده اسـت   2آزمايشات انتخاب شد كه در جدول 

پس از انجام آزمايشات و وارد كردن مقادير پاسـخ در جـدول   
جهت . نرم افزار، انتخاب مدل صورت گرفت طراحي آزمايش

 ANOVAاز آزمـون آنـاليز واريـانس    هـا   تجزيه و تحليل داده
در قالب مدل رگرسيون چند جمله اي خ استفاده شد متغير پاس

نمايش داده شده اسـت بـه صـورت تـابعي از      3كه در معادله 
  .17, 15.متغيرهاي مستقل ارائه گرديد

Y) 3(معادلــــــه  ൌ b  ∑ b୧x୧
୬
୧ୀଵ  ∑ ∑ b୧୨x୧x୨

୬
୨ୀଵ

୬
୧ୀଵ 

∑ b୧୧x୧
ଶ୬

୧ୀଵ    
 bi، از مبــدأعــرض   b0متغيــر پاســخ، Yدر معادلــه فــوق، 

و  Yاز يون محاسبه شده از مقادير بدسـت آمـده   رگرسضريب 
Xi  ســطوح كــد گــذاري شــده از متغيرهــاي مســتقل اســت، 

Xiو  XiXj يها بخش
ثـر  ا(ش به ترتيب شامل ضوابط برهمكن 2

كيفيت بـرازش معادلـه بـا و     .دباش يمو اثر درجه دوم ) متقابل

متعـادل شـده    R2ير و مقـاد  R2استفاده از ضرايب به دست از 
R2.Adj  05/0مــورد ارزيــابي قــرار گرفــت و p<  بــه عنــوان
  .  19, 18 داري مناسب در نظر گرفته شد  معني

  
  ها يافته

  محلول pH ريتأث
مـورد بررسـي    9تا  2 محدودهدر  pHير تأثدر اين مطالعه 

نشـان داده شـده اسـت     1كه در نمودار  گونه همانقرار گرفت 
در %  65/91به ميزان  3برابر با  pHبيشترين راندمان حذف در 

رانـدمان   pHدقيقه به دست آمد و با افـزايش   10زمان واكنش 
 9برابر با  pHيابد به گونه اي كه در  يمحذف به شدت كاهش 

كمتـر  هـاي    pHهمچنين در . رسد يم%  7/3راندمان حذف به 
 2برابر با  pHدر ه كند به طوري ك يمراندمان حذف افت  3از 

  .رسد يم%  34/80دقيقه به  10راندمان حذف پس از 

 
  )mA.cm-2 5 دانسيته جريانو  µL.L-170 يد هيدروژنپر اكس، غلظت  mg.L-110غلظت اوليه ديازينون (بر راندمان حذف ديازينون  pHير تأث :1نمودار 
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  طراحي آزمايشات سطح پاسخ بر اساس مقادير كد شده و واقعي :2جدول 
راندمان حذف پيش 

  (%)بيني شده 
راندمان حذف 

  (%)مشاهده شده 
شماره مقدار كد شده مقدار واقعي

 C (µL.L-1) B (mA.cm-2) A (mg.L-1) X3 X2 X1 اجرا

6584/61  37/62  00/100  50/5  50/15  68/1  0 0 1 

4265/53  36/54  22/36  82/2  88/6  1-  1-  1-  2 

2690/72  45/71  00/60  00/10  50/15  0 68/1  0 3 

5631/88  40/88  00/60  50/5  50/15  0 0 0 4 

6843/42  25/44  22/36  82/2  12/24  1-  1-  1 5 

4782/43  50/42  78/83  82/2  12/24  1 1-  1 6 

5926/83  50/84  00/60  50/5  50/15  0 0 0 7 

5972/51  25/50  22/36  18/8  12/24  1-  1 1 8 

3682/70  25/72  78/83  82/2  88/6  1 1-  1-  9 

6792/87  67/86  00/60  50/5  50/15  0 0 0 10 

5992/97  50/98  78/83  18/8  88/6  1 1 1-  11 

6987/71  80/70  78/83  18/8  12/24  1 1 1 12 

4258/68  46/69  00/60  50/5  00/30  0 0 68/1  13 

5642/37  25/38  00/20  50/5  50/15  68/1  0 0 14 

5948/99  95/98  00/60  50/5  00/1  0 0 68/1  15 

5687/56  00/56  22/36  18/8  88/6  1-  1 1-  16 

6598/84  54/85  00/60  50/5  50/15  0 0 0 17 

5432/37  50/37  00/60  00/1  50/15  0 68/1  0 18 

2384/88  10/87  00/60  50/5  50/15  0 0 0 19 

7046/85  36/86  00/60  50/5  50/15  0 0 0 20 

  
  

  
  مدل سازي فرايند حذف ديازينون 

و زمان  3برابر با  pHاز آن جايي كه فرايند الكتروفنتون در 
رسد در ادامه مطالعه با استفاده از  يمدقيقه به تعادل  10واكنش 

طرح مركب مركزي با ثابت در نظر گرفتن اين دو پـارامتر بـه   
يد پر اكسبهينه سازي پارامترهاي غلظت اوليه ديازينون، غلظت 

هيدروژن، دانسيته جريان يا اسـتفاده از طـرح مركـب مركـزي     
مشـاهده شـده و پـيش    ) پاسخ(پرداخته شد كه راندمان حذف 

  .نشان داده شده است 2ه در جدول شماره بيني شد

در  مـؤثر براي فاكتورهـاي   ANOVAنتايج آناليز واريانس 
 C,B,Aدر جدول فـوق  . ارائه گرديده است 3مدل، در جدول 

شـامل   يـب مسـتقل بـه ترت   يرهـاي متغ ياثر اصل ي نشان دهنده
 يدو غلظـت پـر اكس ـ   يـان جر يتهدانس ـ يـازينون، د يهغلظت اول

  مقـدار دهـد   مـي  همانطور كه جدول نشـان  .باشد يم يدروژنه
P-Value آمـاره   يو برا. شد يينتع 0001/0مدل كمتر از  يبرا

   .اسبه شدمح 052/0عدم برازش 
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 نتايج آناليز واريانس براي مدل راندمان حذف ديازينون: 3جدول 

 F-Value p-value  مربعاتميانگين  درجه آزادي مجموع مربعات  فاكتور

  >0001/0  53/186  71/1082 7 99/7578  مدل
A 16/1106 1 16/1106  57/190  0001/0<  
B  92/1041 1 92/1041  50/179  0001/0<  
C  11/1050 1 11/1050  91/180  0001/0<  

AC 22/216 1 22/216  25/37  0001/0<  
BC  07/275 1 07/275  39/47  0001/0<  
B2  73/1860 1 73/1860  57/320  0001/0<  
C2  96/2376 1 96/2376  51/409  0001/0<  

  -  -  80/5 12 65/69 1ها ماندهباقي 
  052/0  87/4  68/8 7 74/60 2عدم برازش
  -  -  78/1 5 91/8 3خطاي خالص

  -  -  - 19 64/7648  4مجموع تصحيحات
  48/3  5ضريب تغييرات

 6ضرايب همبستگي
Pred.R2= 9602/0  Adj.R2= 9856/0  R2=  9909/0  

1 (Residual), 2 (Lack of fit), 3 (Pure error), 4 (Cor. Total), 5 (Coefficient of variation), 6 (Correlation coefficient) 

  
مدل اصلاح شده بـراي كـارايي    مدل ارائه شده به صورت
ــه  ــازينون در معادل ــان شــده اســت )4(حــذف دي ايــن در  بي

ت ظ ـغل يكد شده فاكتورها ريمقاد بيبه ترت X3,X2,X1,ه،رابط
 يـدروژن ه يدو غلظـت پراكس ـ  يـان جر يتهدانس ،ديازينون هياول
  . باشد يم
ሺ%ሻࢅ)       4( ൌ ૡ. ૠ െ ૢ. ࢄ  ૡ. ૠࢄ  ૡ. ૠૠࢄ  

െ. ࢄࢄ  . ૡࢄࢄ 	െ . ࢄ
 െ . ૠૡࢄ

		    
كه در مـدل بـرازش    يافتتوان در مي 3توجه به جدول با 

 يهمبسـتگ  يب، ضر(R2)يهمبستگ يبضر يعدد يرشده، مقاد
 ـ يهمبسـتگ  يبو ضر (Adj.R2)شده  يلتعد شـده   ينـي ب يشپ

(Pred.R2) يـانگر ندارنـد كـه ب   يگربـا همـد   يتفاوت محسوس 
 ـ ياربس يهمبستگ بـه دسـت آمـده بـا روش      يجنتـا  ينخوب ب

نمـودار  .  است يشده با روش آمار ينيب يشپ قاديرو م يتجرب
مشـاهده   يرشده در مقابل مقـاد  ينيب يشپ يرمقاد يهمپوشان 2

  .دهد مي شده را نشان

  
  

مشاهده شده تجربي در برابر مقادير پـيش بينـي    يربرازش مقاد: 2نمودار 
  شده
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  يشآزما يهاي استاندارد شده در مقابل هر اجرا يماندهباق: 3نمودار 

  
هاي استاندارد شده در مقابـل هـر    يماندهباق مقدار ينهمچن

بـا توجـه   . داده شده است يشنما 3در نمودار  يشآزما ياجرا
 ياجراهـا  يهكل يكرد كه برا يريگ يجهتوان نت نمودار مي ينبه ا

هاي استاندارد شـده در محـدوده    يماندهباق يرانجام گرفته، مقاد
  .قابل قبول قرار دارند

  
  

  اينداثر متغيرها بر فر
  آناليز پارتو

اهميت هر كدام از اثرات اصلي، مداخلـه اي و مربعـي در   
 5ديازينون از طريق آناليز پـارتو مطـابق معادلـه     كارايي حذف

  15,20.تعيين شد

)5(                  ܲ ൌ

మ

∑
మ ൈ 100			ሺ݅ ് 0ሻ                       

ير تـأث  يبضر  biدر صد مشاركت هر اثر،  Piدر اين معادله 
هر اثرمي باشد نتايج اين آناليز به صورت گرافيكي در نمـودار  

  .نشان داده است 4
دهد اثر مربعـي غلظـت    يمكه آناليز پارتو نشان  همان طور

X3پراكسيد هيدروژن 
X2ن و دانسـيته جريـا   2

بـه ترتيـب بـا     2
ير را در كـارايي حـذف بـه    تـأث بيشترين %  79/21و %  83/27

و پس از آن اثـر اصـلي غلظـت اوليـه      اند دادهخود اختصاص 
 مـؤثر سـومين پـارامتر   %  80/13م بـا سـه   X1فاكتور ديازينون 

ــرات اصــلي غلظــت پراكســيد  ؛ و معرفــي شــد پــس از آن اث
و بـه ترتيـب بـا درصـد       X2و دانسـيته جريـان    X3هيدروژن 

ــاركت  ــيته  % 0/13و %  11/13مش ــه اي دانس ــرات مداخل و اث
 86/5جريان و غلظت پراكسيد هيدروژن به ترتيب با ضـرايب  

  .ير را در فرايند از خود نشان دادندتأثكمترين %  61/4و % 

  
  آناليز پارتو: 4نمودار 
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  ير غلظت اوليه ديازينونتأث
يرگذار در تأثغلظت اوليه آلاينده يكي از فاكتورهاي مهم و 

باشــد در ايــن مطالعــه غلظــت اوليــه  يمــفراينــد الكتروفنتــون 
مورد مطالعه قـرار گرفـت    mg.L-1 30-1ه ديازينون در محدود

ير تـأث نتايج به دست آمده نشان داد كه غلظت اوليـه ديـازينون   
 Aفـاكتور  دارد به طوري كه با افزايش  حذفمنفي در كارايي 

) رميلي گرم بر ليت ـ 88/6( -1سطح از ) غلظت اوليه ديازينون(
بـه   71/94حـذف از   ييكـارا ) ميلي گرم بر ليتر 12/24+ (1ه ب

يابد مطابق با آنـاليز پـارتو، غلظـت اوليـه      يكاهش م%  72/76
  . باشد يمبر راندمان حذف  مؤثرديازينون سومين فاكتور 

  
  ير دانسيته جريان تأث

در تمامي فرايندهاي الكتروشيمي دانسيته جريـان يكـي از   
ين عامل تعيين كننده كـارايي حـذف و ميـزان مصـرف     تر مهم

با افزايش فلـز  ن همچنين افزايش چگالي جريا .دباش يمانرژي 
كـه در ايـن   . توليدي ناشي از حل شدن آند نيـز همـراه اسـت   

مـورد   10تـا   mA.cm-2 1محـدوده  مطالعه دانسيته جريـان در  
اثر دانسيته جريان و غلظت اوليه ديازينون . بررسي قرار گرفت

بـا   5بـا توجـه بـه نمـودار      .تنشان داده شده اس 5در نمودار 
 mA.cm-2( -1سـطح  از ) دانسـيته جريـان  ( Bفـاكتور  افزايش 

 ـ) 82/2 بــه  67/65حـذف از   ييكـارا ) mA.cm-2 18/8+ (1ه ب
 در دانســيته جريــان برابــر بــاد؛ و يابــ يمــ افــزايش%  14/83

mA.cm-2 47/6  رسد و پس از آن با شـيب   يمبه حداكثر خود
  .يابد يمتري كاهش  يمملا

  
  ير پراكسيد هيدروژنتأث

ــ ــدروژنه يدحضــور پراكس ــه دل ي ــلب ــدتول ي ــالراد ي  يك
 يـن در ا. حـذف دارد  ييدر كـارا  يشـگرف  يرتـأث  يدروكسيل،ه

مـورد    µL.L-1100-20در  يـدروژن ه يدمطالعه غلظت پراكس ـ
  .مطالعه قرار گرفت

  
 H2O2غلظـت  ( ير غلظت اوليه ديازينون و دانسيته جريـان  تأث: 5نمودار 
  ). µL.L-1 60 برابر با

  
 يدروژنه يدبه دست آمده نشان داد كه غلظت پراكس يجنتا

كه مطـابق   يبه طور دبا راندمان حذف دار يميمستق يمهن يرتاث
بر راندمان حـذف   مؤثرفاكتور  ينتر و مهم يناول ،پارتو يزبا آنال

  . شناخته شد
  

  
  

غلظـت اوليـه   (ير دانسيته جريان و ميزان پراكسيد هيدروژن تأث :6نمودار 
  )mg.L-1 5/15ن ديازينو
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 mA.cm-27/6برابـر بـا   يانجر يتهاگر دانس 6 نموداربا توجه به 
حـداكثر   يـدروژن ه يداز پراكس µL.L-183/64باشد در غلظت 
شـود  و  بـا    مشـاهده مـي  %  93/89 يـازينون راندمان حـذف د 

مقدار،  راندمان حـذف   يناز ا يشب هيدروژن يدپراكس يشافزا
بـه   يـدروژن ه يداگـر غلظـت پراكس ـ   يكـه كند به طور افت مي
µL.L-178/83 رسد مي%   70/81يازينونحذف د ييبرسد كارا.  
به همـراه مقـدار    افزارشده توسط نرم  يمعرف ينهبه يطشرا
 يشنمـا  4در جدول شـماره   ينهبه يطتحت شرا يندفرا يبازده

مربوط بـه   988/0 يهمانطور كه از مقدار عدد. داده شده است
شده توسـط   ينيب يشراندمان حذف پ يدآ مي مدل بر يتمطلوب

 ـ   يمدل در توافق قابل قبول  دسـت ب يبا رانـدمان حـذف تجرب
  .باشد مي آمده

  
  مطالعات مكانيسم حذف 

شـامل   ييـدي حذف، سـه آزمـون تأ   يسممكان يينجهت تع
شـبه فنتـون و اسـكاونجرها مـورد      يون،الكتروكواگولاس يندفرا

بهينـه شـامل غلظـت اوليـه     ط تحت شـراي . مطالعه قرار گرفت
دقيقه، دانسيته  10، زمان 3برابر با  mg.L-1 88/6، pH يازينوند

 µL.L-1و ميـزان پراكسـيد هيـدروژن     mA.cm-2 18/8 جريـان 
 ـ، 78/83  ينــدكــه در واقـع نـاظر بـر فرا    يـدي آزمـون تائ  يناول

ــ ــا( يونالكتروكواگولاس ــور   يشآزم ــدون حض ــون ب الكتروفنت
 يكه نشان دهنـده   يدانجام گرد د،باش يم)  يدروژنه يدپراكس

كه با اضافه كـردن   يستدر حال ينبود ا% 21/3راندمان حذف 
مشـاهده  %  5/98راندمان حذف  يدروژنه يدپراكس ينهمقدار به

 ينـد اسـت كـه سـهم فرا    ينا ينمده مبآبدست  يجنتا. گردد مي
 يندوم ـ. باشـد  يم ـ% 21/3فقط محدود به  يونالكتروكواگولاس

 يشآزمــا(شــبه فنتــون  ينــدكــه نــاظر بــر فرا يــديآزمــون تائ
انجام  باشد، يم)  يكيالكتر يانالكتروفنتون در عدم حضور جر

بود كه نشـان  % 68/0راندمان حذف  يكه نشان دهنده  يدگرد
 يتـاً نها. باشـد  شـبه فنتـون مـي    ينـد فرا يزناچ ياردهنده سهم بس

حضور اسكاونجرها بـر   يركه ناظر بر تاث يديآزمون تائ ينسوم
بـا   باشـد،  يالكتروفنتون م ـ يندفرا يط يازينونراندمان حذف د

 يوترش ـ يمـولار از اسـكاونجرها   5/0 يهـا  استفاده از غلظـت 
و  يمفسـفات سـد   يم،ات سـد يكربن ـب يم،سـد  يـد بوتانول، كلر
مورد مطالعه قـرار گرفـت كـه     ينهبه يطدر شرا يمسولفات سد

نتايج بدسـت   .نشان داده شده است 7حاصله در نمودار  يجنتا
دهد كه راندمان  حـذف ديـازينون طـي فراينـد      آمده نشان مي

و كمتـرين  د ياب يمكاهش  هااسكاونجرالكتروفنتون در حضور 
راندمان حذف مشاهده شده مربوط به تركيـب ترشـيوبوتانول   

  .باشد يم%  5/40و فسفات سديم % 15/33با 
  

  
  در فرايند الكتروفنتون در شرايط بهينهاسكاونجرها ير تأث :7نمودار 
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  دقيقه 10و زمان  =pH 3شرايط بهينه تعيين شده توسط نرم افزار در :4جدول 
ميزان مصرف انرژي 

(kWh.m-3 ) 
راندمان حذف پيش 

(%)بيني شده   
راندمان حذف 

(%)تجربي   
 H2O2غلظت  مطلوبيت

(µL.L-1
) 

دانسيته جريان 
(mA.cm− 2) 

غلظت ديازينون 
(mg.L− 1) 

524/0  59/97  5/98  988/0  78/83  18/8  88/6  

  
  نمونه واقعي

ي زيـر زمينـي و   ها آبمنظور تعيين غلظت ديازينون در  به
اجراي فرايند الكتروفنتون در تصفيه همچنين كارايي و قابليت 

ي زيرزمينـي جهـت اسـتفاده شـد     هـا  آبواقعي ه آب، از نمون
بدين صورت كه در هنگام نمونه برداري جهـت جلـوگيري از   

 cc 10نمونـه  در هر بطـري بعـد از برداشـت     ،يه ديازينونتجز
جمع آوري شـده در بطـري   هاي  كلروفرم اضافه شد نمونه دي

بـه   ها كشدر كنار كيسه يخ نگهداري شد استخراج آفت  250
ميلي ليتر نمونه داخل قيـف   250صورت زير انجام گرفت كه 

ميلي ليتر كلرور سديم اشباع بـه آن اضـافه    2دكانتور ريخته و 
 ـ   درشد عمل جداسازي  ، cc 5/15 ،12افـزودن  ا سـه مرحلـه ب

در هر مرحلـه  ها  فاز آلي نمونه .افتدي كلرومتان ادامه ي 5/12
گرم سولفات سـديم انيدريـد بـه آن اضـافه      7سپس  ،جدا شد

گرديد تا عاري از آب شود حجم محلول آلي جدا شـده و در  
يز قـرار  آنـال يشگاه تبخير شد سپس باقي مانده مورد آزمادماي 
ي ها آبطابق با اين روش، غلظت سم ديازينون در م 14.تگرف
ميكروگرم در ليتر اندازه گيري شد  934/0 ± 053/0 ينيزمزير 

ي زيرزمينـي  هـا  آبكه نشان دهنده غلظت بالاي ايـن سـم در   
 10، زمـان  3برابـر بـا    pHباشد و تحت شرايط بهينه شامل  يم

ــان  ــه، دانســيته جري ــزان پراكســيد  mA.cm-2 18/8 دقيق و مي
مورد تصفيه قرار گرفت كه رانـدمان   µL.L-1 78/83هيدروژن 

  .  را از خود نشان داد% 100
  

  بحث
pH  يرگذار بر كارايي فراينـد  تأثمحلول يكي از پارامترهاي

تواند نقـش تعـين    يم pHباشد از آن جايي كه  يمالكتروفنتون 

كننده اي در پايداري پراكسيد هيدروژن، ميزان توليد راديكـال  
نه و حالـت آهـن محلـول موجـود در     هيدروكسيل و تعين گو

با توجه به اينكـه بيشـترين كـارايي    . محيط واكنش داشته باشد
كـارايي   pHحاصل شد و بـا افـزايش    3برابر با  pHحذف در 

بـا توجـه بـه اينكـه سـرعت      . يابـد  يمحذف به شدت كاهش 
به ترتيب برابـر   9و  7برابر با  pH تجزيه پراكسيد هيدروژن در

 pHباشــد لــذا بــا افــزايش  يمــ 4/7×102و  min-1 102×3/2بــا
ــا  pHدر  خصوصــاً ــر ب ــه دليــل   ،5براب ــدروژن ب پراكســيد هي

عـلاوه  . گردد يمناپايداري در ساختار، به آب و اكسيژن تبديل 
باعث كاهش پتانسيل اكسيداسيون راديكال  pHبر اين، افزايش 

گـردد بـه عبـارت ديگـر بـا اينكـه راديكـال         يم ـهيدروكسيل 
ر سيستم موجود است ولي توانايي اكسيداسيون هيدروكسيل د

هـاي فـرو بـه     يون 4به بيشتر از  pHبا افزايش . شود يمآن كم 
گردد آهن فريك قابليت انجام واكنش با  يميل تبدگونه فريك 

H2O2  هيدروكسيل را نداشته و سبب كـاهش  ل يد راديكاتولو
 هاي آهـن  يون ،pHهمچنين با افزايش . گردد يمكارايي حذف 

و اوكسي هيدروكسيد  Fe(OH)3ك ي هيدروكسيد فريها فرمبه 
اين امر . يابد يمرسوب كرده و كارايي كاهش  +FeOO2فريك 

مانع از انجام واكـنش   ،در محيط واكنش +Fe3با كاهش غلظت 
گردد از طرفي به  يمهاي آهن فريك با پراكسيد هيدروژن  يون

حيـاي  از اد هـاي فريـك بـر سـطح الكتـرو      دليل رسوب يـون 
همچنين بسـياري   .دآي يمهاي آهن فرو جلوگيري به عمل  يون

هـاي    pHهاي آهـن فـرو را تنهـا در     از محققين بازسازي يون
بالاتر آهـن   pHدر  21اند نمودهاسيدي و به فرم محلول گزارش 

بسيار اسـيدي  هاي   pHگردد و در  يمدي تبديل به شكل كلوئي
بـه يـون    3كمتـر از   pHبه دليل اينكه پراكسـيد هيـدروژن در   
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H3Oپايدار اكسينيوم 
شود كه واكنش پذيري آن بـا   يمتبديل  +2

يون فرو بسيار ناچيز است ميزان راديكال هيدروكسيل كـاهش  
عـلاوه بـر كـاهش     3كمتـر از   pHيابد و علاوه بر ايـن در   يم

افزايش يافته كـه خـود بـه عنـوان      +Hغلظت يون فرو غلظت 
يل بوده و كـارايي را كـاهش   اسكونجرهاي راديكال هيدروكس

يش غلظت اوليه آلاينده كارايي حذف كـاهش  با افزا 22.دهد يم
تـوان توجيـه كـرد كـه بـا       يم ـگونه  ينايابد دليل اين امر را  يم

ينـده تشـكيل محصـولات واسـطه ناشـي از      آلاافزايش غلظت 
اكسيداسيون ديازينون صورت گرفته و اين مواد تشـكيل شـده   

كنند از سويي ديگر  يمدر مصرف راديكال هيدروكسيل رقابت 
ي هـا  غلظتبا توجه به ثابت بودن شرايط عملياتي آزمايش در 

ي آلاينده ميزان كاتاليزور مانند آهن ها مولكولبالاتر با افزايش 
و و پراكسيد هيدروژن مصرف شده و با كاهش ميزان امكان فر

آلاينــده كــاهش يافتــه و كــارايي كــاهش ا مواجــه راديكــال بــ
هاي آهـن آزاد شـده از    انسيته جريان ميزان يوند 24, 23.دياب يم

هـاي   كند به طوري كه احيا يون يمرا كنترل ) آهن(الكترود آند 
Fe2+  هاي  يق احيا مداوم يونطرازFe3+ ر سطح كاتد واكنش د

و در نهايت ميزان غلطت توليدي راديكال هيدروكسيل بـا  ) 1(
 +Fe2شـود بـه طـوري كـه در فقـدان       يمدانسيته جريان كنترل 

پراكسيد هيدروژن به تنهايي قادر نيست مولكـول ديـازينون را   
ي جـانبي و  هـا  واكنشمورد تجزيه قرار دهد و از طرفي وقوع 

 هـا  واكـنش يابـد ايـن    يم ـژ افزايش مداخله گر، با افزايش ولتا
ين پراكسـيد  همچن ـ 25.باعث كاهش كارايي حذف خواهند شد

شـود و كـارايي    يم ـهيدروژن در ولتاژهاي بالا به آب تجزيـه  
با توجه به نتايج به دست آمده غلظت پراكسيد . يابد يمكاهش 

ين پارامتر در كارايي حذف بود زماني كـه در  مؤثرترهيدروژن 
گردد كـارايي حـذف    يمحد متعادل و مناسب به راكتور اضافه 

رسد اما با افـزودن بـيش از حـد بـه دليـل       يمبه حداكثر خود 
هـاي   مصرف شدن پراكسيد هيدروژن جهت اكسيد كردن يـون 

از محـيط واكـنش   ) 4(و ) 3(ي هـا  واكـنش آهن فـرو در طـي   
HO2با توليد راديكال  ها واكنشاز طرفي اين  شود و يمخارج 

• 

كـه در مقايسـه بـا پتانسـيل      ev 65/1با پتانسيل اكسيداسـيون  
بسيار كمتر است لـذا   v 8/2 يدروكسيلهاكسيداسيون راديكال 

   21.يابد يمتجزيه و تخريب آلاينده كاهش 
H2O2+ •OH → HO2                       )3( واكنش

•+H2O  

H2O2 Fe2+ + HO2           )4( واكنش
• + H+  → Fe3+ + 

 يشسـه آزمـا   يـازينون؛ حـذف د  يسممكان يينبه منظور تع
 اسـكاونجر بـر   يكالراد يرشبه فنتون و تاث يون،الكتروكواگولاس

 يـن به دسـت آمـده از ا   يجنتا. حذف انجام شد يندراندمان فرا
را بـه عنـوان عامـل     يدروكسـيل ه يكالراد يلتشك يشات،آزما
مشـاهده   يينرانـدمان پـا  . يدنما مي يدحذف تائ يندبر فرآ مؤثر

اسـت كـه آزاد    يـل دل ينشبه فنتون احتمالا به ا يندشده در فرا
در  يـن ا. دشـوار اسـت   يـان جر يفرو بدون برقـرار  يونشدن 
 يـان جر يالكتروفنتـون، بـا برقـرار    ينـد است كـه در فرا  يحال

اعمـال   يـان توجه به شدت جر با يطبق قانون فاراد يكيالكتر
آهـن دو   يباتترك زا ينيمع يزانشده و مدت زمان اعمال آن، م

شود كـه پـس از واكـنش بـا      مي واكنش وارد يطبه مح يتيظرف
را  يدروكسـيل ه يكـال راد يط،موجود در مح يدروژنه يدپراكس
 ينـد كـاهش در عملكـرد فرا   يگـر، از طـرف د . كننـد  مـي  يدتول

 يـانگر ب مختلف احتمـالاً  يالكتروفنتون در حضور اسكاونجرها
 يدروكسـيل، ه يكـال راد ليـد الكتروفنتون با تو يندكه فرا ينستا

ثابـت سـرعت    يـرا ز. يـد نما مي را كنترل يازينوند مؤثرحذف 
بالا است  يليخ يدروكسيله يكالبوتانول با راد يوواكنش ترش

با  يسهدر مقا يدروكسيلآزاد ه هاي يكالبوتانول به راد يوو ترش
كـه   يدارد در حـال  يشـتري ب يـل تما يسطح هاي يكالراد يرسا
فعال  هاي يت، فسفات، سولفات و كربنات سايدكلرا هاي يونآن
فعال كرده  يررا غ) آهن فروس ينجادر ا( يستسطح كاتال يرو

بـا  . شـوند  يم يسطح هاي يكالراد يلمانع تشك يقطر ينو از ا
بـا   بوتـانول  يومطالعـه اسـكاونجر ترش ـ   يندر ا ينكهتوجه به ا

نسـبت بـه    يـازينون حـذف د  ييدرصد كاهش در كـارا  15/33
الكتروفنتـون   يندفرا ييدر كارا يشتريب يرتأث اونجرهااسك يرسا

آزاد نسـبت   يدروكسـيل ههاي  يكالكه راد شود يداشت ثابت م

www.SID.ir

Archive of SID

www.sid.ir
www.sid.ir


  زيرزميني با استفاده از روش سطح پاسخ يها آبسازي فرايند الكتروفنتون در حذف ديازينون از  مدل

          2سال پنجم، شماره  ، 1396زمستان  ،مجله مهندسي بهداشت محيط     ♦      110

ــه ســا ــأث يســطحهــاي  يكــالراد يرب ــددر فرا يشــتريب يرت  ين
كوتـاه بـودن زمـان     يـل بـه دل  ينهمچن ـ. اند الكتروفنتون داشته

 يكـي احتمال انعقـاد الكتر  يط،مح يدياس pH يطواكنش و شرا
 يسمدر اثر مكان يندهاز آلا % 21/3بوده است و تنها  يينر پايابس

بـه عنـوان    يازينونحذف سم د يندفرا .انعقاد حذف شده است
الكتروفنتـون   يـك بـا اسـتفاده از تكن   يرزمينيزهاي  آب يندهآلا

 يـت جام شد كه نشان دهنده حـذف موفق ان ينهبه يطتحت شرا

  .باشد مي يندهگونه آلا ينو كامل ا يزآم
  

 تقدير و تشكر

نويسندگان اين مقاله از مركـز تحقيقـات فارماسـيوتيكس،    
معاونت پژوهشي دانشگاه علوم پزشكي كرمان جهت حمايـت  

  .از اين پروژه، كمال تشكر را دارند
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ABSTRACT 
  
Background: Diazinon is one of the most important pesticides extremely used in agriculture. Since 
these compounds are resistant to biodegradation, the arrival of these compounds to water resources 
has become a serious environmental problem. Therefore, in the current work, the removal of diazinon 
from groundwater was investigated using advanced oxidation processes electro Fenton. 
Methods: the current work was conducted in lab scale. The effect of operating parameters such as 
initial concentration of diazinon (1-30 mg.L-1), pH solution(3-9), current density (1-10 mA.cm-2), 
reaction time (3-30 min), and dosage of H2O2 (20-100 µL.L-1) were investigated. Response surface 
methodology (RSM) was used to optimize the parameters and suggested model was analyzed using 
ANOVA. 
Results: On the optimum condition including initial diazinon concentration of 6.88 mg.L-1, pH 
solution of 3, the reaction time of 10 min, the current density of 8.18 mA.cm-2, and dosage H2O2 of 
83.78 µL.L-1 removal efficiency of diazinon was found to be 98.5 %. Electrical energy consumption 
(EEC) was found to be 0.524 kWh.m-3. Moreover, the concentration of diazinon in groundwater was 
found to be 0.934±0.053 µg.L-1. 
Conclusion: According to the obtained results, electro Fenton process was found to be an efficient 
technique for successful removal of diazinon and other resistant ungradable organic compound from 
water sources. 
 
Keywords: Diazinon, Electro Fenton, Removal, Response surface methodology, Groundwater. 
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