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Abstract 

 

Background and purpose: Phthalate esters (PEs) are a large family of industrial chemicals 
widely used as plasticizers. Phthalates can cause endocrine disruption and cancers. Nowadays, phthalate 
esters are commonly used in cosmetics, adhesives and toy industries and simply get into the surface water 
and groundwater. The aim of this study was to evaluate the performance of UV / Na2S2O8 / Fe2+ in DEP 
removal from aqueous solution. 

Materials and methods: In this study the effect of pH, concentration of persulfate, Fe2+ 
concentration and contact time on removal of diethyl phthalate were studied in laboratory scale using a 
cylindrical-shaped reactor containing a UV-C lamp (16 watts) by batch method. The residual concentrations 
of Diethyl phthalate (DEP) were determined by HPL. The effects of independent parameters on DEP 
removal were evaluated by Multi simplex and the response surface method (box Behnken method). 

Results: In this study the optimum condition was obtained at pH = 11, persulfate concentration 
of 0.4 Mmol/L, 0.07 Mmol/L Fe2+ and 90 minutes contact time. The results showed that the DEP removal 
by UV / Na2S2O8 / Fe2+ process followed a first-order reaction kinetic. 

Conclusion: The results indicated high efficiency of UV / Na2S2O8 / Fe2+ process (95% removal 
under optimal condition) in removal of DEP from aqueous solutions. This efficiency demonstrates that 
this method is acceptable in DEP removal on industrial scale. 
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 پژوهشي

هاي آبي با فرايند اكسيداسيون  حذف دي اتيل فتالات از محلول
 ) +UV/Na2S2O8/Fe2 ( پيشرفته بر پايه پرسولفات

  
        1مجتبي يگانه بادي
        2علي اسرافيلي

        3روشنك رضايي كلانتري
  4علي آذري

        4احسان احمدي
  5ميترا غلامي

  چكيده
اي بزرگ از مواد شيميايي صنعتي هستند كه بـه طـور    خانواده  (Phthalate esters: PEs)استرهاي فتالات :و هدف سابقه

ريـز و   تواننـد موجـب اخـتلال در غـدد درون     ها مـي  فتالات. شوند پلاستيك استفاده ميگسترده به عنوان روان كننده در صنعت 
سـازي، توليـد    آرايشـي و بهداشـتي، چسـب    در صنايعي نظير توليدات لـوازم  استرهاي فتالات به مقدار زياد. گردند  سرطان بروز

اين تحقيق ارزيابي كـارايي فرآينـد    هدف از. گردند هاي سطحي و زيرزميني مي اسباب بازي مصرف شده و به آساني وارد آب
UV/Na2S2O8/Fe2+ هاي آبي بوده است در حذف دي اتيل فتالات از محلول.  
تمـاس روي حـذف دي    زمـان و  +Fe2پرسولفات، غلظـت  لظت ، غpH هاياثر متغيردر مطالعه حاضر  :ها مواد و روش

 16با قدرت  UV-Cاي شكل حاوي يك عدد لامپ  اتيل فتالات در مقياس آزمايشگاهي توسط يك دستگاه راكتور استوانه
 HPLCتوسـط دسـتگاه    DEP  Diethyl phthalate) (غلظـت باقيمانـده  . وات و به روش ناپيوسته مورد مطالعه قـرار گرفـت  

 مـورد ) روش بـاكس بـانكن  (با روش مولتي سيمپلكس و سطح پاسخ  DEPتاثير پارامترهاي مستقل بر درصد حذف . شد تعيين
  .ارزيابي قرار گرفت

مول بر ليتر  ميلي 07/0ميلي مول بر ليتر، غلظت آهن  4/0، غلظت پرسولفات برابر 11 برابر با pHمطالعه در اين  :ها يافته
 +UV/Na2S2O8/Fe2به وسيله فرآينـد   DEPنتايج نشان داد كه حذف . شرايط بهينه به دست آمددقيقه، به عنوان  90و زمان 

  .نمايد مياز سينتيك درجه اول تبعيت 
درصـد حـذف در شـرايط     95(هاي آبي، بـازده بـالايي    از محيط DEPبراي حذف  +UV/Na2S2O8/Fe2فرآيند  :استنتاج

  .باشد در مقياس صنعتي قابل قبول مي DEPه اين است كه اين روش در حذف راندمان به دست آمده نشان دهند. دارد) بهينه
  

  )ll( دي اتيل فتالات، اكسيداسيون پيشرفته، راديكال پر سولفات، آهن: واژه هاي كليدي
  

  مقدمه
بخـش   (PES: Phthalate esters) استرهاي فتـالات 

شـوند كـه    اي از مواد شيميايي صنعتي را شامل مـي  عمده
  كننـده مـواد    كننـده و نـرم   رده بـه عنـوان روان  طور گست به

  ايــه رزيند ــتولي. ودــش اده ميـدر صنايع مختلف استف
  

  E-mail: gholamimitra32@gmail.com                                                                                              دانشگاه علوم پزشكي ايران: تهران- ميترا غلامي: مولف مسئول
  ان، ايران، تهردانشگاه علوم پزشكي ايران، محيط دانشكده بهداشت ،مهندسي بهداشت محيط دانشجوي كارشناسي ارشد. 1
  ، تهران، ايراندانشگاه علوم پزشكي ايران ،محيط دانشكده بهداشتوه مهندسي بهداشت، گر ،استاديار. 2
  ، تهران، ايراندانشگاه علوم پزشكي ايران ،محيط دانشكده بهداشتوه مهندسي بهداشت، گر ،دانشيار. 3
  ، تهران، ايران ،دانشگاه علوم پزشكي تهران، محيط دانشكده بهداشت ،مهندسي بهداشت محيط دانشجوي دكترا. 4
  ، تهران، ايراندانشگاه علوم پزشكي ايران ،محيط دانشكده بهداشتوه مهندسي بهداشت، گر ،استاد. 5
  24/6/1394: تاريخ تصويب          27/5/1394 :تاريخ ارجاع جهت اصلاحات          25/5/1394 :تاريخ دريافت  
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 هاي مختلف ها و رنگ ، چسب)سي وي پي(كلريد  وينيل پلي
 هـاي  در سال .)1(از ساير كاربردهاي اين مواد شيميايي است

ــه  ــالات ب ــات فت ــر خطــر تركيب ــر غــدد   اخي ــاثير ب ــل ت دلي
، )3(زايــي مشــكلات توليــد مثلــي، ســرطان، )2(ريــز درون

يش مـورد توجـه قـرار    پبيش از  )4(...و سقط مكرر جنين
 هيهاي صنعتي، كم توج از طرفي رونق فعاليت. گرفته است

 به تصفيه مناسب فاضلاب و دفع غير اصولي پساب صنايع،
 بر معظلات ناشي از نشت و ورود استرهاي فتالات به محيط

براساس مطالعات انجـام شـده   . )5(زيست دامن زده است
غلظت استرهاي فتالات در فاضلاب خروجي از صنايعي 

بـازي   سازي و اسباب چون آرايشي و بهداشتي، چسب هم
. )7 ،6 ،1(تگرم بر ليتـر گـزارش شـده اس ـ    ميلي 500تا  10

ــالات  ــل فت ــزء  (Diethyl phthalate DEP) دي اتي ج
ها است كـه سـاختاري    اي از خانواده فتالات خته شدهشنا

. )8(است با زنجيره كوتـاه و انحـلال پـذيري بـالا در آب    
هاي بسيار نـاچيز   حتي در غلظت حضور دي اتيل فتالات

چــون ســرطان و  اي هــم ســبب ايجــاد مشــكلات عديــده 
. گـردد  ها و اكوسيستم مـي  شكلات توليد مثلي در انسانم

تـر ذكـر شـد و خطـر ناشـي از       با توجه بـه آن چـه پـيش   
هـا، حيوانـات و محـيط     حضور اين آلاينـده بـراي انسـان   

زيســت، يــافتن راه حلــي مناســب و قابــل اطمينــان بــراي 
حذف اين آلاينده و رساندن آن به استاندارد هاي تخليـه  

رغــم كــارايي نســبي  علــي .اســت امــري اجتنــاب ناپــذير
هاي بيولوژيكي در كاهش غلظـت اسـترهاي اسـيد     روش

هــا چنــدان  هــاي خروجــي از آن فتاليــك كيفيــت پســاب
ــه عنــوان مثــال در مطالعــه احمــدي و   مطلــوب نيســت، ب

سـاعت، غلظـت    9پـس از زمـان مانـد    ) 2015(همكاران 
mg/L 300    ــول ــيژن محلـ ــالات و اكسـ ــل فتـ   از دي اتيـ
mg/L 35/2مچنان غلظـت  ، هmg/L 56/27   از دي اتيـل

ه طور مشابه در مطالعه ب. )1(فتالات در خروجي باقي ماند
سـاعت و غلظـت    6نيز در زمان ماند ) 2009(پيرصاحب 

از فتاليك اسيد و دي متيـل فتـالات در    mg/L 500اوليه 
يك راكتور رشد چسبيده با بستر ثابت به ترتيـب غلظـت   

به . )7(در پساب باقي ماند 93و  mg/L 133اين تركيبات 

 دليل عدم كارايي فرايندهاي متداول بيولوژيكي در تصفيه
به دليل سميت بـالاي ايـن    )DEP)9  هاي حاوي فاضلاب

ها، توجه محققان بيش از پيش  مواد براي ميكروارگانيسم
ــرفته     ــيون پيش ــف اكسيداس ــدهاي مختل ــمت فراين ــه س ب

)(AOPs  مانندUV/H2O2فنتون ،/UV  ،O3/UV/TiO2  و
 O3/H2O211 ،10(معطوف شده است(.  

بـه   )Na2S2O8(در چند دهه اخير، پرسولفات سديم 
 عنوان يك اكسيدان بسيار كارا و قدرتمند در اكسيداسـيون 

. )12(اسـت  هـا مـورد توجـه قـرار گرفتـه      شيميايي آلاينـده 
Huang هـاي زيـادي را بـراي     مزيت )2005( و همكاران

از . انـد  استفاده از پرسـولفات در تصـفيه آب بيـان كـرده    
تـوان بـه حلاليـت     بارزترين مزاياي پرسولفات سديم مـي 

هـا و   بالاي اين ماده در آب، تمايل واكنش بالا با آلاينده
 .)12(ترين محصولات جانبي خطرناك اشاره كرد توليد كم

توانــد بســياري از  اگرچــه خــود پــر ســولفات ســديم مــي
محيطـي را تجزيـه نمايـد، راديكـال      هـاي زيسـت   آلاينده

SO4(ســولفات 
گــردد،  كــه معمــولاً از آن مشــتق مــي) -0

ــده  مــي ــد گســتره وســيعي از آلاين هــا را در ســرعتي  توان
  از يـون  ) تـر  بـار بـيش   100000تـا   1000حدود (تر  سريع

عوامل مختلفـي نظيـر   . ار دهدپر سولفات مورد تجزيه قر
 راكسيد هيـدروژن و فلـزات واسـطه   ، پUVرتو، پحرارت

 هـاي  هاي پرسولفات و توليد راديكال سازي يون جهت فعال
بسياري از . )13-15(گيرند سولفات، مورد استفاده قرار مي

ه كـارايي پرسـولفات سـديم در    مطالعات اذعان دارند ك ـ
 باشد، دماي اتاق و تحت تابش نور خورشيد چشمگير نمي

و يـا در   UV بنابراين اين ماده اكسيد كننده عمدتاً با نـور 
هاي به كار مـي   دماهاي بالا براي حذف و تجزيه آلاينده

آهــن دو ظرفيتــي يكــي از تركيبــاتي ســت كــه  .)18(رود
SO-0بود پر سـولفات را بـه   عنوان كاتاليزور قادر خواهد  به

4 
تـوجهي   طـور قابـل   توانـد بـه   تبديل كند و حضور آن مـي 

واكـنش كلـي    .باعث افزايش بازده تجزيه آلاينده گردد
S2O8بين 

  .)14(در معادلات زير ارايه شده است +Fe2 و -2
S2O8

2-+2e-→2SO4
2               E0=2.01V    (١)     

S2O8
2-+heat→2SO4

2 )٢                               (  
Fe2+ + S2O8

2-→Fe3++ SO4
2. + SO4

2 )3(  
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 پژوهشي

رسـد حضـور    چه ذكر شد، به نظر مي  با توجه به آن
 در مجاورت با يون پرسولفات و آهن دو ظرفيتي UVاشعه 

 ايـن . لات داشته باشداتيل فتا كارايي مناسبي در حذف دي
نيز اسـتفاده   Shihو  Xuدر حالي است كه محققاني نظير 

 را به همراه پراكسيد هيدروژن و ساير عوامـل  UVاز اشعه 
...) آهن، پرسـولفات و (تشديدكننده فرايند اكسيداسيون 

هـايي نظيـر    را به عنوان روشي كارآمد در حذف آلاينده
ــالات و    ــل فتـ ــالات، دي اتيـ ــل فتـ   و  3و  2و  2دي متيـ

. انـد  گزارش و پيشنهاد كرده پروپانول-1-تترافلوئورو-3
هـاي مختلفـي بـراي     هاي اخير رويكردهـا و مـدل   در دهه

در ايـن ميـان   . تعيين تعداد آزمايشات پيشنهاد شده اسـت 
به دليل كاهش قابل ملاحظـه  ) RSM( روش سطح پاسخ

 ارايـه مـدلي آمـاري    و ها هزينه تقليل ها، نمونه تعداد در
بسـيار مـورد توجـه     فراينـد  تر دقيق چه هر توصيف براي

هدف از ايـن مطالعـه ، بررسـي امكـان      .قرار گرفته است
ــاوي   ــفيه فاضــلاب ح ــنجي تص ــد   DEP س ــط فراين توس

بـا اسـتفاده از روش سـطح    +UV/Na2S2O8/Fe2  تركيبي
پاسخ، تعيين تاثير پارامترهاي مختلف بهره بـرداري نظيـر   

pH غلظـت   ، غلظت پر سولفات، زمـان ،Fe2+   در حـذف
DEP و بررسي سينتيك واكنش بود.   

  

  مواد و روش ها
  مواد و تجهيزات -2-1

مواد شيميايي مـورد اسـتفاده در ايـن تحقيـق شـامل      
، كيسولفور دياس، Na2S2O8( ،DEP( پرسولفات ميسد
 كليه مواد از شـركت . مي باشد FeCl2، ديدروكسيه ميسد

 مانـده  هاي باقي ن غلظتبه منظور تعيي. مرك آلمان تهيه شد
DEP  از دستگاهHPLC مدلCecil CE49000ساخت ، 

 هـا  محلول pHو براي تعيين  C18 با ستون كشور انگلستان
 براي تعيين .استفاده شد HACH-HQ-USAمتر مدل  pHاز

 +UV/Na2S2O8/Fe2تركيبات واسطه ونهايي حاصل ازفرآيند 
 مـدل  كرومـاتوگراف گـازي  دسـتگاه   از در شرايط بهينه،

Agilent Technologies 7890A    ساخت كشور امريكـا بـا
   .استفاده شد 5975Cدتكتور جرمي مدل 

  روش كار -2-2
كاربردي بوده و در -مطالعه حاضر، پژوهشي تجربي

بـراي انجـام ايـن    . مقياس آزمايشگاهي انجام گرفته است
اي شـكل حـاوي    پژوهش، يك دستگاه راكتـور اسـتوانه  

وات، از جــنس  16قــدرت  بــا UV-Cيــك عــدد لامــپ 
استيل با حجم كلي يك ليتر طراحي و مورد استفاده قرار 

  ).1شماره تصوير(گرفت
  

  
  

  طرح ساده راكتور مورد استفاده در مطالعه :1شماره  تصوير
  

با افزودن مقدار از پيش ) استوك( محلول استاندارد
تعيين شده در اتيل فتالات در آب مقطر يون زدايي شده 

در  در تمـامي مراحـل آزمـايش    DEPغلظـت   .تهيه شـد 
در طول زمان واكـنش  . تنظيم گرديد mg/L 50محدوده 

جهت همگن نگهداشتن محلول از يك همزن مكـانيكي  
بـا اسـتفاده   . استفاده شد Heidolph Promax 2020 مدل

، زمـان و نيـز   pHاز مواد و تجهيزات مربوطـه و بـا تغييـر    
، هـاي لازم برداشـت   نهو پر سولفات، نمو  +Fe2تغيير غلظت 

 دهنده پيك نشان 2شماره شكل .و مورد آناليز قرار گرفت
 .باشـد  يم HPLCتوسط دستگاه  DEPخروجي ناشي از 

 DEPپس از تعيين شرايط بهينه، تغييرات غلظت ورودي 
   .مورد آناليز قرار گرفت

ــد     ــالات توســط فراين ــل فت ــنتيك حــذف دي اتي س
UV/Na2S2O8/Fe2+  دقيقه  90صفر تا در محدوده زماني

هاي درجـه صـفر، درجـه     مدل. مورد بررسي قرار گرفت
يك و درجه دو جهت بررسي سنتيك واكـنش اسـتفاده   
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هـاي   داده به منظور تعيين تطبيـق بهتـرين مـدل بـا    .گرديد
 .اسـتفاده شـد  ) R2(حاصل، از ضريب رگرسيون همبستگي 

دهنـده   به اين معني كه بالاترين ضريب رگرسـيون نشـان  
لازم به ذكـر اسـت تمـامي مراحـل      .باشد مدل ميبهترين 

، غلظــت 11برابــر  pHآزمــايش در شــرايط بهينــه شــامل 
برابـر   +Fe2ميلـي مـول بـر ليتـر و غلظـت       4/0پرسولفات 

گرم بـر   ميلي 50ميلي مول بر ليتر و غلظت آلاينده  07/0
براي ترسيم مـدل سـينتيكي درجـه صـفر،     . ليتر انجام شد

،  C ،Ln Cرتيـب پارامترهـاي  درجه يك و درجه دو به ت
1/C   شـيب خـط در ايـن    . در مقابل زمان ترسـيم گرديـد

  .باشد نمودارها نشان دهنده سرعت واكنش مي
  

S
ig

n
a

l [
m

V
]

Time [mm:ss]  

 -40

 -16

 8

 33

 57

00:00 01:36 03:12 04:48 06:24 08:00

1

 
  

  HPLCتوسط دستگاه  DEPپيك خروجي ناشي از  :2 شماره تصوير
  
 DEPسازي پارامترهاي مستقل در فرايند حذف  بهينه - 3- 2

 پرسولفات، ، غلظتPH هايبه منظور بررسي اثر متغير
 جهـت  simplex Multiابتدا از روش زمان، و  +Fe2غلظت 

 هاي داده. دست آوردن نقاط بهينه اوليه استفاده شده است هب
 Multi Simplex 2.1در ايـن مرحلـه توسـط نـرم افـزار      

محــدوده متغيرهــاي  1جــدول شــماره . دســت آمدنــد هبــ
   .دهد را نمايش مي simplex  Multiدر روشمستقل 

 تر تاثير مستقيم و متقابل در ادامه به منظور بررسي دقيق
آزمايشـات  اتيل فتالات،  مترهاي مستقل بر حذف ديپارا

 Box-Benkenطراحي  مبناي بر پاسخ سطح بر اساس روش
متغيرهـاي   2 شـماره  در جـدول . گرفـت طراحي و انجام 

 ها آورده شده مستقل و محدوده و سطوح مقاديرتجربي آن
 تعداد كل آزمايشـات  Box-Benken براساس روش. است

دسـت آمـده در ايـن     ههاي ب ادهد. شدآزمايش  29برابر با 
 سـازي  مـدل  Design Expert 7.0.0 افزار توسط نرم تحقيق

) هـاي سـطح پاسـخ    منحنـي (سه بعدي  نمودارهايشده و 
هـا و متغيرهـاي مسـتقل     جهت بررسي رابطـه ميـان پاسـخ   

  .)16(گرديدرسم 
  

 متغيرها در روشمحدوده و سطوح مقاديرتجربي  :1جدول شماره 
simplex Multi  

 

  دامنه مورد بررسي  متغير
  1-  1+  

pH 3  11  
  Fe2+)Mmol/l(  01/0  22/0غلطت

  11/0  835/0   (Mmol/L)غلطت پرسولفات
  min(  5  75(زمان تماس

  
متغيرهاي مستقل و محدوده و سطوح مقاديرتجربي  :2شماره جدول 

  ها آن
  

  +1  0  -1  نماد متغير
  min(  A 50  70  90(زمان تماس

  B 1/0  4/0  7/0   (Mmol/L)غلطت پرسولفات
  Fe2+)Mmol/l(  C 03/0  07/0  11/0غلطت

pH D 7  9  11  

 

  يافته ها
  تجزيه و تحليل آماري -1- 3

  ناليزهــا و نتــايج  آدهنــده  نشــان 3جــدول شــماره  
 اده از روشمربوط به حذف دي اتيل اتيل فتالات با استف

simplex Multi توان  مي بر اساس نتايج حاصل. باشد مي
ترين راندمان در حذف ايـن آلاينـده توسـط     دريافت كم

درصـد و بـالاترين    40برابربا  +UV/Na2S2O8/Fe2 فرايند
  .درصد مي باشد 92راندمان 

به  پاسخ سطح آماري روش كارگيريه ب بادر ادامه 
تـاثير متغييـر هـا بـر حـذف       Box-Benken كمك مـدل 

 متغيرهـاي  تجربـي  رابطـه  آلاينده مذكور بررسي شد كه
 كدگـذاري  صورت به )درصد(حذف  راندمان بر آزمايش

   :قابل مشاهده است 4در معادله  شده
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DEP Removal% =+84/00+4/92A+5/67B+0/42C +6/00 D -
0/75AB +0/000AC +1/50A  D-0/25 B C +1/00 B D -0/50 C  

D -0/37 A2 -9/50B2-5/13 C2-1/00 D2                       (4)       
  

  simplex  Multiبررسي نقاط بهينه با استفاده از روش :3شمارهجدول 
  

 راندمان فاكتور  شماره
PH  Fe2+ Per Time 

1  7  22/0  23/0 5 40 

2  9  22/0  11/0 15 42 

3  3  11/0  12/1 30 45 

4  11  11/0  11/0 60 53 

5  8  11/0  55/0 50 65 
6  5/6  01/0  835/0 5/62 68 
7  11  105/0  178/0 25/71 72 
8  7  057/0  731/0 62 83 
9  8  031/0  601/0 73 79 

10  10  091/0  341/0 72 82 

11  3/7  037/0  742/0 68 78 

12  8  047/0  475/0 75 73 

13 9 06/0 33/0 76 86 

14 9 07/0 4/0 75 92 

  
ــان ــوق مشــخص اســت    هم ــه ف ــه در معادل ــه ك گون

تعــدادي از فــاكتور هــا داراي علامــت مثبــت و تعــدادي 
علامـت منفـي در معادلـه    . داراي علامت منفي مي باشند

به معني افـزايش رانـدمان بـا كـاهش آن پـارامتر       حاصل
بوده و علامت مثبت در معادله بيانگر رابطه مسـتقيم بـين   

در مطالعه حاضر هر . راندمان و پارامتر مورد مطالعه است
داراي نشـان مثبـت   ) Dو  A ،B ،C(چهار پـارامتر اصـلي   

بوده، كه بيانگر تاثير مثبت اين پارامترها در فرايند حذف 
  .باشد يل فتالات ميدي ات

 4ذكـر شـده در جـدول شـماره     آمـاري  پارامترهاي
 و نيز مقدار بالاي ضريب رگرسيون LACK OF FITمانند 

مويد اين مطلـب اسـت كـه    ) R2= 9930/0(آناليز آماري 
توسـط   +UV/Na2S2O8/Fe2توسط فرآيند  DEPحذف 

چنـين   هـم . شـود  مدل مورد مطالعه به خوبي توصيف مـي 
ت تاثير تمامي پارامترهاي مورد مطالعه بـا  لازم به ذكر اس

بـر روي   )05/0( تر از داري كم درنظر گرفتن سطح معني
  .دار شده است راندمان حذف دي اتيل فتالات معني

  
  تاييد مدل سطح پاسخ -3-2

هاي آزمـايش در مقابـل مقـادير     ترسيم توزيعي داده
آورده  2شـماره   تصـوير بيني شـده توسـط مـدل در     پيش

 .باشـد  كه نشان دهنده قابل قبول بودن مدل مي شده است
بـر اسـاس    ها براي مناسبت مـدل  مانده تحليل نمودار باقي

  :باشد سه فرض مي
  

  مورد مطالعه DEPآناليز واريانس براي مدل درجه دو حذف : 4 شماره جدول
 

 F VALUE نمره ميانگين درجه آزادي مجموع مربعات درون گروهي منبع
P-VALUE 
PROB > F  

 معني دار بودن >0001/0 85/661 01/130 14 08/1820 مدل

A - معني دار بودن >0001/0 79/1479 08/290 1 08/290 زمان 

B - معني دار بودن >0001/0 70/1961 33/385 1 33/385 پرسولفات 

C - آهن )ll( 08/2 1 08/2 61/10 0057/0 معني دار بودن 

D- PH  00/432 1 00/432 27/2199 0001/0< معني دار بودن 

AB 25/2 1 25/2 45/11 004/0 معني دار بودن 

AC 000/0 1 000/0 000/0 0000/1  

AD 00/9 1 00/9 82/45 0001/0< معني دار بودن 

BC 25/0 1 25/0 27/1 2782/0  

BD 00/4 1 00/4 36/20 0005/0 معني دار بودن 

CD 00/1 1 00/1 09/5 0406/0 معني دار بودن 

A^2 91/0 1 91/0 64/4 0491/0 معني دار بودن 

B^2 41/585 1 41/585 25/2980 0001/0< معني دار بودن 

C^2 37/170 1 37/170 35/867 0001/0< معني دار بودن 

D^2 49/6 1 49/6 02/33 0001/0< معني دار بودن 

    20/0 14 75/2 باقيمانده

 معني دار نبودن 9930/0 15/0 075/0 10 75/0 تناسب) نبود(كمبود 

    50/0 4 00/2 خطاي خالص

COR TOTAL 83/1822 28     
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هاي آزمايش در مقابـل مقـادير    ترسيم توزيعي داده :2تصوير شماره 

  پيش بيني شده مدل
  

 .باشدها داراي توزيع نرمال با ميانگين صفر  باقيمانده

 .داشته باشند* ها و واريانس ثابت  باقيمانده .1

 .ها مستقل باشند ماندهباقي .2

اين سه فرض درست باشند، مـدل انتخـاب    هچ چنان
باشد در غير اين صورت بايد مدل ديگري  شده معتبر مي

بررسـي درسـتي ايـن    . ها انتخـاب شـود   براي بررسي داده
  .)18 ،17(گيرد زير انجام مي يها توسط نمودارها فرض

 است كه براي بررسـي  p-pنمودار ): الف(نمودار  - 1
سـاز ربـع    خط وسط نـيم . باشد ها مي رمال بودن باقيماندهن

اول، مقــادير مــورد انتظــار توزيــع نرمــال و نقــاط، نقــاط  
ها كه اگـر ايـن نقـاط بـه خـط نزديـك باشـند،         باقيمانده

در ايـن نمـودار   .ها است كننده نرمال بودن باقي مانده بيان
   .شود ها ديده نمي انحرافي در نرمال بودن باقي مانده

هـا   اين نمودار پراكنش باقي مانـده ): ب(نمودار  -2
 نسبت به مقادير برازش داده شده است براي بررسي فـرض 

 كه در اين هاست، درصورتي ثابت بودن واريانس باقي مانده
 نمودار روند خاصي ديده نشود، فرض ثابت بودن واريانس

 كننـده  در نمودار روند خاصي كه بيان. شود هم پذيرفته مي
شود پس  ن يا كم شدن واريانس باشد، ديده نميزياد شد

  .شود فرض ثابت بودن واريانس نيز پذيرفته مي
هـا نسـبت بـه     اين نمودار كه پراكنش باقي مانده -3

باشـد بـراي بررسـي     ها، مـي  آوري داده ترتيب زمان جمع
در صـورت مشـاهده نشـدن    . هاست استقلال بين باقيمانده

در اين نمودار فرض  هرگونه روندي مانند سينوسي بودن
در نمـودار رونـد خاصـي    . شـود  مورد نظر نيز پذيرفته مي

 ،هـا را رد كـرد   كه بتوان با آن فـرض اسـتقلال باقيمانـده   
بنابراين با توجه به تحليل نمودارهاي فوق  .شود ديده نمي

هــاي مــورد نظــر مــدل  و مــورد قبــول واقــع شــدن فــرض
  .ها مناسب است انتخاب شده براي تحليل داده

  
  pHتاثير  -3-3

 ياه ـ بر ميزان و نوع راديكال ، به دليل تأثيرpHپارامتر 
، يــك متغيــر مهــم در اكسيداســيون مــواد آلــي   توليــدي

بـر كـارايي    11، 9، 7هاي  pHمنظور تاثير  بدين. باشد مي
 mg/L 50برابر DEP، درغلظت +UV/Na2S2O8/Fe2فرآيند
 DEP و غلظـت برداري بررسي  هاي مختلف نمونه در زمان
و   0/1N NaOHهاي از محلول .سنجش گرديد باقيمانده
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 پژوهشي

0/1N H2SO4  به منظور تنظيمpH   در محدوده دل خـواه
نمـايش   3شماره  تصويرهاي حاصل در  يافته .استفاده شد

، فرآينـد  3شـماره   تصـوير بـا توجـه بـه    . داده شده اسـت 
UV/Na2S2O8/Fe2+   در حذف دي اتيل فتـالات درpH 

  .ترين راندمان برخوردار بود شاز بي 11برابر با 
  

  تاثير غلظت پرسولفات -3-4
 كردن غلظت بهينه پر سولفات درحذف براي مشخص

DEP  با فرآيندUV/Na2S2O8/Fe2+  در غلظتDEP  برابـر 
mg/L50 ،بر ليتـر پـر    ميلي مول 7/0، 4/0، 1/0 يها غلظت

از ايـن  نتـايج حاصـل    .قرار گرفـت  بررسيسولفات مورد
 .است نمايش داده شده 4شماره  تصويردر بخش از مطالعه 

 در فرايند DEPكه مشخص است راندمان حذف گونه همان
UV/Na2S2O8/Fe2+  غلظت پرسـولفات در Mmol/L 4/0 
   .رسيده است )درصد 84(به بالاترين حد خود 

  
  +Fe2تاثير غلظت  -3-5

بـــا فرآينـــد  DEPدر حـــذف  +Fe2غلظـــت بهينـــه 
UV/Na2S2O8/Fe2+ ــت ــر  DEP، در غلظ  mg/L 50براب

بهترين رانـدمان حـذف   ). 4شماره  تصوير( تعيين گرديد
DEP  در غلظتFe2+ ،Mmol/L 07/0 مشاهده شد.   

  
  تاثير زمان -3-6

 توسط فرآيند DEPحذف  تاثير زمان تماس در فرايند
UV/Na2S2O8/Fe2+  مورد  دقيقه 90تا  50در بازه زماني
 3اره شــم تصــويرطوركــه در  همــان. بررســي قرارگرفــت

 90در راندمان حذف دي اتيـل فـتلات   شود،  مي مشاهده
   .رسيده استدقيقه به بالاترين حد خود 

  
  تاثير مجزاي متغيرها  -3-7

ــد    ــايي در فرآين ــه تنه ــا ب ــر يــك از متغيره ــاثير ه  ت
UV/Na2S2O8/Fe2+     در شرايط بهينه مـورد آزمـايش قـرار

 5گرفتند كـه نتـايج مربـوط بـه آن را در جـدول شـماره       
   .شود لاحظه ميم

  در شرايط بهينه DEPتاثير متغيرها در تجزيه  :5جدول شماره 
  

UV پرسولفات  Fe2+
 

  DEPراندمان حذف 
  دقيقه 90  دقيقه 60  دقيقه 30  دقيقه 15  دقيقه 5

+ ‐  ‐  8/8  18  30  37  45  
‐ +  ‐  8/3  11  13  17  22  
‐ ‐  +  3/0  9/0  2  4  9  
+ +  ‐  33  51  67  74  79  
+ ‐  +  2  15  27  45  43  
+ +  +  47  62  77  90  95  

 

  
 DEPو تاثير زمان تماس بركارايي حذف  pH تاثير :3تصوير شماره 

   )وات 16با قدرت UV، تحت تابش پرتو DEP، mg/L 50غلظت(
  

  
  

 DEPبركارايي حذف  +Fe2و تاثير  پرسولفات تاثير: 4شماره  تصوير
   )وات 16با قدرت UV، تحت تابش پرتو DEP، mg/L 50غلظت(

  
ــه تاثي -3-8 ــت اوليـ ــد   DEPرغلظـ ــارايي فرآينـ ــر كـ بـ

UV/Na2S2O8/Fe2+  
  

بر كـارايي   DEPبه منظور بررسي تاثير غلظت اوليه 
، پرسولفات 11برابر  pHدر  +UV/Na2S2O8/Fe2فرآيند 
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 ميلي مول بر ليتـر، رونـد   07/0مول بر ليتر و آهن  ميلي 4/0
 50و  20،  10،  5هاي اوليـه   با غلظت DEPاكسيداسيون 

نتـايج حاصـل   . م بر ليتر مورد مقايسه قرار گرفتگر ميلي
تـوان   بـه وضـوح مـي   . ارائـه گرديـد   5شـماره   تصويردر 

ميزان راندمان حذف  DEPدريافت كه با افزايش غلظت 
  .يابد كاهش مي

  

  
  

بــر كــارايي فرآينــد    DEPاثــر غلظــت اوليــه    :5تصــوير شــماره  
UV/Na2S2O8/Fe2+  )pH 11 غلظـــت پرســـولفات ، Mmol/L 4/0، 

  )Mmol/L07/0برابر  +Fe2 غلظت
  
  +UV/Na2S2O8/Fe2سينتيك فرآيند  -3-9

درجـه صـفر،    سـينتيك  معـادلات  از ،مطالعه اين در
در شـرايط  هـاي   داده آنـاليز  دوم براي درجه و اول درجه
   .)19 ،14()7تا  5معادلات ( گرديد استفاده آزمايشبهينه 

 
 

 
  

ــه ــن معادل ــان،  غلظــت A در اي ــر زم ــت ثا Kدر ه ب
 tو  زمـان صـفر  در  غلظت A0 و) min-1(سرعت واكنش 

سينتيك  5شماره  تصويردر . هستندزمان بر حسب دقيقه 
واكنش حذف دي اتيـل فتـالات در شـرايط بهينـه بهـره      

نيـز   6در جـدول شـماره   . برداري نشـان داده شـده اسـت   
در شـرايط   DEPخلاصه نتايج بررسـي سـينتيك تجزيـه    

گونه كه مشاهده مـي شـود    نهما. بهينه آورده شده است
 1از سينتيك درجه  9761/0واكنش با ضريب رگرسيون 

  .كند پيروي مي

 در شرايط DEPخلاصه نتايج بررسي سينتيك تجزيه  :6جدول شماره 
  بهينه

  K (min-1) R2 (mg/L) علظت  سنتيك
  7047/0  000002/0 50  درجه صفر
  9761/0  0373/0 50  درجه يك
  813/0  6/1644 50  درجه دو

  
 توسـط كرومـاتوگراف   يا سنجش تركيبات واسطه - 10- 3

  )GC/MS( گازي با اسپكترومتر جرمي
تحـت   DEPاي حاصـل از تجزيـه    تركيبات واسـطه 

نتايج نشان داد پس . شرايط بهينه مورد آناليز قرار گرفت
ــو اتيــل    از تخريــب دي اتيــل فتــالات مــوادي ماننــد مون

دي متيـل فتـالات،    فتالات، مونو اتيل مونو متيل فتـالات، 
مونو متيل فتالات، فتاليـك اسـيد، كـاتكول و بنزوئيـك     

   ).آيند وجود ميه اسيد در محيط ب
 

  
  

  
  

 
  

بـا اسـتفاده از    DEPسرعت واكنش تجزيـه غلظـت    :5شماره  تصوير
ــد  ــه  +UV/Na2S2O8/Fe2فرآين ــرايط بهين ــت pH 11( در ش ، غلظ

  )Mmol/L 07/0برابر  +Fe2 غلظت ،Mmol/L 4/0پرسولفات 
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 پژوهشي

  بحث
  محلول pH تاثير -4-1

تـوان دريافـت كـه     مـي  3با توجه به نمـودار شـماره   
تـر   قليـايي بهتـر و سـريع    pH حذف دي اتيل فتـالات در 

هاي توليـدي در   نوع و تعداد راديكال. انجام گرفته است
 ترين عامل تـاثير تغييـرات   فرآيند اكسيداسيون پيشرفته، مهم

pH    ــي ــات آل ــه تركيب ــر تجزي ــيط ب ــدهاي  مح در فرآين
 افزايش OH قليايي غلظت Phدر  .)20(باشد اكسيداسيون مي

SO4يابد، كه طبق معادلات زير اين امر سبب تشكيل  مي
و  -.

OH(O-) هاي هيدروكسيد روند توليد راديكال .)21(گردد مي 
   .قابل مشاهده است 9تا  6و سولفات در معالات 

  

 
 

 
 

  

بررسـي   را بـا عنـوان   پژوهشي ،و همكاران عسگري
ــو ــاثير ت ــايكروويو و پرســولفات در حــذف  ت ام امــواج م

نتـايج ايـن   . پنتاكلروفنل از فاضلاب سنتتيك انجام دادند
قليـايي   pHتر در  تحقيق نشان دهنده راندمان حذف بيش

ــي و  AI توســط كــه مشــابهي هــاي بررســي .)19(باشــد م
شده، انجام ) 2011(و همكاران  Linو  )2005(همكاران 

بــراي فرآينــد انــدمان تــرين ر كــه بــيش گــزارش نمودنــد
 قليـايي هـاي   pHدر هاي مختلـف   مايكروويو با اكسيدان

   .)23 ،22(داده استرخ 
Chi-Wei Wang اي كه با عنوان وهمكاران در مطالعه 

تخريب اكسايشي محلول تترا متيل آمنيوم هيدروكسيد با 
دادند پرسولفات انجام دادند، نشان /UVاستفاده از فرايند 

اسيدي  كه بدليل غالب بودن راديكال پرسولفات در محيط
باشـد   تر مـي  اسيدي بيش pHاست كه راندمان حذف در 

   .)24(خواني ندارد هاي تحقيق حاضرهم كه با يافته
  
  تاثير غلظت پرسولفات -4-2

با افزايش ماده اكسيدكننده سرعت واكنش و ميزان 
راديكـال سـولفات طبـق    . دياب ـ افـزايش مـي   DEPحذف 

S2O8(توسط آنيون پرسولفات  14تا  12روابط 
توليـد  ) 2-

   .)20(گردد مي
 
 
 

  

 هاي هاي آزاد در غلظت دليل افزايش توليد راديكال هب
بالاتر اكسيدان، سرعت واكنش و ميزان حـذف افـزايش   

در اولين مرحله از تجزيه مـواد آلـي، بـر اثـر      .)25(يابد مي
SO4راديكال پر سولفات UV امواج 

كه شـود  توليد مي -0
توانايي بالايي را در تجزيه تركيبات آلـي بـه دي اكسـيد    

   .اسيدهاي معدني دارد كربن، آب و
افزايش غلظت عامل اكسـيدكننده تـا مقـدار معينـي     

كه با افزايش  طوري به. دهد سرعت واكنش را افزايش مي
 مول بر ليتر، رونـدي  ميلي 4/0غلظت پرسولفات به بيش از 

با افزايش دوز . مشاهده گرديد DEPمعكوس در حذف 
SO4پرسولفات، 

عنوان  شود كه به بيش از حد توليد مي .-
راديكال اسكاونجر عمل نموده، كه طبـق معـادلات زيـر    
عاملي براي تبديل راديكال سـولفات بـه پرسـولفات و از    
طرف ديگر راديكال پرسولفات با پـر سـولفات واكـنش    

كند كه اين موارد باعـث   داده و آنيون سولفات توليد مي
از بين رفتن راديكال پرسولفات شده و كارايي حذف را 

   .)27(دهد كاهش مي
 

 
  

دست آمده در اين مرحله با نتـايج مطالعـات    هنتايج ب
عســگري و همكــاران كــه از فرآينــد تــوام مــايكرويو و  

انـد و   پرسولفات در حذف پنتا كلروفنـل اسـتفاده نمـوده   
Yaoguang و مـايكرويو  تـوام  دفرآين ـ از و همكاران كه 
 اسـتفاده  Tetrabromobisphenol A حذف در پرسولفات

   .)21، 19(مطابقت دارد اند، نموده
  

 +Fe2تاثير غلظت  -4-3

طبق معادله زير آهن دو ظرفيتـي يكـي از تركيبـاتي    
به ادر خواهد بود پرسولفات را عنوان كاتاليزور ق هاست كه ب

SO-0
توجهي طور قابل  هتواند ب كند و حضور آن مي تبديل 4
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 طـور  همـان . )14(باعث افزايش بازده تجزيه آلاينده گردد
تـا   +Fe2 گردد، با افزايش مشاهده مي 4شماره تصويركه در

بعـد از  و  يابـد  مقدار خاصي سرعت حذف را افزايش مي
   .كند حذف تغييري نمي ميزان +Fe2آن با افزايش ميزان 

 
  

در و همكـاران   Dedong Sunتوسـط  كه  اي  مطالعه
انجــام  +UV/Na2S2O8/Agتوســط  DMPمــورد حــذف 

گيري بدليل توليد  به طور چشم نقره كهنشان داد نيز  ،شد
 سرعت واكنش، راندمان بالاوشتاب واكنش انتقال هاي يون

  مطالعـه ديگـري   . )11(دهـد  را افـزايش مـي   DMP حذف
ــر روي حــذف   Long Zhaoكــه توســط    و همكــاران ب

1,4-dioxane  توسطUV/Na2S2O8/Fe2+   انجام شـدنيز
ايـن  . با نتايج بدست آمـده از ايـن مطالعـه مطابقـت دارد    

تـا يـك    +Fe2محققان گـزارش نمودنـد كـه بـا افـزايش      
يابدو بعد از ان با  سرعت حذف افزايش مي مقدار خاص

حـذف ثابـت بـاقي مانـده، و      ، ميـزان  +Fe2افزايش ميزان 
   .)14(كند تغييري نمي

  
   تاثير زمان -4-4

بـا افـزايش    شود كـه  ميمشاهده  2شماره  تصويردر 
 در ايـن مطالعـه  . يابد زمان تماس راندمان حذف افزايش مي

در . رخ دادقيقـه  د 90ترين راندمان حذف در زمـان   بيش
 DMPبـر روي حـذف    Dedong Sunاي كه توسط  مطالعه

انجام گرفت، نشان داده شد  +UV/Na2S2O8/Agتوسط 
   .)11(يابد كه با افزايش زمان، راندمان افزايش مي

  
بــر كــارايي فرآينــد    DEPتــاثير غلظــت اوليــه    -4-5

UV/Na2S2O8/Fe2+  
 كـه بـا   نشـان داد  DEPبررسي تغييرات غلظت اوليه 

. يابـد  مـي كاهش  راندمان حذفافزايش غلظت آلاينده، 
درزمـان   DEP گرم بر ليتـر  ميلي 5غلظت در  كه طوري به

ايـن در حـالي   . رسد مي 100دقيقه، راندمان حذف به  30
دقيقه  90در زمان  گرم بر ليتر، ميلي 50غلظت است كه در 

درصـدي بـراي دي اتيـل فتـالات بـه       95راندمان حذف 

افزايش غلظت آلاينده، . )4شماره  صويرت(آيد  دست مي
را  UVشود كه اشعه  سبب تشكيل محصولات واسطه مي

توسط پرسولفات مهار شده، و  UVاشعه . كنند جذب مي
SO4 متعاقباً

توسـط  اي كه   مطالعه .)27(گردد تشكيل مي 0-
Yaoguang Guo درمورد حذف Tetrabromobisphenol A 

انـد،   نمـوده  استفاده پرسولفات و مايكرويو توام با فرآيند
   .)21(باشد نيز مويد اين موضوع مي

  
  +UV/Na2S2O8/Fe2سينتيك فرآيند  -4-6

بر  به منظور بررسي سنتيك حذف دي اتيل فتالات،
دسـت آمـده در    هـاي بـه   هاي سرعت واكنش اساس ثابت

نتايج اين مرحله از آزمـايش  . فرايند، نتايج تفسير گرديد
نشان داد كه سرعت كاهش غلظت دي اتيل فتالات تـابع  

. كنـد  پيروي مي 1زمان واكنش بوده و از واكنش درجه 

برابـر   DEPضريب ثابت سرعت واكنش بر پايـه غلظـت   
اين مقـدار از ثابـت سـرعت    . تعيين شدبر دقيقه  0373/0

و  Seungminواكنش بالاتر از مطالعه انجام شده توسـط  
 اخـتلاف . )28(باشـد  مي)  K=10−2–10−4 min−1(همكاران 

بـه علـت شـرايط     Seungminبين مطالعه حاضر و مطالعه 
عنـوان كاتـاليزور و    ، استفاده از آهن بـه pHواكنش مانند 

 Lobna Mansouri .باشـد  پرسولفات به عنوان اكسيدان مي
همكاران طي بررسي خود در مطالعه حـذف دي اتيـل   و 

گزارش نمودند  TiO2/UVفتالات توسط فرايند تركيبي 
كنـد،   كه فرايند مذكور از سنتيك درجه اول پيروي مـي 

  .)29(خواني دارد كه اين موضوع با مطالعه حاضر هم
 در ايـن مطالعـه،   گيري كرد كه توان نتيجه در پايان مي
 +UV/Na2S2O8/Fe2رآيند توسط ف DEPكارايي حذف 

 و غلظـت  pH اثرات تنظيم(در شرايط آزمايشي گوناگون 
 .مورد بررسي قرار گرفت)  +Fe2پرسولفات، زمان و غلظت 

 +UV/Na2S2O8/Fe2توسط فرآيند  DEPكارايي حذف 
در . و افزايش زمان رابطـه مسـتقيم داشـت    pHبا افزايش 

حــالي كــه بــا افــزايش غلظــت آلاينــده كــارايي حــذف  
 DEPترين رانـدمان حـذف    بيش. يابد لاينده كاهش ميآ

مول بر ليتر،  ميلي 4/0، غلظت پرسولفات 11برابر  pHدر 
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 پژوهشي

 دقيقه حاصل 90ميلي مول بر ليتر و زمان  07/0غلظت آهن 
 +UV/Na2S2O8/Fe2دست آمده فرآيند  هنتايج ب باتوجه به. شد
  .باشد مي DEPتواند روش مناسبي براي حذف  مي

  

  يسپاسگزار
  بخشي از پايان نامه كارشناسـي ارشـد بـا     پژوهش اين

  

 بـر  پيشـرفته  اكسيداسـيون  فراينـد  كارآيي بررسي "عنوان 
ــه ــولفات پايـ ــراي) +UV/Na2S2O8/Fe2( پرسـ    حـــذف بـ
 از) DMP( فتــالات متيــل دي و) DEP( فتــالات اتيــل دي

 باشد، مي 93در سال  25666با كد طرح  "آبي  هاي محلول
ــا حمايــت مــالي  معاونــت پژوهشــي دانشــگاه علــوم   كــه ب

  .پزشكي و خدمات بهداشتي درماني ايران اجرا گرديد
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