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Abstract 
 

Background and purpose: Recently, concerns regarding high concentrations of antibiotics in 

the environment have increased. Tetracycline is one of the most common antibiotics in human, 

agricultural, and veterinary treatments. This study aimed to evaluate the efficiency of Fenton oxidation 

process for tetracycline removal from synthetic wastewater. 

Materials and methods: In this study, we assessed the effect of changes in initial antibiotic 

concentration (40-80 mg/l), molar ratio of [H2O2]/[Fe+2] (5-15), and contact time (5-30 minutes) on the 

efficiency of Fenton process. Tetracycline concentration was determined using high-performance liquid 

chromatography (HPLC). In addition, biodegradability rate was evaluated through chemical oxygen demand 

(COD) tests. Data analysis was performed in R software based on central composite design model. 

Results: The optimal condition using Fenton process included initial concentration of 57 mg/l, molar 

ratio of [H2O2]/[Fe+2]= 11.27, and 30 min contact time which resulted in removal of 90.15% of 

tetracycline and 74.6% of COD. 

Conclusion: Fenton treatment, which is a safe, cost-effective, and easy process could be used as 

an effective method to remove tetracycline from aqueous environments. 
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 پژوهشي

  از فاضلاب مصنوعي  كارايي فرآيند فنتون در حذف تتراسايكلين بررسي
  

  1ياسمن غفاري
  2محوي نيرحسيام

  3محمديمحمود علي
  4زادهرامين نبي

  4نياعليرضا مصداقي
 5زادليلا كاظمي

    

  چكيده
افزايش  ستيز طيمحدر  هاكيوتيبيآنتي بالاي هاغلظتدرباره حضور  هاينگرانهاي اخير در سال :و هدف سابقه

در زمينه درمان انسان، كشاورزي و دامپزشكي  وفوربهاست كه  پرمصرفي هاكيوتيبيآنتيافته است. تتراسايكلين يكي از 
فنتون در حذف تتراسايكلين از فاضلاب ، در مطالعه حاضر كارايي فرآيند اكسيداسيون پيشرفته رونيازا. شوديماستفاده 

  .سنتتيك بررسي شد
ي هانسبتدقيقه) و  5-30)، زمان واكنش (mg/L 80-40ي غلظت اوليه (رهايمتغ ريتأث در اين مطالعه :هامواد و روش

و  HPLC) بر روي بازده فرآيند فنتون بررسي شد. غلظت تتراسايكلين با استفاده از دستگاه Fe2O2[H )15-5]/[2+[مولي 
و بر مبناي مدل طرح مركب   Rافزارنرمبا كمك  هادادهتعيين گرديد.  CODي زيستي با انجام آزمايش ريپذهيتجزقابليت 

  .) تجزيه و تحليل شدند.CCDمركزي (
، mg/L 57آمده، شرايط بهينه فرآيند فنتون براي حذف تتراسايكلين شامل: غلظت اوليه دستطبق نتايج به :هايافته

درصد از  15/90دقيقه بود كه موجب دستيابي به حذف  30و زمان تماس 27/11برابر با  Fe2O2[H]/[2+[نسبت مولي 
  .در شرايط بهينه شد CODدرصد از  6/74تتراسايكلين و
 ي آبي است. همچنين، يك فرآيند ايمن با راهبريهاطيمحدر حذف تتراسايكلين از  مؤثر فنتون يك فرآيند :استنتاج

  .كمي دارد نهيهزباشد كه مواد مصرفي آن نيز آسان مي
  

  فنتون ،طرح مركب مركزي، تتراسايكلين، اكسيداسيون پيشرفته، يوتيكآنتي هاي كليدي:واژه
  

مقدمه
حضور و سرنوشت تركيبات فعال دارويي در 

 - هاي مهم زيستعنوان يكي از چالشهاي آبي بهمحيط
هايي كه در محيطي مطرح شده است. طبق بررسي

 نوع از 80هاي گوناگون صورت گرفته، بيش از كشور
آمده از مصرف دستهاي بهتركيبات دارويي و متابوليت

 اندهاي آبي مشاهده شدههاي گوناگون در محيطدارو
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هاي ماندهنيز حضور باقي بسياري از كشورها. در )1،2(
دارويي و مقاومت باكتريايي نسبت به برخي از اين 

  .)3- 5(تركيبات به اثبات رسيده است 
زيست، در بين تركيبات دارويي موجود در محيط 

دليل حضور در طيف گسترده توجه ها بهبيوتيكآنتي
. )6- 8(اند محققان را به سمت خود جلب كرده

طور ا از جمله تركيبات دارويي هستند كه بههبيوتيكآنتي
وسيعي براي درمان و جلوگيري از بيماري در انسان و 

عنوان محرك رشد در چهارپايان و حيوان و همچنين به
. مصرف سالانه )9- 12(شوند ماكيان استفاده مي

تن  100000- 200000سراسر جهان ها در بيوتيكآنتي
  .)13(تخمين زده شده است 

ها دومين ها، تتراسايكلينبيوتيكاز ميان انواع آنتي
ها ازنظر توليد و مصرف در بيوتيكگروه شايع آنتي

 3200سراسر جهان هستند. براي نمونه، در آمريكا سالانه 
  .)14(شود تن تتراسايكلين در زمينه دامداري مصرف مي

  

  
 )14(ساختار تتراسايكلين : 1 تصوير شماره

  
، اين آيدبرميها كه از نام تتراسيكلينطورهمان

با يك گروه فعال  داروها شامل چهار حلقه سيكليك
ساختار  1تصوير شماره  .كربوكسي آميد هستند
. تتراسايكلين از )15(دهد تتراسايكلين را نشان مي

جز مصارف انساني، هايي است كه بهبيوتيكجمله آنتي
  وفور در زمينه دامپزشكي و كشاورزي موردبه

  مان تشديداين دارو در در گيرند.استفاده قرار مي
  هاي ناشي از بروسلابرونشيت مزمن، عفونت

)Brucella) كلاميديا ،(Chlamydia مايكوپلاسما ،(

)Mycoplasma ( و ريكتزيا)Rickettsia ( و همچنين
در درمان جوش و آكنه، لگاريس و افوزويون پلورال 

شود. هاي بدخيم مصرف ميناشي از سيروز يا بيماري
كارخانه سازنده آن، دفع داروهاي وسيله تتراسايكلين به

وسيله نشت از زائدات دامي و تاريخ گذشته و يا به
دليل به. )16( كندكشاورزي به منابع آبي راه پيدا مي

بيوتيك، بسياري از استفاده گسترده از اين آنتي
اصطلاح مطالعات تتراسايكلين را يك تركيب به 

. )17،18(اند ) ناميدهOmnipresent( جاهمهدر حاضر 
ها پس از مصرف به شكل فعال بيوتيكدرصد آنتي 70

وسيله ادرار و مدفوع انسان و حيوان وارد و تغييرنيافته به
شوند. طبيعت هيدروفيليك و فراريت زيست ميمحيط 

كم اين تركيب نيز، سبب مقاومت چشمگير آن در 
توجه به  . با)19،20(هاي آبي شده است محيط

هاي آبي محيط مطالعات اخير، حضور تتراسايكلين در
سبب اختلال در رشد برخي موجودات و ايجاد 

ريز شدن غدد درونمختل مشكلات استروژنيك و
شود. متأسفانه در سطح كشور مطالعات بسيار مي

ينه سرنوشت و سميت تتراسايكلين در اندكي در زم
  .)14،21(زيست انجام شده است  محيط

با توجه به مطالعه يزدان بخش و همكاران 
 در پايدار تأثيرات داراي هاكيوتيبيآنت)، 2012(

 در بسياري دارند. اهميت هستند و ستيز طيمح
همچنين  و هاكيوتيبيآنت اخير، ورود يهاسال

 آبي، يهاطيمح در هاآن از حاصل هايمتابوليت
 از جملهاست كه  داشته دنبالبه را زيادي يهاينگران
اشاره كرد.  هايباكتربه ايجاد مقاومت در  توانيمآن 

 پساب در را باتيترك اين ، وجودگرفتهانجاممطالعات 

  ). 22( ندكيم تأييد
) تتراسايكلين 2013و همكاران ( Turbayطبق مطالعه 

ي سطحي مشاهده شده هاآبدر  μg/L 34/1 غلظتدر 
  .)23(است 
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و همكاران  Deblondeي كه توسط امطالعهبا توجه به 
، گرفتهي نوظهور صورت هاندهيآلا) بر روي 2011(

در  μg/L 37/2ي بالاتر از هاغلظتتتراسايكلين در 
  .)24(فاضلاب مشاهده شده است  خانههيتصفخروجي 

كردن وجود تتراسايكلين در كود حيواني سبب آلوده
تواند ها ميآبوسيله رواناز آن نيز بهشود و پس خاك مي
هاي زيرزميني نفوذ كند و سلامت انسان را به خطر به آب
. نكته مهم ديگر اين است كه تتراسايكلين )25(اندازد 

توسط گياهان، محصولات و  تواندموجود در خاك مي
ها نيز با خوردن موجودات ساكن خاك جذب شود. دام

كنند و از اين گياهان، تتراسايكلين را وارد بافت خود مي
شوند مسير سبب ايجاد مشكلات بهداشتي براي انسان مي

بيوتيك در . درنتيجه، حضور اين آنتي)14،21،23(
زيست، عملكرد اكوسيستم و سلامت انسان را تهديد محيط 

هاي كند؛ بنابراين، براي حذف اين تركيبات از محيطمي
شود آبي نياز به يك سيستم كارآمد احساس مي

)15،20،26(.  
فرآيندهاي متعارف تصفيه آب و فاضلاب براي 

ها بيوتيكاز قبيل آنتي داروييحذف مقادير جزئي مواد 
ها از به افزايش تعداد گزارشاند. با توجه طراحي نشده

، نياز به توسعه يك روش وجود اين تركيبات در محيط
رساندن جايگزين براي حذف اين تركيب و به حداقل

شود شدت احساس ميمحيطي آن به - خطرات زيست
)29 -27(.  

هاي گوناگوني همچون جذب با كربن فعال و روش
غشاها براي حذف تركيبات دارويي استفاده شده است؛ 

برند؛ بلكه تنها آن را ها آلاينده را از بين نمياما اين روش
  .)30(كنند از يك مرحله به مرحله ديگر منتقل مي

 هاكيوتيبيآنتشده براي حذف فرآيندهاي استفاده
شامل: فرآيندهاي لجن فعال، ميكروفيلتراسيون، 

باشد اولترافيلتراسيون، نانوفيلتراسيون و اسمز معكوس مي
كه كاربرد اين فرآيندها مستلزم احيا يا تعويض بستر و 

  .)31(ي ثانويه توليدي است هاپسابتصفيه 
 عنوانبههاي اكسيداسيون پيشرفته امروزه فرآيند

شود. جايگزيني براي فرآيندهاي يادشده استفاده مي
شامل توليد و  معمولاًهاي اكسيداسيون پيشرفته فرآيند

 عنوانبه )0OH(استفاده از راديكال هيدروكسيل آزاد 
قوي براي تجزيه تركيباتي است كه  دكنندهياكسيك 
هاي معمول مثل اكسيژن، اكسيدان لهيوسبهتوانند نمي

. در حال حاضر، )32-34(يه شوند ازن و كلر تجز
هاي گوناگوني براي توليد راديكال هيدوركسيل وريفنا

 ،3O/UV هايتوان فرآينددر فازآبي وجود دارد كه مي
3O/2O2H ،3 O/UV/2O2H، 2O2H/UV  2و+/Fe2O2H  را

هاي اكسيداسيون فرآيند از جمله. )35،36(نام برد 
شيميايي كه در تصفيه آب و فاضلاب كاربرد دارد، 

دليل كارايي هاي اخير بهفرآيند فنتون است كه در سال
بودن، ريپذهيتجزهاي سمي و دير بالا در حذف آلاينده

  .)37( كرده است دايپكاربرد بيشتري 
توانند تركيبات آلي مقاوم را اين فرآيندها مي
تبديل  آورانيزو غير ريپذهيتجزاكسيد و به تركيبات 

 دياكسيدسازي و توليد موجب معدني تينهاكنند و در
شود فنتون كه اين موضوع سبب مي شوند و آبكربن 

پيشنهاد  هاپسابيك گزينه مفيد براي تصفيه  عنوانبه
  .)38(شود 

توان به ميفنتون مزاياي اكسيداسيون  از جمله
كردن بخش اصلي بار آلودگي و ايجاد قابليت معدني

پساب با سميت كمتر و سهولت تصفيه زيستي نهايي، 
، هزينه كمتر و تنظيم ترآساني برداربهرهراهبري و 

كاهش  ضرورت بهشرايط كاري اشاره كرد. با توجه 
دليل آثار سوء اين تركيبات بر و به ي داروييهاماندهيباق
ي فراوان و هاتيمزو همچنين وجود  ستيز طيمح

مطالعات موفق در زمينه كاربرد روش اكسيداسيون 
در حذف  توانديماين روش  رسديم نظربهفنتون، 

  .)4،5،39(كار رود تركيبات دارويي به

Archive of SID

www.SID.ir

http://www.sid.ir


     
  و همكاران ياسمن غفاري 

  
 

 295    1396، فروردين 147دوره بيست و هفتم، شماره                                                   مجله دانشگاه علوم پزشكي مازندران              

 پژوهشي

ي ريپذامكانهدف از مطالعه حاضر، بررسي 
تتراسايكلين  كيوتيبيآنتتصفيه فاضلاب حاوي 

باشد تا در صورت دسترسي به وسيله فرآيند فنتون ميبه
، بتوان از اين روش در تصفيه فاضلاب قبولقابلنتايج 

و مراكز پرورش آبزيان  هاكارخانه، هانامارستيب
  استفاده كرد.

ي هاكيتكني از امجموعهروش رويه پاسخ 
 روديمكار به ي فرآيندهاسازنهيبهآماري است كه در 

و   Benkhen Box،CCDي گوناگونهامدلكه شامل 
 Central( شود. طرح مركب مركزيمي يرهغ

Composite Design: CCD،( يي است هامدل يكي از
و  آزمايش طراحي ي در زمينهاگسترده طوربه كه

. استفاده از اين روديمكار به رهايمتغآناليز چندگانه 
، تينهاروش سبب كاهش تعداد آزمايش و در

 به توجه با. دشويميي در زمان و هزينه جوصرفه
 را فنتون كارايي كه تحقيقي شده،انجام جستجوهاي

 وجود كند، بررسي مدل اينا بدر حذف تتراسايكلين 
حاضر به روش سطح پاسخ ؛ بنابراين، مطالعه نداشت

 انجام شد.
  

  هامواد و روش
) HCl.8O2Cl N25H22Cكلرايد ( تتراسايكلين هيدرو

(آمريكا)، استونيتريل، متانول  Sigma Aldrichاز شركت 
   HPLCو اگزاليك اسيد مورد استفاده در دستگاه 

ديگر مواد شيميايي مورد نياز در اين مطالعه شامل و 
درصد وزني)، سولفات آهن  30هيدروژن پراكسيد (

)O2.7H4FeSO( اسيد سولفوريك و سديم هيدروكسيد ،
ساخت كشور آلمان خريداري گرديد.  Merckاز شركت 

از شركت  HPLC gradeهمچنين، آب مقطر 
CHEMLAB .ساخت كشور بلژيك تهيه شد  

  
  راكتورطراحي 

وسيله در اين پژوهش به استفاده موردراكتور 
كه از نوع ناپيوسته با  شده يطراح Solid works افزارنرم

بوده و از يك محفظه داخلي از جنس  mL 400حجم 
محفظه خارجي براي عبور  .پيركس تشكيل شده است

حفظ شرايط  تيدرنهاي نمونه و سازخنكآب و 
تعبيه شده است. در داخل  24±2آزمايش در دماي محيط 

اختلاط كامل از يك همزن مغناطيسي  منظوربهراكتور نيز 
ي بود كه بردارنمونهاستفاده شد. راكتور حاوي يك شير 

بتوان از محلول برداشت كرد.  نظر مورددر فواصل زماني 
براي جلوگيري از تداخل نور موجود در آزمايشگاه، 

  نتخاب شد.ا رنگرهيتمحفظه خارجي پايلوت 
 براي (CCD)طراحي  مبناي بر پاسخ سطح روش از

 پاسخ (بازده عملكرد بر مستقل متغيرهاي اثر ارزيابي
ي مستقل در رهايمتغگرديد.  تتراسايكلين) استفاده حذف

)، زمان X1اين مطالعه شامل: غلظت اوليه تتراسايكلين (
)X2 و نسبت مولي (]+2Fe]/[2O2H[ ) با علامتX3 (

 ترتيبو به -1و  1، 0بودند كه در سه سطح با كدهاي 

  +2 كدهاي باشند.پايين مي و متوسط بالا، مقادير براي
ند شد گرفته مدل درنظر برازش براي كمكي نقاط -2 و

با انجام  قبل از طراحي آزمايش )1(جدول شماره 
آمد  دستبه رهايمتغي از ادامنهمقدماتي، ي هاشيآزما

 آزمايش 24آزمايش). سپس، آزمايش اصلي با تعداد  8(
  .شدآزمايش  32شامل  درمجموعصورت گرفت كه 

 آمدهدستبه يهاداده و هانمونه از روش، اين
  

  و سطوح طراحي آزمايش رهايمتغ :1شماره جدول 
  سطوح

  متغيرها كد
2-  1-  0 1+  2+ 

40 48  60 71 80 X 1 غلظت اوليه تتراسايكلين 
5 10  5/17  24  30 X 2 زمان 
5  7  10  12  15 X 3  2+[نسبت موليFe]/[2O2H[ 

Archive of SID

www.SID.ir

http://www.sid.ir


 كارايي فرآيند فنتون در حذف تتراسايكلين

     1396 ، فروردين147دوره بيست و هفتم، شماره                                                    مجله دانشگاه علوم پزشكي مازندران             296

 

 اين بين روابط و كنديم ايجاد را ياجملهچند كي

  .دهديم توضيح را هاداده
  

ࢅ = ࢼ +   
ୀ ࢄࢼ +   

ୀ ࢄࢼ +   
ୀ   

ୀ  ࢄࢄࢼ
  
Y  پاسخ،  ريمتغنشانگرβ   مبدأعرض از ، β୧ ضريب

(اثر متقابل) و  كنشبرهمضوابط   X୧X୨  و X୧ଶ ،رگرسيون
، آمدهدستبهدرجه دومي هستند. با توجه به نتايج 

  ي انجام شد و سپس نقاط بهينه استخراج گرديدند.سازمدل
و براي  Excelافزار سازي متغيرها نيز در نرمبهينه

، براساس ضرايب واقعي بازدهرسيدن به بهترين 
شد. در اين متغيرهاي حاصل از مدل رگرسيون انجام 

كه  گرديدهاي عددي متقابل استفاده مرحله، از روش
حل از يك حدس اوليه كه اهبراي تخمين بهترين ر

وسيله مدل به بازدهمعمولاً نقاط مركزي هستند، آغاز و 
  .دشرگرسيون محاسبه 

براي تعيين كيفيت مدل  Rଶو  Rୟୢ୨୳ୱ୲ୣୢଶضريب 
. آناليز قرار گرفتاستفاده ، مورد شدهارائهي اچندجمله

روش آماري آناليز  عنوانبه) ANOVA(واريانس 
ي مناسب داريمعن عنوانبه P>05/0استفاده و  هاپاسخ

منفرد و  راتيتأثدرنظر گرفته شد. براي درك بهتر 
ي استفاده دوبعدي هاپلات، از رهايمتغ كنشبرهم

  .گرديد
  

  ترسيم منحني كاليبراسيون
هاي استاندارد براي ترسيم منحني كاليبراسيون ، غلظت

  دستگاه تزريق شدند.از تتراسايكلين تهيه و به
  

  آزمايشروش انجام 
هاي مورد نظر از محلول در اين مرحله، غلظت

با استفاده از  سپسآماده و  )mg/l 80تا  40تتراسايكلين (
  تنظيم شدند.  3 بر روي M 1 ،pHاسيد سولفوريك 

ــتفاده    ــورد اس ــن م ــدروژن   mg/l 10آه ــادير هي و مق
) 15تــا  5هــاي درنظرگرفتــه (پراكســيد بــا توجــه بــه نســبت
زمــان و كــاملاً مخلــوط شــدند.  بــه محــيط واكــنش اضــافه

ثبــت گرديــد. ســپس، در فواصــل  وســيله كرونــومترنيــز بــه
دقيقــه)، نمونــه بــراي  30تــا  5شــده (زمــاني از پــيش تعيــين

ــي  ــنجش آنت ــاقي س ــك ب ــد. بيوتي ــده برداشــت ش ــه مان   البت
ــس از      ــله پـ ــه بلافاصـ ــود كـ ــان شـ ــد بيـ ــه بايـ ــن نكتـ ايـ

بــرداري بــراي تثبيــت شــرايط نمونــه و جلــوگيري از نمونــه
ــاقي   ــات بـ ــيون تركيبـ ــه اكسيداسـ ــده از ادامـ و  2O2Hمانـ

NaOH   ــزايش ــراي افــ ــه  pHبــ ــدند.   8بــ ــتفاده شــ اســ
ــايش ــين آزمـ ــاي تعيـ ــماره   CODهـ ــق روش شـ ــز طبـ نيـ

5220D ــاب روش ــراي  كتــــ ــتاندارد بــــ ــاي اســــ هــــ
. )40(هــاي آب و فاضــلاب صــورت گرفــت    آزمــايش

 CODدر آزمـــايش  2O2Hبـــراي جلـــوگيري از تـــداخل 
  ).20،21) استفاده شد (3SO2Na )M 05/0از 

  
  ماندهيباق كيوتيبيآنتسنجش 

مانــده بــا اســتفاده از تعيــين غلظــت تتراســايكلين بــاقي
ــتگاه  ــدل  HPLCدس ــان   Knauerم ــور آلم ــاخت كش ، س

ــاز  ــتون ف ــا س ــوس  ب ــي C18 )μm 5معك ــر داخل ــا قط   ، ب
6/4  ×ml 250   مجهـــز بـــه آشكارســـاز (UV در طـــول 

ــوج  ــان   nm 365م ــرعت جري ــد. س ــام ش و  ml/min 1 انج
ــق   ــم تزريـ ــول μL 20حجـ ــورد  و محلـ ــل مـ ــاي حامـ هـ

اســـتفاده، اســـتونيتريل و اســـيد اگزاليـــك بـــا نســـبت      
منظـــور بـــود. بـــه HPLC grade) و آب مقطـــر 31:69(

هــا و حــذف كامــل ذرات موجــود در ســازي نمونــهصــاف
ــق ــل از تزري ــه  آن قب ــر ب  μm سرســرنگيدســتگاه، از فيلت

(ســـاخت شـــركت   بـــا جـــنس اســـتات ســـلولز    22/0
Schleicher & Schull.كشور آلمان) استفاده شد ،  

ــه ــه نمونـ ــاتوگرام بـ آمـــده از دســـتاي از كرومـ
آورده  2ســــنجش تتراســــايكلين در تصــــوير شــــماره 

ــور    ــه مح ــت ك ــده اس ــور    Xش ــان و مح ــانگر زم    Yنش
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  HPLC اي از خروجي دستگاهنمونه: 2تصوير شماره 
  

 توسط آناليت ايجادشدهسيگنال متناظر با پاسخ 
غلظت تتراسايكلين  موجود در سيستم است. راسايكلين)(تت

  دست آورد.توان با محاسبه سطح زير منحني بهرا مي
  

  هايافته

كارگيري آناليز رگرسيون چندگانه بر روي با به
اي درجه دوم چندجمله هاي آزمايش، متغير پاسخ يكداده

  نتيجه آن در زير آورده شده است:بود كه 
ࢅ   = ૡૡ.  െ . ૢࢄ + . ૢࢄ + . ࢄ െ. ࢄ െ . ࢄ െ . ࢄ െ ૢ. ࢄ െ. ૠࢄ+. ૢࢄ 

 
 اثر متقابل غلظت اوليه تتراسايكلين و 3تصوير شماره 

  دهد.مي هاي مولي هيدروژن پراكسيد به آهن را نشاننسبت
  

ي هانسبتغلظت اوليه تتراسايكلين و  متقابل اثر: 3تصوير شماره 
  زمان داشتننگهمولي هيدروژن پراكسيد به آهن با ثابت 

  
غلظت اوليه تتراسايكلين و زمان با  اثر متقابل: 4 تصوير شماره

  داشتن نسبت موليثابت نگه
  

ــل   ــر متقاب ــان در   اث ــايكلين و زم ــه تتراس ــت اولي غلظ
ــماره    ــايكلين در تصــوير ش ــل   4حــذف تتراس ــر متقاب و اث

هــاي مــولي هيــدروژن پراكســيد تغييــرات زمــان و نســبت
    آورده شده است. 5شماره  به آهن در تصوير
ــماره   ــوير ش ــه     6تص ــورد مطالع ــاي م ــأثير متغيره ــز، ت ني

در ميـــزان حـــذف تتراســـايكلين را بـــر روي بـــازده     
، 3 دهــد. در تصــويرهاي شــمارهفنتــون نشــان مــي دفرآينــ

 Rافــزار خطــوطي كــه در نمودارهــاي خروجــي نــرم 5و  4
انـــد، نشـــانگر مقـــادير حـــذف يكســـان شـــدهنشـــان داده 

بـودن مقـادير   هـا نيـز نشـانگر بـالا يـا پـايين      باشد. رنـگ مي
تـرين  هستند كه مقـادير حـذف كـم بـا رنـگ سـبز و بـيش       

  است.حذف با رنگ سفيد نشان داده شده 
ــويرهاي     ــه تص ــه ب ــا توج ــه 5و  4، 3ب ــابي در و بهين ي

  ، نســبتmg/L 57افــزار حــذف تتراســايكلين، غلظــت نــرم
  

  
ي مولي هيدروژن هانسبتزمان و اثر متقابل تغييرات  :5تصوير شماره 

  غلظت اوليه داشتننگهپراكسيد به آهن با ثابت 
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  مطالعه موردي رهايمتغ ريتأث: 6تصوير شماره  
  

دست آمد كه در دقيقه به 30و زمان تماس  27/11 مولي
  نشان داده شده است. 2شماره  جدول

ــماره    ــوير ش ــق تص ــارامتر در    6طب ــؤثرترين پ ــز، م ني
هــاي مــولي و بــالاترين حــذف تتراســايكلين، متغيــر نســبت

ــذف   درصـــد  6/74در نقطـــه بهينـــه،   CODمقـــدار حـ
  .دست آمدبه
  

  نقاط بهينه فرآيند فنتون :2جدول شماره 
    واحد نقاط بهينه

57 mg/L Tetracycline X 1 
 Time X 2  دقيقه 30
 X 3 [Fe+2]/[H2O2]  واحدبدون  27/11

هبازده در نقطه بهين درصد 90/ 156  

  

 بحث

يكي از فاكتورهاي مهم و مؤثر در فرآيند فنتون، 
طور است؛ زيرا در اكسيداسيون تركيبات آلي به pHمقدار 

، pHعبارتي، مقادير گذارد. بهمستقيم و غيرمستقيم اثر مي
اكسيداسيون را هاي هيدروكسيل و كارايي توليد راديكال

  دهد.تحت تأثير قرار مي
قليايي، خاصيت اكسيدكنندگي هيدروژن  pHدر 
. شودكاهش يافته و به آب تبديل مي شدتبهپراكسيد 
 pH: 3ي بالاي حذف در هابازدهديگر، دستيابي به ازسوي

، بخش محلول pHتواند به اين دليل باشد كه در اين مي
ي راديكال هيدروكسيل دكنندگياكسيون آهن و نيز قدرت 

. با توجه به مطالب يادشده، اين فرآيند )41- 43(است  تريشب

  بررسي شد. 3و برابر  ثابت pHدر 
آهن در واكنش با پراكسيد  بارزنكته مهم ديگر، نقش 

گردد؛ مي 0OHهيدروژن است كه سبب افزايش توليد 
بنابراين، تعيين مقدار آن بسيار حائز اهميت است. آهن 

 عنوانبه pH: 4ي فروس و فريك در هاوني صورتبه
  .)44( كنديمكاتاليست عمل 

كه ميزان يون آهن در محيط ديگر، هنگاميازسوي
دهنده، نه عنوان واكنشواكنش بالا باشد، يون فرو به

شود. درواقع، كاتاليزور، در فرآيند فنتون استفاده مي
شود اين يون فلزي با افزايش بيشتر يون فرو سبب مي

از محيط واكنش ها را شود و آنتركيب  0OH هايراديكال
  خارج سازد.

ଶା݁ܨ   + ܪܱ → ିܪܱ  + ଷା݁ܨ                       1معادله  
  

از اندازه آهن كدورت را ديگر، افزايش بيش ازسوي
موجب ايجاد رنگ  Fe(OH(3دهد و با تشكيل افزايش مي

  ).45،46(شود اي ميقهوه
دهد افزار نشان ميآمده در نرمدستهاي بهتحليل داده

حاصل از آناليز فرآيند فنتون،  R-squared Adjustedكه 
و نشانگر اين  9/0برابر با  Multiple R-squaredو  87/0

آمده از آزمايش دستهاي بهاست كه مدل برازش با داده
داري بين غلظت اوليه تطابق دارد. همچنين، رابطه معني

هاي مولي با ميزان حذف اين تتراسايكلين، زمان و نسبت
  بيوتيك وجود دارد.آنتي

ي مولي هانسبتتأثير تغييرات  3تصوير شماره 
هاي گوناگون هيدروژن پراكسيد به آهن و غلظت

 38/17حذف را در زمان  تتراسايكلين بر بازده كيوتيبيآنت
  .دهديمنشان  R افزارنرمدر خروجي  pH: 3دقيقه و 

ير تغييرات غلظت تأثبراي بررسي  3در تصوير شماره 
توان يمنسبت مولي و تغييردادن غلظت،  داشتننگهبا ثابت 

غلظتي را كه در آن بالاترين بازده حذف حاصل شده 
غلظت و  داشتننگهاست، مشاهده كرد. برعكس، با ثابت 
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توان نسبتي را كه در آن بالاترين يمتغييردادن نسبت مولي، 
  بازده حذف حاصل شده، مشاهده كرد. 

اگر نسبت مولي ثابت درنظر گرفته شود، با افزايش 
يابد و به بازده افزايش مي mg/L 57تا  40غلظت از 

رسد. مقدار دقيق اين عدد با توجه يمبالاترين مقدار ممكن 
آمد.  دستبهدرصد  Excel ،15/90 افزارنرمدر  يابيبهينهه ب

اين روند حاكي از آن است كه در اين غلظت، امكان 
  شود ويج بيشتر ميتدربهها گربا واكنش برخورد آلاينده

رسد؛ به بهترين حالت خود مي mg/L 57در غلظت 
گر يگر، در اين غلظت نسبت آلاينده و واكنشدعبارتبه

  بوده است. مناسب
و همكاران در  Usluتوسط  شدهانجامدر مطالعه 

 منظوربهارتباط با مقايسه عملكرد فرآيند ازناسيون و فنتون 
درصد  90بيوتيك، در هر دو روش تصفيه كود حاوي آنتي

  .)25(حذف اكسي تتراسايكلين مشاهده شد 
اگر غلظت ثابت درنظر گرفته شود، با افزايش نسبت 

نيز  آن از پسيابد. مولي تا نقطه بهينه آن، بازده افزايش مي
 كهيابد هاي مولي، بازده كاهش ميبا بالاتررفتن نسبت

  آمد. دستبه 27/11مقدار آن 
توان نتيجه گرفت در با توجه به مطالب يادشده، مي

يدشده پايين تولهاي يكالرادي مولي كم، مقادير هانسبت
يست. نگر مناسب است و نسبت آلاينده به واكنش

ي مولي، هانسبتيت، بازده نيز كم است. با افزايش درنها
يش تا نقطه افزايابد؛ اما اين يميج بازده نيز افزايش تدربه

افتد و از آن به بعد هيدروژن پراكسيد خود يممعيني اتفاق 
  آيد.يم شماربهمانعي براي تجزيه مواد آلي 

  :ندمعادلات زير گوياي اين موضوع هست
ܱܪ   + ଶܱଶܪ → ଶܱܪ + ଶܱܪ           2معادله 

 

ଶܱܪ2                      3معادله  → ଶܱଶܪ + ܱଶ  
  

بيان كرد كه  توانيم، 3و  2با توجه به معادله 

هيدروژن پراكسيد اضافي، نقش بازدارندگي از توليد 
هاي هيدروكسيل دارد و سبب كاهش بازدهي راديكال

هاي نسبتگردد. درواقع، در مقادير بالاتر از فرآيند مي
شوند كه ) توليد ميHOଶ( هاي اسكاونجربهينه، راديكال

  .)47،48(دهند بازده حذف را كاهش مي
  

  غلظت اوليه تتراسايكلين و زمان اثر متقابل
آمده از بررسي تغييرات غلظت اوليه دستنتايج به

نسبت مولي در  داشتننگهتتراسايكلين و زمان، با ثابت 
نشان داده  4بازده حذف تتراسايكلين در تصوير شماره 

  شده است.
جهت در انجام فرآيندهاي شيميايي زمان، از اين 

تواند افزايش مواد اهميت دارد كه كاهش زمان واكنش مي
ديگر، افزايش زمان دنبال داشته باشد. ازطرفشيميايي را به

هزينه ساخت را به اكسيداسيون، افزايش حجم راكتور و 
پذير لحاظ اقتصادي توجيههمراه خواهد داشت كه به

  نخواهد بود.
شده نشان داد كه در غلظت انجامي هاشيآزما

با افزايش زمان، بازده حذف افزايش  mg/L 57ثابت 
 رسديمدقيقه به بالاترين حد خود  30يابد و در زمان مي

نيز  Excel افزارنرممقدار دقيق آن در  يابيبهينهكه 
  .گوياي همين حقيقت است

) در زمينه 2016با توجه به مطالعه اسلامي و همكاران (
 افتهيارتقاوسيله فرآيند سونوشيميايي تجزيه تتراسايكلين به

كه با راديكال سولفات انجام شده بود، بازده حذف در 
دقيقه،  120، زمان تماس mg/L 50شرايط بهينه غلظت اوليه 

3 :pH دوز ،mmol/L 5/3 4 ازSO2Ag  وmmol/L 70 از  
8O2S2Na  49(درصد اعلام شد  83بيش از.(  

) انجام 2008و همكاران ( Jiaoاي كه توسط در مطالعه
شد، هدف مطالعه بررسي تخريب تتراسايكلين با استفاده از 

دقيقه تابش، بازده حذف  300فتوليز مستقيم بود كه پس از 
  ).50(دست آمد درصد تتراسايكلين به 73

Archive of SID

www.SID.ir

http://www.sid.ir


 كارايي فرآيند فنتون در حذف تتراسايكلين

     1396 ، فروردين147دوره بيست و هفتم، شماره                                                    مجله دانشگاه علوم پزشكي مازندران             300

 هاي موليتغييرات نسبت ريتأث 5تصوير شماره 
  هيدروژن پراكسيد به آهن و زمان در غلظت ثابت

mg/L 88/59 دهد. در اين غلظت، از را نشان مي
هاي مولي تا تتراسايكلين و در زمان ثابت با افزايش نسبت

نقطه بهينه، بازده حذف تتراسايكلين روند صعودي دارد و 
هاي مولي نسبتيابد. در نقطه بازده كاهش مي آن از پس

يابد و در ثابت نيز با افزايش زمان، بازده حذف افزايش مي
  رسد.دقيقه به بالاترين مقدار مي 30زمان 
ي در فرآيند فنتون، نسبت پراكسيد هيدروژن طوركلبه

 هاآنبه آهن بايد تا حد امكان مناسب باشد تا از تركيب 
جلوگيري شود و توليد لجن كمپكس آهن كاهش يابد. 

Homem  اي مشابه كه در مطالعه 2010و همكاران در سال
سيلين توسط فرآيند بيوتيك آموكسيدر زمينه تجزيه آنتي

هاي مولي فنتون انجام دادند، مشاهده كردند كه در نسبت
سيلين پس ي به تجزيه كلي آموكسيابيدستبهينه، امكان 

  ).34(دقيقه واكنش وجود دارد  30از 
پارامتر بر روي بازده حذف  نيمؤثرترانتخاب 

هاي نقش چشمگيري در كاهش هزينه كيوتيبيآنت
توان پارامتر مي نيمؤثرترعملياتي دارد؛ زيرا با دانستن 

  بر آن اساس پيش برد. پژوهش را
 ريتأثشود، مي تربزرگعدد  هرچه 10 تا صفراز 
شود. با توجه بازده حذف بيشتر مي بر مطالعه موردپارامتر 

هاي هيدروژن پراكسيد تغييرات نسبت ريتأثبه اين تصوير، 
ديگر پارامترها  ريتأثبيوتيك بيشتر از به آهن در حذف آنتي

  .استبيوتيك در حذف آنتي
محلول شيميايي و  ريتأث) 2009ززولي و همكاران (

ي ماندهيباقمواد آلي پليمري طبيعي در حذف 
ي سفالكسين، تتراسايكلين، استامينوفن، هاكيوتيبيآنت

سيلين و ايندومتاسين توسط نانوفيلتراسيون را آموكسي
 95تا  75بررسي كردند كه درصد حذف تتراسايكلين 

  ).51(آمد  دستبهدرصد 
و همكاران  پوراعتدالگرفته توسط در مطالعه صورت

از چوب تاك را  شدههيته) كه كارايي كربن فعال 2014(
سيلين، يكلين، آموكسيي تتراساهاكيوتيبيآنتدر حذف 

بررسي كردند، بازده حذف  نيليسيپنسفالكسين و 
  ).52(آمد  دستبهدرصد  74- 88تتراسايكلين 

ه ي به تجزيابيدستلحاظ به تنهانهنسبت مولي بهينه 
مقدار  رساندنبه حداقل منظوربهبيوتيك؛ بلكه آنتي مؤثر

رساندن و همچنين به حداقل 2Fe+و 2O2Hمصرف 
  دارد ي ناشي از تكميل واكنش اهميتهاماندهيباق
)47-45(.  

هيدروژن  ماندهيباقهاي بالاي همچنين، غلظت
  ي فرآيند زيستي پسريقرارگپراكسيد در صورت 

تواند موجب مهار رشد از فرآيند فنتون، مي
، توجه به مقادير آهن و جهيدرنتشود.  هاسميكروارگانيم

به محيط واكنش اهميت  شدهافزودههيدروژن پراكسيد 
 ]2Fe]/[2O2H+[، تعيين نسبت مولي بهينه درواقعدارد. 

ضروري  OHدستيابي به حداكثر توليد راديكال  منظوربه
  .)27،41،43( رسدنظر ميبه

بيوتيك تتراسايكلين، بيشترين بازده حذف آنتي
و  mg/L 57بوده و اين بازده در غلظت  درصد 15/90

 30و زمان  27/11نسبت مولي هيدروژن پراكسيد به آهن 
 عنوانبه، اعداد مذكور رو نيا ازدست آمده است. دقيقه به

  نقاط بهينه فرآيند انتخاب شدند. 
توان گفت اگر آمده، مي دستبا توجه به نتايج به
توان محاسبه شود، مي گرواكنشنسبت بهينه آلاينده به 

آمده اين پژوهش در صنايع گوناگون دستاز نتايج به
 ، براي هر مقدار آلايندهگريدعبارتبهاستفاده كرد؛ 

دست توان بهگر را ميمقادير مورد نياز عوامل واكنش
  آورد.

هاي خروجي براي رسيدن به استاندارد CODمحاسبه 
در نقطه بهينه و حذف  COD. بازده حذف پساب نياز است

  آمد. دستبهدرصد  6/74درصدي،  15/90
در  CODنتــايج حاصــل از بررســي ميــزان حــذف 
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شرايط بهينه فنتـون، نشـان داد كـه در مقايسـه بـا بـازده       
 CODتتراسايكلين، ميـزان حـذف    كيوتيبيآنتحذف 

دنبال انجـام فرآينـد اكسيداسـيون    ، بهدرواقعكمتر بود. 
كامل تجزيه  طوربهتتراسايكلين  كيوتيبيآنتبخشي از 
به محصولات واسطه آلي موجب  شدنليتبدنشده و با 

در مقايسـه بـا بـازده حـذف      CODكاهش بازده حذف 
بيـان   تـوان يم ـعبـارتي،  بـه  .گرديده اسـت  كيوتيبيآنت

كامـل بـه    طـور بـه  كي ـوتيبيآنت ـداشت كه مقاديري از 
تجزيه نشـده   2COو  O2Hتركيبات معدني مورد انتظار 

و در مقابل به محصولات فرعـي آلـي تبـديل گرديـده     
ي بـالا نيـز بـا افـزايش     هـا غلظت. در )15،19،27(است 

ي هـا واسـطه ، احتمـال رقابـت حـد    كيوتيبيآنتغلظت 
ي اوليـه وجـود   هـا مولكـول شده در اثر تجزيه با تشكيل

ي هـا واسـطه دارد و اين مزاحمت در مقـادير زيـاد حـد    
. در دب ـاييم ـي اوليه بالا) افزايش هاغلظتتوليدي (در 

شده توسـط دهقـاني و همكـاران بـر روي     انجاممطالعه 
ــي  ــون در حـــذف آنتـ ــد فنتـ ــارايي فرآينـ بيوتيـــك كـ

سولفامتاكسازول و سولفاديازين از فاضلاب سنتتيك و 
بيوتيـك  آنتـي  CODدقيقـه ميـزان كـاهش     15در زمان 

  ).29(آمد  دستبهدرصد  78درصد و  7/64ترتيب به
در اين  آمدهدستبهبراساس نتايج آزمايشگاهي 

 مؤثرپژوهش، مشخص شد كه فرآيند فنتون قادر به كاهش 

تتراسايكلين بود. غلظت  كيوتيبيآنتدرصد  90بيش از 
در فرآيند فنتون  آمدهدستبهاوليه آلاينده در بازده حذف 

بالاترين بازده حذف در  كهيطوربهبوده است؛  مؤثر
داد  نشان آمدهدستبهآمد. نتايج  دستبه mg/L 57غلظت 

و  27/11هاي مولي مناسب براي فرآيند فنتون كه نسبت
  باشد.دقيقه مي 30زمان 

آمده و با درنظرداشتن دستبا توجه به نتايج به
ي موجود براي تخليه پساب و استانداردهااهداف تصفيه و 

 عنوانبهتوان بودن هزينه عملياتي، از اين فرآيند ميكم
نيز  ترعيوسدر مقياس  هيتصفشيپتصفيه نهايي پساب و يا 

  تواند براياستفاده كرد. ازطرفي، اين فرآيند مي
ي با ساختار مشابه و يا افزايش هاكيوتيبيآنتحذف 

  شود. استفاده هاآني ريپذبيتخرتسيز
  

   سپاسگزاري
اين مقاله بخشي از طرح تحقيقاتي مصوب دانشگاه علوم 

نويسندگان وظيفه باشد. مي 27369پزشكي تهران با كد 
دانند از دانشگاه علوم پزشكي تهران و همچنين خود مي

خانم دكتر و دكتر مريم فرجي  ،دكتر اله بخش جاويد
كه امكان اجراي اين مطالعه را فراهم  سميه دهقاني

  نمودند، تشكر و قدرداني نمايند.
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