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  مقدمه 
مسبب آلودگی محیط میان ترکیبات دارویی  از

ها به دلیل مصارف پزشکی و بیوتیک آنتیزیست، 
مصرف . )1(ای دارند جایگاه ویژه ،دامپزشکی بالا

 تا 100000ها در جهان بین بیوتیک آنتیسالیانه 

ها پس بیوتیک آنتی .تن برآورد شده است 200000
ندرت در بدن به طور کامل متابولیزه  ازمصرف به

صورت  آنها پس از دفع به رصدد 30-90وند و شمی
توان نتیجه گرفت رو می از ا ین. دنمان فعال باقی می

تن و در بدترین  30000که سالانه در بهترین شرایط 
بیوتیک فعال وارد محیط  آنتیتن  180000شرایط 

   چکیده
در حذف  UV/H2O2/TiO2و UV/TiO2 های فوتوکاتالیستی این مطالعه بررسی کارایی فرایند هدف از :زمینه و هدف

  .باشد های آبی می نتی بیوتیک تتراسایکلین از محلولآ
صورت ناپیوسته در مقیاس آزمایشگاهی صورت پذیرفت و  که به بودکاربردی  - این مطالعه از نوع تجربی :روش کار

پراکسید  ، غلظت)TiO2(مختلفی از قبیل غلظت اولیه تتراسایکلین، غلظت دی اکسید تیتانیوم در آن تاثیر پارامترهای 
لیتر  میلی 250ها  در تمام مراحل آزمایش حجم نمونه. مورد بررسی قرار گرفت pHو  زمان تماس، )H2O2(هیدروژن 

با ) درجه سلسیوس 24±2(یشگاه میلی لیتری، در دمای آزما 500کلیه آزمایشات در یک راکتور . در نظر گرفته شد
  .دور در دقیقه انجام گردید 150با سرعتاستفاده از همزن مغناطیسی 

با . دارد UV/TiO2نقش مهمی در حذف آنتی بیوتیک تتراسایکلین در فرایند   pHنتایج حاصله نشان داد که  : یافته ها
گرم در لیتر و زمان  1بیشتر از  TiO2غلظت  راندمان حذف افزایش یافت، ولی TiO2افزایش زمان تماس و غلظت 

غلظت ، pH=  5در %)  4/91(حداکثر راندمان حذف . حذف نداشتدقیقه تاثیر چشمگیری در راندمان  90تماس بیشتر از 
TiO2 1 تجزیه . دقیقه به دست آمد 90میلی گرم در لیتر و زمان تماس  27غلظت اولیه تتراسایکلین ، گرم در لیتر

به میزان  H2O2افزودن . کرد میپیروی  )R2 =99/0( کاذب اولدرجه نتیکی یتی تتراسایکلین به خوبی از مدل سفتوکاتالیس
های مختلف  یتر منجر به حذف کامل تمامی غلطتگرم در ل 1معادل  TiO2و غلطت  pH=  5میلی گرم در لیتر در  100

  .زمان تماس گردیددقیقه  30تتراسایکلین به کار رفته در این مطالعه بعد از 
یک فرایند بسیار موثر بوده  UV/H2O2/TiO2کاتالیستی ن مطالعه نشان داد که فرایند فتونتایج حاصل از ای :نتیجه گیری

  .استفاده نمودهای آبی  نتی بیوتیک تتراسایکلین از محلولتوان از این فرایند برای حذف آ و می
  فتوکاتالیست نیمه رساناین، فرایند اکسیداسیون پیشرفته، رادیکال هیدروکسیل، آلودگی آب، تتراسایکل :کلیدی هایواژه
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شواهد زیادی وجود دارد که  .)2-3(  شود زیست می
این ترکیبات در بسیاری از منابع آبی در مقادیر نانو تا 

این ترکیبات در . وجود دارندمیکروگرم در لیتر 
ها و حتی زمینی، پساب فاضلابهای سطحی، زیر آب

ترکیبات دارویی . انددر آب آشامیدنی مشاهده شده
 پساباروسازی، از طریق منابع مختلفی چون صنایع د

های و حیوانات به محیطها بیمارستانی و دفع از انسان
ها در بیوتیک آنتیوجود  .)4-5(یابند آبی انتقال می

- محیط زیست و از جمله آب و خاک، حتی در غلظت

های مقاوم به  های کم منجر به توسعه پاتوژن
طور بالقوه عملکرد  شود که به می بیوتیک آنتی

در . نمایند اکوسیستم و سلامت انسان را تهدید می
 بیوتیک آنتیهای مقاوم به  های اخیر بروز باکتریسال

که  محققین بر این باورنداز افزایش یافته و بسیاری 
ها بیوتیک آنتیاین افزایش به علت استفاده بی رویه از 

طور کلی فرایندهای اکسیداسیون  به .)6-7(باشد می
آوری ترین فن ، موثرترین و کارامدAOPS)(پیشرفته 

های آلی خطرناک، مقاوم برای تجزیه و حذف آلاینده
های آبی ی در محیطو غیرقابل تجزیه بیولوژیک

باشند و در طول چند دهه گذشته در سطح  می
و جایگاه مهمی را  وسیعی مورد استفاده قرار گرفته

مکانیسم . انددر تصفیه آب و فاضلاب کسب نموده
های این فرایندها بر اساس تولید رادیکالاصلی 

 ها تقریباًباشد که این رادیکالمی (▪OH) هیدروکسیل
قادرند اکثر ترکیبات آلی را به سرعت و بطور 

فرایندهای  .)6,8(غیرگزینشی اکسید نمایند 
، )9(زنی  اکسیداسیون پیشرفته مختلفی از قبیل ازن

تابش  )11(فتوسونواکسیداسیون  ،)10(فتوفنتون 
بنفش پرتو فرا ، تابش )12-13(امواج اولتراسونیک 

ویژه  های آلی به برای حذف آلاینده... و )15-14(
از  .اندها از آب مورد استفاده قرار گرفتهبیوتیک آنتی

میان فرآیندهای مختلف اکسیداسیون پیشرفته،  
یکی ) TiO2(فرایند فتوکاتالیستی دی اکسید تیتانیوم 

از . باشدهای نوپدید و امیدوارکننده می آوریفن  از
مزایای اصلی این فرآیند، عدم محدودیت انتقال 

برداری در شرایط محیطی، در دسترس  جرم، بهره
های بودن در اشکال تجاری کریستالی و ویژگی

ای، پایداری شیمیایی بالا در محدوده مختلف ذره
یمیایی و ، مقاومت زیاد در برابر شکست ش pHوسیع 

علاوه بر . باشند خوردگی نوری و عملکرد خوب می
این، کاتالیست دی اکسید تیتانیوم ارزان و غیرسمی 

-18( باشد بوده و دارای قابلیت استفاده مجدد می
های  کاتالیستی نیمه رسانا، واکنشدر فرایند فتو. )16

م بودن سه جزء اساسی فراه تجزیه اکسایشی به
یک  معمولاً(سطح کاتالیستی حساس به نور شامل 

منبع انرژی  ؛)رسانا، مانند دی اکسید تیتانیومنیمه 
. کننده مناسب نیاز دارندو عامل اکسید ؛فوتون

مکانیسم این فرایند شامل فعال سازی یک نیمه رسانا 
باشد  ه نور مصنوعی و یا نور خورشید میبوسیل

مشخصه اصلی یک نیمه رسانا دارا بودن . )16،17(
شد و به ناحیه بین با ظرفیت و هدایت میباندهای 

جذب . گردداطلاق می 1این دو باند، شکاف باند
د هایی با انرژی بالاتری از انرژی شکاف بان فوتون

منجر به انتقال یک الکترون از باند ظرفیت به باند 
هایی در باند ظرفیت زمان حفرههدایت، با تولید هم

نسیل ها پتااین حفره). 1واکنش (د گرد می
یی دارند، که برای تولید اکسیداسیون بسیار بالا

های آب و یدروکسیل از مولکولهای ه رادیکال
نیمه های هیدروکسید جذب شده بر روی سطح  یون

های الکترون). 3و 2های  واکنش(ند باش میرسانا کافی 
اکسیژن جذب شده  توانند با مولکول تشکیل شده می

O2(واکنش داده و آن را به رادیکال سوپر اکسید 
.-( 

های  به نوبه خود برای تشکیل رادیکال احیا کنند، که
تا  4واکنش های (ند ده میپراکسید با پروتون واکنش 

عنوان گیرنده  همچنین پراکسید هیدروژن به). 6
تولید  7الکترون عمل نموده و مطابق واکنش 

سوبسترای . نمایدهیدروکسیل اضافی میهای رادیکال
طور مستقیم  ممکن است به) RXads(جذب شده 

  .)16,19() 8واکنش (توسط انتقال الکترون اکسید شود 
                                                 
1 Band Gap 
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Tioଶ ௩ሱሮ Tioଶ ሺeି  hାሻ                             (1) Tioଶሺhାሻ  HଶOౚ౩ ՜ Tioଶ  HOୟୢୱ·  Hା (2) Tioଶሺhାሻ  HOି ՜ Tioଶ  HOୟୢୱ·             (3) Tioଶሺeିሻ  Oଶ ՜ Tioଶ  Oଶ·ି                    (4) Oଶ·ି   HଶO ՜ HOଶ·  HOି                        (5) 2HOଶ· ՜ HଶOଶ  Oଶ                                   (6) Tioଶሺeିሻ  HଶOଶ ՜ Tioଶ  HOି  HO·   (7) Tioଶሺhାሻ  RXୟୢୱ ՜ Tioଶ  RXୟୢୱ      ·ା         (8) 

رسانا را  کاتالیستی نیمه طور کلی، مکانیسم فتو به
انتقال ) 1: به پنج مرحله اصلی تقسیم کرد توان می

جذب ) 2 ها در فاز مایع تا سطح، واکنش دهنده
) 4واکنش در فاز جذب شده، ) 3ها،  واکنش دهنده

حذف محصولات از ناحیه ) 5واجذب محصولات و 
های فوتوکاتالیستی در تجزیه کارایی فرآیند. اینترفاز

ای های آلی از جمله اسیده بسیاری از آلاینده
ها، اسیدهای مونو کلرو کربوکسیلیک، کلروآنیلین
ها و  کش ها، علفها، کتونکربوکسیلیک، کلروفنل

کاربرد . )16(ترکیبات دارویی به اثبات رسیده است 
در ) TiO2(فرایند فتوکاتالیستی دی اکسید تیتانیوم 

تتراسایکلین توسط محققان  بیوتیک آنتیتجزیه 
و  1آدامو. مختلفی مورد مطالعه قرا گرفته است

جهت تجزیه   UV/TiO2فرایند  همکاران از
های آبی استفاده تتراسایکلین از محلول بیوتیک آنتی

نتایج این تحقیق نشان داد که میزان تجزیه . نمودند
تتراسایکلین و حذف کربن آلی کل به  بیوتیک آنتی

دقیقه زمان  120بعد از % 100و  98ترتیب بیش از 
 2ریسای که   علاوه بر این در مطالعه. )20(تماس بود 
گرم در لیتر 5/0(این فرایند  با استفاده از و همکاران

TiO2 (  انجام دادند نشان داد که میزان تجزیه
تتراسایکلین و معدنی شدن آن بعد از  بیوتیک آنتی
 .بود% 90و  100دقیقه زمان تماس به ترتیب  120

گرم در  TiO2/UV)4/0 فرایند  از و همکاران 3وب

                                                 
1 Addamo  
2 Reyes  
3 Bu  

کلروتتراسایکلین  بیوتیک آنتیجهت حذف  )TiO2لیتر 
نتایج این تحقیق نشان داد  که این . استفاده نمودند

 بیوتیک آنتی%  80د منجر به حذف بیش از فراین
در مجموع نتایج حاصل از . کلروتتراسایکلین شد

دهد که فرایندهای  مطالعات متعدد نشان می
، سطحی و اتالیستی برای تصفیه آب آشامیدنیفتوک

کننده غلطت کم مواد آلی بسیار امیدوار زیرزمینی با
با این وجود، کاربرد عملی  .ندباش میو کارامد 

دلیل  فرایندهای فتوکاتالیستی در مقیاس بزرگ به
های  حفره/ها ترکیب مجدد سریع  جفت الکترون

   .)20( باشد میتولید شده نوری  محدود 
ها از کبیوتی آنتیها دومین گروه شایع تتراسایکلین

ند که باش مینظر تولید و مصرف در سراسر جهان 
ها یا بوسیله  صورت طبیعی از تخمیر برخی از قارچ به

آیند و علیه  فرایندهای نیمه سنتتیک به دست می
صورت  ها موثر بوده و بهبسیاری از میکروارگانیسم

جذب . گیرندرویه و مکرر مورد استفاده قرار می بی
پس از مصرف توسط انسان و حیوانات  تتراسایکلین

تتراسایکلین %). 50-80( باشد میبسیار ضعیف و متغیر 
عنوان ترکیبات متابولیزه نشده به  جذب نشده به

فاضلاب خانگی دفع و در نهایت منجر به آلودگی 
های اخیر وجود در سال. )8(گردد محیط زیست می

تتراسایکلین در آبهای سطحی و زیرزمینی گزارش 
هدف از مطالعه حاضر بررسی   .)21،20(شده است 

های آبی با تتراسایکلین از محلول بیوتیک آنتیتجزیه 
استفاده از فرآیند فتوکاتالیستی دی اکسید تیتانیوم 

)UV/TiO2 ( و بهبود کارایی فتوکاتالیست با افزودن
  .بود (UV/H2O2/TiO2) پراکسید هیدروژن

  
  روش کار

که  بودکاربردی  -این مطالعه از نوع تجربی
بر روی صورت ناپیوسته در مقیاس آزمایشگاهی  به

های مختلفی از محلول سنتتیک حاوی غلظت
در ابتدا با . بیوتیک تتراسایکلین انجام گرفت آنتی
کردن نمک تتراسایکلین هیدروکلراید  حل
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)C22H24N2O8·HCl ( 95با درجه خلوص بیش از %
در آب مقطر، محلول استوک تتراسایکلین 

صورت هفتگی تهیه شد و  به) میلی گرم بر لیتر1000(
 درجه سلسیوس نگهداری 4اریکی در دمای در ت

های مورد نظر با های با غلظتسپس محلول .گردید
دی  نانوذرات. استفاده از محلول استوک تهیه شدند

دارای  اکسید تیتانیوم مورد استفاده در این مطالعه
نانومتر، درجه خلوص  21میانگین اندازه ذرات حدود 

 50 ± 15درصد و سطح مخصوص  5/99بیش از 
گرم بر متر مربع بود؛ همچنین پراکسید هیدروژن 

)H2O2 (30% کلیه مواد  .مورد استفاده قرار گرفت
آلمان با گرید  1شیمیایی ساخت شرکت مرک

آزمایشگاهی و درجه خلوص بالا، مورد استفاده قرار 
میلی  250های  کلیه آزمایشات بر روی نمونه .گرفت

مای آزمایشگاه لیتری در یک سیستم ناپیوسته و در د
با استفاده از یک راکتور ) درجه سلسیوس 2±24(

ها با  زنی نمونه عمل هم. فتلیتر انجام گر میلی 500
دور در  150استفاده از همزن مغناطیسی با سرعت 

از اسید  pHجهت تنظیم  .دقیقه صورت گرفت
بر . کلریدریک و سود یک نرمال استفاده گردید

رفته پارامترهای اساس سایر تحقیقات صورت پذی
و  pH )5،7 ،9مورد مطالعه در این پژوهش  شامل 

میلی  103و  74، 55، 27(، غلطت تتراسایکلین ) 11
و   90 ، 60،  30، 20، 10(، زمان تماس )گرم در لیتر

 5/0، 25/0(و غلظت دی اکسید تیتانیوم ) دقیقه 120
، 50 ،100(  H2O2و غلطت ) گرم در لیتر 2 و 5/1،  1،

  .بود) میلی گرم در لیتر 200 و 150
لیتری از  میلی 250هایآزمایشات بر روی نمونه

بیوتیک با مقدار  محلول با غلظت مورد نظر آنتی
 24±2(مورد نیاز دی اکسید تیتانیوم در دمای محیط  

 pHپس از تنظیم . صورت گرفت) درجه سلسیوس
محلول توسط اسید کلریدریک و سود یک نرمال، 

بنفش، به  پرتو فرامواجهه با تابش محلول قبل از 
های  دقیقه در تاریکی به منظور واکنش 30مدت 

                                                 
1 Merck 

گیری  جذب و واجذب نگهداری شد و غلطت اندازه
به عنوان غلظت %) 8±2راندمان (شده پس از فرایند 

با توان  UVمنبع تابش لامپ . گرفته شداولیه بکار 
بود که با  لوله کوارتزی پوشش ) W( وات 18اسمی 

درجه . اده شد و در وسط راکتور قرار داده شدد
حرارت محلول در راکتور به طور مداوم با استفاده از 

درجه  24 ± 2کننده اطراف راکتور در دمای  آب خنک
ها در فواصل زمانی از  نمونه. سلسیوس نگهداری شد

بیوتیک  پیش انتخاب شده برای تعیین غلظت آنتی
های حاوی  هدر نمون .برداشت شدند HPLCتوسط 

برداری و  پراکسید هیدروژن،  بلافاصله بعد از نمونه
به منظور تجزیه پراکسید هیدروژن و به حداقل 

نمونه به pH گیری،  رساندن تداخل آن در اندازه
غلظت تتراسایکلین با ). 22(افزایش یافت  10بالاتر از 

مجهز به یک ستون فاز  HPLCاستفاده از دستگاه 
و ) میلی متر 250×  4.6میکرومتر،  C18 ،5(معکوس 

بنفش مورد تجزیه و تحلیل قرار  پرتو فراآشکارساز 
دقیقه و حجم در  میلی لیتر 1سرعت جریان . گرفت

فاز متحرک استونیتریل . میکرولیتر بود 20تزریق 
   (v/v ,30:70)مولار و محلول اسید اگزالیک  01/0

  359بود که به عنوان شستشودهنده در طول موج 
نانومتر مورد استفاده قرار گرفت و در نهایت 

  359باقیمانده غلطت تتراسایکلین در طول موج 
  .نانومتر سنجش شد

  
  یافته ها

  بنفش پرتو فرا تاثیر
به تنهایی و فتولیز  UVبه منظور بررسی تاثیر تابش 

ها با استفاده از  تتراسایکلین، آزمایش بیوتیک آنتی
های مختلف  بر روی غلطت) وات UV )18لامپ 
های  و زمان  =pH 5بیوتیک تتراسایکلین در  آنتی

دقیقه تابش  120بعد از . تماس مختلف انجام شد
UV30های  ، راندمان حذف تتراسایکلین در غلطت  ،
، 5/27میلی گرم در لیتر به ترتیب  110و  80، 60

کارایی فرایند . درصد حاصل شد 4/18و  6/21، 8/23
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UV سایکلین در های مختلف تترا در حذف غلظت
  .نشان داده شده است 1های مختلف درشکل  زمان

  
ی مختلف تترا سایکلین ها غلظتدر حذف  UVکارایی فرایند . 1شکل 

   در زمان های مختلف
  

و زمان ) TiO2(تاثیر غلظت دی اکسید تیتانیوم 
 تماس

تاثیر غلطت دی اکسید تیتانیوم،  بررسیبه منظور 
 2تا  25/0در گستره  TiO2های مختلفی از  غلظت

ها بر روی غلظت  آزمایش. ، استفاده شدگرم در لیتر
انجام  pH = 5میلی گرم در لیتر در  103تتراسایکلین 

نتایج به دست آمده نشان داد که راندمان حذف . شد
یند دقیقه تابش در فرا 120تتراسایکلین بعد از 

UV/TiO2،2/32 ،8/47، 4/70، 8/70 درصد  6/69 و
، 5/0،1، 25/0معادل TiO2 های  به ترتیب در غلطت

نتایج حاصله از . گرم در لیتر بدست آمد 2 و 5/1
 2شکل  بر راندمان حذف در  TiO2تاثیر غلطت  

 2همانطور که از شکل  .نشان داده شده است
پیداست راندمان حذف تتراسایکلین با افزایش غلظت 

TiO2  گرم در لیتر افزایش  1تا  25/0در محدوده
 TiO2گرم در لیتر  1و افزایش غلظت بیشتر از  یافته

  .تاثیر چندانی در راندمان حذف تتراسایکلین نداشت

 
  در حذف تتراسایکلین TiO2تاثیر غلظت   - 2شکل 

 pHتاثیر 

در راندمان حذف  pHبه منظور بررسی تاثیر 
تتراسایکلین در  بیوتیک آنتیهای مختلف  غلطت

های مختلف  pHها در  ، آزمایشUV/TiO2فرایند 
و در شرایط بهینه آزمایش  11تا  5در گستره 

 90و زمان تابش TiO2 گرم در لیتر  1ت ظغل(
درصد حذف تتراسایکلین در . انجام شد) دقیقه
میلی گرم در لیتر و  103و  74، 55، 27 یها غلظت

، 6/82، 4/91(به ترتیب  11و 9 ،7، 5های  pHدر 
، 4/76(؛ )7/48 ،5/59، 8/70، 6/82(؛ )2/58، 2/68
) 4/40، 2/52، 8/58، 3/69(و ) 6/44، 8/55، 4/68

در راندمان حذف  محلول اولیه pHتاثیر  .بود
نشان  3شکل  در UV/TiO2تتراسایکلین در فرایند 

   . داده شده است

 
  در حذف تتراسایکلین محلول اولیه pHتاثیر  -3شکل 

  

 تتراسایکلین بیوتیک آنتیتاثیر غلظت اولیه 

تتراسایکلین  بیوتیک آنتیبه منظور تاثیرغلظت اولیه 
ها در شرایط  آزمایش، UV/TiO2بر کارایی فرایند 
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، زمان TiO2در لیتر  گرم 1 غلطت(بهینه آزمایش 
انجام شدکه نتایج حاصله ) =pH 5دقیقه و  90تابش 

  .نشان داده شده است 4 شکل در

 
  تاثیر غلظت اولیه تتراسایکلین در راندمان حذف   .4شکل 

  

  سنتیک تجزیه فتوکاتالیستی تتراسایکلین
کاتالیستی منظور بررسی سنتیک تجزیه فتو به

 درها  ، آزمایشUV/TiO2 تتراسایکلین در فرایند
، TiO2 در لیتر گرم  1 غلطت(شرایط بهینه آزمایش 

غلظت . انجام شد) =5pHدقیقه و  90زمان تابش 
اولیه تتراسایکلین برای بررسی سنتیک تجزیه، بعد از 

بر اساس . تاریکی در نظر گرفته شد دقیقه در 30

ه اول مدل سنتیک درج مطالعات انجام شده، معمولاً
کاتالیستی ترکیبات آلی کاذب برای توصیف تجزیه فتو

. )22, 7(رود  ها به کار می بیوتیک آنتیمختلف به ویژه 
از مدل فوق برای توصیف تجزیه در این مطالعه نیز 

منحنی سنتیک  . کاتالیستی تتراسایکلین استفاده شدفتو
ب برای تجزیه تتراسایکلین در معادله درجه اول کاذ

در نتایج محاسبات آن  نشان داده شده و 5شکل 
  .ارائه شده است 2جدول 

 

  
منحنی سنتیک  معادله درجه اول کاذب برای تجزیه  .5شکل  

ی مختلفها غلظتتتراسایکلین در 

  

  پارامترهایی سنتیک درجه اول کاذب برای تجزیه تتراسایکلین  .2جدول
Concentration (mg/L) Equation k0 (min−1) R2 t 1/2 (min) 

27 y = 0.0249 x + 0.179 2.49 × 10-3 0.9962 27.8 
55 y = 0.0163 x + 0.2339 1.63 × 10-3 0.9915 42.5 
74 y = 0.0133 x + 0.2159 1.33 × 10-3 0.9951 52.1 

103 y = 0.0109 x + 0.1662 1.09 × 10-3 0.9909 63.5 
  

 TiO2به سوسپانسیون    H2O2تاثیر افزودن 

ها  اضافه شده، آزمایش H2O2به منظور بررسی تاثیر 
، 100، 50در گستره  H2O2ی مختلف ها غلظتدر 
میلی گرم در لیتر، غلطت تتراسایکلین  200و  150
 TiO2 گرم در لیتر  1 میلی گرم در لیتر، غلطت 103

دقیقه  30و   20، 10، 5های تماس  زمان و =pH 5و 
 /UVدر فرایند H2O2تعیین غلطت بهینه . انجام شد

H2O2/TiO2  و کارایی فرایند فوق در حذف
ی مختلف تترا سایکلین به ترتیب در ها غلظت
  .نشان داده شده است 7و  6های  شکل

  
   UV/ H2O2/TiO2در فرایند  H2O2تعیین غلطت بهینه  .6شکل  
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ی مختلف ها غلظتدر حذف  UV/ H2O2/TiO2کارایی فرایند  .7شکل 

  تترا سایکلین 

  بحث
  بنفش پرتو فرابررسی تاثیر 

دهد، بعد از نشان می 1همانطور که شکل شماره 
هایی نت به UVزمان تماس، کارایی فرایند دقیقه  120

این میزان حذف، هرچند ناچیز . قابل ملاحظه نیست
د ناشی از فتولیز مستقیم یا توان میاست، اما به هرحال 

نتیجه . هیدرولیز آنتی بیو تیک تحت این شرایط باشد
در زمینه تجزیه  حاصله با نتایج مطالعات انجام شده

کلاریترومایسین، اریترومایسین و آزیترومایسین و 
  . )23(مطابقت دارد  UVتتراسایکلین با فرایند 

و ) TiO2(بررسی تاثیر غلظت دی اکسید تیتانیوم 
  زمان تماس

د که راندمان ده مینشان ) 2شکل (نتایج حاصله  
 1تا  25/0در محدوده  TiO2حذف با افزایش غلظت 
 TiO2یابد و افزایش غلظت  گرم در لیتر افزایش می

تاثیر چندانی در راندمان حذف  گرم در لیتر  1بعد از 
د ناشی از کاهش نفوذ نور، توان میندارد که این امر 

در  TiO2پراکنندگی نور و یا تجمع و رسوب 
همچنین . )24-26( کاتالیست باشدهای بالای  غلطت

دقیقه، راندمان حذف  90با افزایش زمان تابش تا 
 90افزایش یافت ولی افزایش زمان تابش بیشتر از 

بنابراین . دقیقه تاثیری در راندمان حذف نداشت
  ن تابش بهینه برای فرایندو زما TiO2غلطت 

UV/TiO2 دقیقه  90گرم در لیتر و  1ترتیب   به
راندمان فرایند در باید توجه داشت که . باشد می

هایی چون کلرور،  دلیل تداخل آنیون فاضلاب واقعی به
دلیل کاهش  برم، سولفات و فسفات و همچنین به

نتایج فوق با نتایج  . شدت نور ممکن است کاهش یابد
دیگر مطالعات گزارش شده در زمینه تجزیه 

، )28(، کلرامفنیکل )27(فتوکاتالیستی بیس فنل 
، آموکسی )30(، پاراستامول )29( سیلینهماتوک

مطابقت  )22(سیلین، آمپی سیلین و کلوکساسیلین 
همکاران که عماد و  به عنوان مثال در مطالعه . دارد

های  بیوتیک آنتیجهت تجزیه  /TiO2 UVفرایند  از
پی سیلین و کلوکساسیلین از آموکسی سیلین، آم

های آبی استفاده شد؛ مشخص گردید که  محلول
 TiO2با افزایش غلظت ها  بیوتیک آنتیمیزان تجزیه 
گرم در لیتر افزایش یافت ولی  1تا  5/0در محدوده 

تاثیر TiO2 گرم در لیتر  1افزایش غلظت بیشتر از 
. )22(ها نداشت  بیوتیک آنتیدر میزان تجزیه چندانی 

در زمینه  و همکاران 1سیسو ای که در مطالعه
و   ؛اکسیداسیون فتوکاتالیستی هماتوکسیلین

و همکاران در زمینه تجزیه  2چاتزیتاکیس
مشاهده  کلرامفنیکل انجام دادند؛فتوکاتالیستی 

 1گردیده است که حداکثر میزان تجزیه در  غلطت 
  . )20(بوده است  TiO2گرم در لیتر  

  pHتاثیر بررسی  
pH  از مهمترین پارامترها ی موثر بر راندمان حذف

که بر ظرفیت باشد میآلاینده ها در تصفیه فاضلاب 
جذب و تجزیه ترکیبات هدف، توزیع بار الکتریکی بر 

ها و پتانسیل اکسیداسیون باند  سطح فتو کاتالیست
همچنین مطالعات قبلی نشان . گذاردظرفیت تاثیر می

نقش مهمی را در تجزیه و حذف  pHداده اند که 
در مطالعه فوق نیز . )31( ها ایفا می کند بیوتیک آنتی
pH  داشتفرآیند  راندمان در مهمی نقش محلول  

ی که با افزایش آن، راندمان فرایند به دلیل به گونه ا
علت . کاهش رادیکال های هیدروکسیل کاهش یافت

اسیدی را می توان به  pH  کارایی بالای این فرایند در
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در محیط اسیدی نسبت داد  9-12انجام واکنش های 
)16 ,22(:  eି  Oଶ ՜ Oଶ·ି                                           (9) Oଶ ·ି  Hା ՜ HOଶ ·                                      (10) 2HOଶ · ՜ Oଶ  HଶOଶ                                 (11) HଶOଶ  Oଶ ·ି ՜ OH·  OHି  Oଶ            (12) 

علاوه بر این، گزارش شده است که تجمع ذرات 
TiO2  در مقایسه با شرایط خنثی در شرایط اسیدی

کاهش می یابد، در نتیجه مساحت سطحی موثر 
د  توان مییابد که این افزایش  کاتالیست افزایش می

منجر به افزایش تجزیه فتوکاتالیستی در شرایط 
  . )32( اسیدی گردد

  تتراسایکلین بیوتیک آنتیبررسی تاثیر غلظت اولیه 
د، راندمان شو میمشاهده  4همانطور که ازشکل 

. حذف با افزایش غلظت تتراسایکلین کاهش یافت
کاهش میزان حذف در اثر افزایش غلظت 

گونه توجیه کرد که نظر به  این توان میتتراسایکلین را 
مقدار دی اکسید تیتانیم،  ها غلظتاینکه در تمامی 
در نتیجه مقدار  یکسان بوده pH زمان تماس و

غلظت یکسان  4ر شده نیز در ههای تولید رادیکال
ی با ها نمونهبنابراین حذف تتراسایکلین در . باشد می

دلیل دوم برای توجیه . تر بیشتر خواهد بودغلظت کم
این پدیده این است که با افزایش غلظت تتراسایکلین، 

های تتراسایکلین  پرتو تابیده شده به وسیله مولکول
د و به سطح کلیه ذرات کاتالیست شو میجذب 

نتیجه عدم تحریک همه ذرات  و درد رس مین
زیه تا میزان قابل توجهی کاهش کاتالیست، مقدار تج

  .یابد می
  نتیک تجزیه فتو کاتالیستی تتراسایکلینیسبررسی 

نتیک تجزیه تتراسایکلین ینتایج حاصل از مطالعه س
نشان   )2و جدول  5شکل ( UV/TiO2توسط فرایند 

مدل نتیک درجه اول کاذب یکه مدل س دهد می
و برای  است مناسبی برای توصیف سرعت واکنش

های مختلف تتراسایکلین این مدل به  تمامی غلظت
د به طوری که مقادیر ده میخوبی نتایج را پوشش 

است و ثابت  99/0 بزرگتر از )R2( ضرایب تبیین
افزایش غلطت تتراسایکلین کاهش سرعت واکنش با 

  .یابد می
 H2O2سی تاثیر افزودن ربر

 TiO2 افزودن پراکسید هیدروژن به سوسپانسیون 
جر به افزایش نرخ اکسیداسیون در اکثر موارد من

 H2O2به منظور حفظ کارایی . گرددکاتالیستی میفتو
با نوع و متناسب  H2O2انتخاب غلظت  اضافه شده،

 H2O2د رس میبه نظر . غلظت آلاینده ضرورت دارد
. داشته باشدلیستی کاتاش در اکسیداسیون فتوقدو ن

یک الکترون تولید شده نوری را ) 13(مطابق واکنش 
  OH.رادیکال از باند هدایت نیمه رسانا به شکل

هم ) 12(علاوه بر این مطابق واکنش  و پذیرد می
  . )22( دده میتشکیل رادیکال هیدروکسیل 

    )13  (                HଶOଶ  eି ՜ OH·  OHି  
  50-100در گستره  H2O2با افزایش غلطت 

و در  یافتراندمان حذف افزایش گرم در لیتر،  میلی
و غلطت   pH=  5میلی گرم در لیتر،  100 غلطت

به حذف  یتر منجرگرم در ل 1اکسید تیتانیوم  دی
 بیوتیک آنتیهای مختلف  کامل تمامی غلطت

 30، بعد از یکلین به کار رفته در این مطالعهتتراسا
 H2O2افزایش غلطت  اما. دقیقه زمان تماس شد

گرم در لیتر باعث کاهش راندمان  میلی 100بیشتر از 
  H2O2این ممکن است به دلیل واکنش . حذف شد

مطابق با  .H2Oو تشکیل  OH.بیش از حد با 
با نتایج  این نتایج . )33(باشد  15و  14 های واکنش

شده در زمینه تجزیه  دیگر مطالعات گزارش
، آموکسی سیلین، آمپی )28(فتوکاتالیستی کلرامفنیکل 

·OH     .مطابقت دارد )22(سیلین و کلوکساسیلین   HଶOଶ ՜ HଶO  HOଶ·                      )14(  HଶOଶ  hା ՜ Hା  HOଶ·                           (15) 
  

  نتیجه گیری
 به تنهایی UVپرتو  تابش مطالعه حاضر نشان داد که

بیوتیک ای در حذف آنتیهکارایی قابل ملاحظ
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راندمان حذف تتراسایکلین در . تتراسایکلین ندارد
در  TiO2با افزایش غلظت  UV/TiO2فرایند 

گرم در لیتر افزایش یافت و  1تا  25/0محدوده 
گرم در لیتر تاثیر  1بیشتر از  TiO2 افزایش غلظت 

 .چندانی در راندمان حذف تتراسایکلین نداشت
کلین همچنین راندمان حذف با افزایش غلظت تتراسای

کاهش و با افزایش زمان تابش افزایش یافت، ولی 
دقیقه تاثیری در  90افزایش زمان تابش بیشتر از 

 نقش محلول pH .راندمان حذف تتراسایکلین نداشت

ای که  کند، به گونه فرآیند ایفا می راندمان در مهمی
با افزایش آن راندمان فرایند به دلیل کاهش 

افزودن  .یابد میهای هیدروکسیل کاهش  رادیکال

دی اکسید و غلطت  pH=5پراکسید هیدروژن در 
گرم در لیتر منجر به حذف کامل تمامی  1تیتانیوم 
بیوتیک تتراسایکلین به کار  های مختلف آنتی غلطت

دقیقه زمان تماس  30رفته در این مطالعه، بعد از 
توان نتیجه گرفت که تلفیق  بنابراین می. گردید

UV/H2O2/TiO2 دی بسیار موثر در حذف فراین
  .باشد های آبی می بیوتیک تتراسایکلین از محلول آنتی

  
  تشکر و قدردانی 

  را خود قدردانی و تشکر مراتب مقاله این نویسندگان
تهران ابراز  پزشکی علوم دانشگاه بهداشت از دانشکده

  .دارند می
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ABSTRACT 
 

Background & Objectives: This study aimed to investigate the efficiency of Photocatalytic 
processes of UV/TiO2 and UV/H2O2/TiO2 on removal of tetracycline antibiotic from aqueous 
solution.  
Methods: All experiments were undertaken in lab scale and batch system. The effects of 
various parameters such as tetracycline (TC) initial concentrations, TiO2 and H2O2 
concentrations, contact time, and pH were investigated.  Sample volume for all the 
experiments was 250 ml. All the experiments were done in a 500 ml reactor at the 
temperature of 24±2 ˚C using a magnetic mixer at 150 rpm. 
Results: Results showed that pH plays an important role on removal of TC antibiotic by 
UV/TiO2 process. Removal efficiency was increased with increasing contact time and TiO2 
concentration. However, increasing contact time to >90 minutes and TiO2 concentrations to 
above 1 g/L had no significant effect on removal efficiency. Maximum removal efficiency 
(i.e. 91.4 %) was obtained at pH=5, TiO2 concentration of 1.0 g/L, TC initial concentration of  
27 mg/L, and contact time of 90 minutes. Photocatalytic degradation of tetracycline well 
followed Pseudo-first order kinetics model (R2=0.99). Addition of 100 mg/l H2O2 at pH= 5 and 
TiO2 concentration of 1.0 g/L resulted in complete removal of all the TC concentrations used 
in the study, after 30 min. 
Conclusion: The results of this study suggested that UV/H2O2/TiO2 photocatalytic process is 
an effective process and can be used to remove TC antibiotic from aqueous solution. 
Keywords:  Water Pollution; Tetracycline; Advanced Oxidation Process; Hydroxyl Radical; 
Semiconductor Photocatalysis. 
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