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ها يكي از تهديدات عمده محیط زيست و به خطر  از جمله تتراسايكلین، های حاوی ترکیبات دارويي امروزه تولید پساب زمینه و هدف:

هتای آبتي احستاس     به يک سیستت  کارآمتد بترای حتذف ايتن ترکیبتات از محتیط       باشند. بر اين اساس، نیاز  افتادن سلامتي انسان مي

در  TiO2/N/Sبیوتیتک تتراستايكلین بتا استتفاده از نانوکاتالیستت       سازی حذف آنتي سازی و مدل بهینه تحقیق لذا هدف از اينشود.  مي

 بود. های آبي حضور نور مرئي در محلول

 
 

ژل اقدام و سپس  ت نسبت به سنتز نانوکاتالیست با روش سل ابتدا، انجام شد 1321در سال که تجربي  در اين مطلعه روش بررسي:

مورد بررسي قرار گرفت. در مرحله دوم، با تغییر شرايط واکنش  BETو  SEM ،XRD ، EDSمشخصات آن با استفاده از آنالیزهای 

 و (دقیقه7ت24گرم در لیتر، زمان واکنش) (میلي1ت54تتراسايكلین) (گرم در لیتر، غلظت7/4ت1سنتز شده)  از قبیل تغییر دوز فتوکاتالیست

pH (و با تابش نور مرئي7ت14محلول ) ثیر اين متغیرها بر روی عملكرد فرايند به روش أجهت حذف تتراسايكلین از پساب سنتتیک و ت

تتراسايكلین و عملكرد فتوکاتالیست در بررسي سینتیک واکنش، میزان معدني شدن  ،و تعیین شرايط بهینه  CCDسطح پاسخ و با متد

تصفیه فاضلاب واقعي مورد ارزيابي قرار گرفت. تعیین میزان تتراسايكلین به روش فاز معكوس کروماتوگرافي مايع با کارايي بالا 

(HPLC.انجام شد ) تجزيه و تحلیل شدند آماری آنالیز واريانس  آزمونآوری شده با استفاده از  های جمع داده. 
 

 13 غلظت تتراسايكلین دقیقه و 56و زمان  6برابر  pHيند در شرايط بهینه با آحداکثر راندمان حذف تتراسايكلین با اين فرها:  يافته

در شرايط بهینه  بیوتیک تتراسايكلین درصد بود. راندمان معدني شدن آنتي 22گرم بر لیتر  7/1 و مقدار کاتالیست گرم در لیتر میلي

ها به خوبي از مدل شبه درجه اول پیروی و اين فرآيند تتراسايكلین را در فاضلاب  مطالعه سینتیک نشان داد که دادهدرصد و  02

 درصد حذف کند. 27بیمارستان امام سجاد)ع( ياسوج 
 

كلین به دلیل عدم در معرض تابش نور مرئي در حذف تتراساي  TiO2/N/Sنتايج نشان داد که کارايي فرايند فوتوکاتالیستي گیری: نتیجه

 باشد. يند مطلوب ميآعنوان يک فره چنین محصولات نهايي معدني)دی اکسید کربن و آب( ب تولید محصولات جانبي و ه 
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 مقدمه

 حتاوی ترکیبتات   هتای پستاب  تولید های اخیردر سال 

زيستت بته شتمار    طیعمده مح داتياز تهد يكي يي،دارو

 و هتا بیوتیتک  آنتتي  و دارويتي  مواد ورود .(1)رودمي

 هتای  محیط در هاآن از حاصل هایچنین متابولیت ه 

 (7و 3)است داشته دنبال به را زيادی هایآبي، نگراني

ها به محتیط   بیوتیک آنتي شدناز عواملي که باعث آزاد

هتتای شتتهری،   تتتوان بتته فاضتتلاب  شتتوند، متتي متتي

هتتای صتتنايع داروستتازی، زائتتدات حیتتواني،   فاضتتلاب

ايتن  وجتود   (0و 5)کترد   شیرابه مواد زائد جامد اشاره

تواند باعتث بتروز    آبي مي های طیمحدر  هاکیتبیوآنتي

 های ستاده گرفتته تتا در    های مختلف از آلرژیواکنش

ستتلامت انستتان   ديتتو تهدمستتمومیت برختتي متتوارد  

هتايي  بیوتیتک . تتراسايكلین از جمله آنتتي (6و 2)گردند

است که به جز مصتارف انستاني بته وفتور در زمینته      

شتتود. یبیعتتت  دامپزشتتكي و کشتتاورزی استتتفاده متتي

فراريت ک  اين ترکیب منجر به مقاومت هیدروفیلیک و 

با توجه  .(1)های آبي شده استگیر آن در محیط چش 

اخیتتر حضتتور تتراستتايكلین در   هتتای  پتتژوهشبتته 

های آبي، سبب اختلال در رشد برخي موجودات  محیط

مختتتل شتتدن غتتدد  و ايجتتاد مشتتكلات استتتروژنیک و

ها بیوتیک. در صورت ورود آنتي(2)شود ريز ميدرون

 بته وستیله  تواننتد  از جمله تتراستايكلین بته ختای متي    

کن ختای جتذب   گیاهان، محصتولات و موجتودات ستا   

شده و منجر به ايجاد مشكلات بهداشتي بترای انستان   

تتتترين ستتتطح باقیمانتتتده   . بتتتیش(14و  11)شتتتوند

هتا بته جهتت حفتم ستلامتي      تتراسايكلین در بافت دام

گتزارش شتده استت     WHO/FAOبته وستیله   انسان کته  

 644ای، نانوگرم در گرم در بافتت ماهیهته   744میزان 

نانوگرم در گرم در بافتت   1744نانوگرم در کیلوگرم و

هتتای تتاکنون روش  .1.(17)باشتتدهتتا متي چربتي و کلیته  

چون جذب با کتربن فعتال و غشتاها بترای      مختلفي ه 

امتا   ،حذف اين ترکیبات دارويي استفاده گرديتده استت  

بلكه تنهتا آن را   ،برندها آلاينده را از بین نمياين روش

. امتروزه  (13)کننتد از يک فاز به فتاز ديگتر منتقتل متي    

اکسیداسیون پیشرفته به عنتوان جتايگزيني    هایيندآفر

شتود کته شتامل    يندهای مذکور استتفاده متي  آبرای فر

OH)آزادتولید و استفاده از راديكال هیدروکستیل  
●
بته   (

عنوان يک اکسیدکننده قوی برای تجزيه ترکیباتي است 

هتای معمتول مثتل    تواننتد بته وستیله اکستیدان    که نمي

يكتي از   (.10و  15)ازن و کلتر تجزيته شتوند    اکسیژن،

فرآينتتتدهای بستتتیار جالتتتب در ايتتتن بتتتین، فرآينتتتد  

باشد که در آن از مي (1)اکسیداسیون نانو فتوکاتالیستي

استتفاده   TiO2ترکیب به عنوان فتوکاتالیست نظیتر  يک 

گتتتردد. دلیتتتل افتتتزايش توجتتته بتتته فرآينتتتد     متتتي

نانوفتوکاتالیستي اين است که اين فرآيند تحت شترايط  

های گران شود و نیاز به اکسید کنندهمحیطي انجام مي

سمي بتوده و   قیمت نداشته، کاتالیست آن ارزان و غیر

تتوان آن  نور مرئي متي وسیله اشعه ماوراء بنفش و ه ب

متتد در اصتتلا   آ. يتتک روش کار(16)را فعتتال نمتتود 

کردن آن تحت نور فتوکاتالیست اکسید تیتانیوم و فعال

هتتايي جتتايگزيني يتتون اکستتیژن بتتا آنیتتون     مرئتتي،

                                                           
1-Nano-Photocatalytic 
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( استت کته منجتر بته     -

. بتا توجته بته    (12)گرددباريک شدن لايه انرژی آن مي

 تصفیه ایتهدتينآفر در ها بیوتیک عدم حذف کامل آنتي

جتامع  هتای   پژوهشو کمبود  (11)فاضلاببیولوژيكي 

از در زمینه حذف تتراسايكلین و اين مه  کته استتفاده   

تر و ستازگار  يندهای فتوکاتالیست نانو ذرات ارزانآفر

 تحقیتق  لتذا هتدف از ايتن   .  ،باشتد زيست متي با محیط

بیوتیتتک  ستتازی حتتذف آنتتتي   ستتازی و متتدل  بهینتته

در  TiO2/N/Sتتراسايكلین با استتفاده از نانوکاتالیستت   

 بود. های آبي حضور نور مرئي در محلول

 

 روش بررسي

کته در ستال    دباشت  متي  يمطالعه تجربيک  اين 

مطالعته   نيانجام شد. راکتور مورد استفاده در ا 1321

مخلوط  عيما انيصورت جره ب وستهیناپ انياز نوع جر

فاضتلاب ستنتتیک    جامعه هتدف عبتارت استت از    بود.

تتراستايكلین   بیوتیتک  حاوی مقادير مورد نظر از آنتتي 

بتا تغییتر شترايط    کته   تهیه شده در محیط آزمايشتگاه 

                 ستتتتتتیدوز فتوکاتال رییتتتتتتغ لیتتتتتاز قب واکتتتتتنش

 تتتتتتتغلظ ،رتتتتتت(گتترم در لیت7/4تتت1)شتتده زستتنت

ان تتتتتتتزم ،رتتتتتگتترم در لیت (میلتتي1تتت54تتراستتايكلین)

بتتا تتتابش  ،(7تتت14)محلتتول pHو  (دقیقتته7تتت24)واکتتنش

جهتت حتذف    نته یبه طيشترا  نیتی نسبت به تعنورمرئي 

اقتتدام  کیاز پستتاب ستتنتت نیكليتتراستتا کیتتوتیب يآنتتت

و  آزمتون  شیپت نمونته   14جهت انجام پژوهش . ديگرد

 یراحتتي روش استتاس بتتر هتتاتعتتداد نمونتته نیچنتت هتت 

عتدد)با   30 (7)مرکتب مرکتزی   يمتد یراح (1)شاتيآزما

بترآورد شتد.    (3×30)( و با سه بار تكرار7برابر  یآلفا

و  شيآزمتا  17حتذف  کینتیدستت آوردن ست  ه بت  یبرا

ش يآزمتا  3آوردن راندمان حذف تعتداد  دست ه ب یبرا

انجتام شتد و    رافتزا   نترم  یشتنهاد یپ نته یبه طيدر شرا

رانتتدمان حتتذف   يبررستت ینمونتته بتترا  3 نیچنتت هتت 

 طيدر شترا  يمارستانیاز نمونه فاضلاب ب نیكليتتراسا

مطالعته   نيت ا در .7در نظر گرفتته شتد.   یشنهادیپ نهیبه

مشخصتات آن  و بعتد  ستنتز   TiO2/N/S ستت یکاتال ابتدا

 نتتتدهيحتتتذف آلا نتتتهیبه طيشتتترابررستتتي و ستتتپس 

ينتد و میتزان   آتتراسايكلین مشخص گرديد. سینتیک فر

بیوتیتک و عملكترد فتوکاتالیستت در     معدني شدن آنتي

 تصفیه فاضلاب واقعتي متورد ارزيتابي قترار گرفتت.     

و خلتو    C22H24N2O8 ييایمیبا فرمول ش نیكليتتراسا

 شیمیايي  مواد از شد. هیته گماسی شرکت از درصد 21

 تیوره و NaOH اتانول، ،(Ti (OBu)4) تیتانیوم بوتوکسید

(CH4N2S) تمتام . شتد  استفاده فتو کاتالیست سنتز برای 

 تهیته  برای و بودندMerck محصولات از شیمیايي مواد

شناستتايي و  .شتتد استتتفاده ديتتونیزه آب از هتتا محلتتول

روش فتاز  بیوتیتک تتراستايكلین بته     تعیین میزان آنتتي 

( HPLCمعكوس کرومتاتوگرافي متايع بتا کتارايي بتالا)     

انجام شد. شرايط کروماتوگرافي شامل فتاز متحتری:   

مولار و محلول اسید اگزالیک استت   41/4استو نیتريل 

به عنوان شستشو دهنتده   34:24که به ترتیب با نسبت 

متورد   UVنتانومتراز آشتكار ستاز     365در یول متوج  

در نهايتتت باقیمانتتده غلظتتت   استتتفاده قتترار گرفتتته و 

                                                           
1-Design of Experiments 
2-Central Composite Design 

 

 



 سید عبدالمحمد سادات و همكاران

 (151شماره پي در پي )1041ت خرداد و تیر 7ت شماره 72ت دوره  مجله ارمغان دانش                                                          144

 

اين یول موج مشتخص ستنجش شتد.     تتراسايكلین در

           میكرومتتتتر، C18 OCD ،5ستتتتون متتتورد استتتتفاده  

متتتر بتتود. مشخصتتات نانوکاتالیستتت  میلتتي 6/0× 754

 يالكترونت  كروستكو  یمثتل م  ييهتا  روش بااستفاده از

، پتراش  ستت یشكل و اندازه کاتال يبررس یبرای عبور

نتانوذره،   يستتال يفتاز کر  نیتی به منظور تع كسياشعه ا

مشتخص کتردن    یبراي روبش يالكترون كروسكو یم

ستنتز   ستیفتوکاتال يسطح یها يژگيو و یمورفولوژ

 ديیأت یبرا كسيا رتوپ یپراش انرژ يسنج فیشده وی

از  و  ستتتتیحضتتتور ازت و گتتتوگرد در ساختارکاتال

حجت  و   ژه،يت مساحت سطح و نییجهت تع BET  تئوری

در ايتن   .استتفاده شتد   ستت یاندازه حفترات کاتال  عيتوز

آزمايش از يک محفظه یراحي شتده کته در بتالای آن    

 25وات و شتدت   354تتوان   بتا  بتانورمرئي   يک لامت  

بتتا یتتول متتوج در  متتتر مربتتع و میلتتي وات بتتر ستتانتي

استتفاده   ،نانومتر تعبیته شتده بتود    314-244محدوده 

در  ،یمتتتر يستتانت 2شتتدت لامتت  در فاصتتله   شتتد. 

بتا استتفاده از استپكترومتری بتتا    مختلتف،   یهتا  زمتان 

قترار   یریت گ کنتترل و متورد انتدازه   تفكیک پذيری بتالا  

 14سازی لام  نورمرئي از يتک فتن    برای خنک گرفت.

استفاده شتد. بترای اختتلاط کامتل و گتردش پیوستته       

با دور زن مغناییسي و مگنت  ه يک از  محتويات بشر

دقیقه استفاده شد. شماتیک راکتور مورد دور در  144

 آورده شده است. 1 استفاده در شكل

ژل بتترای ستتاخت کاتالیستتت  ت   از روش ستتل

 17استفاده شتد. در ايتن روش ابتتدا     TiO2اصلا  شده 

گرم تیوره در  210/4لیتر از تیتانیوم بوتوکسید با  میلي

دقیقه با هت  مخلتوط و ستپس     5يک ارلن مايع به مدت 

لیتتتر آب بتتدون يتتون بتته آن اضتتافه گرديتتد.   میلتتي 14

دقیقته در سترعت بتالا تحتت      05مخلوط حاصله برای 

هیدرولیز قرار گرفت و رسوب ايجتاد شتده در دمتای    

ستاعت نگهتداری شتد.     70درجه سلستیوس بترای    14

 3سپس رسوب ايجاد شده با سانتريفوژ جدا گشتته و  

 1درجه به متدت   14بار با اتانول شستشو و در دمای 

ساعت خشک گرديد. ماده خشک شده آسیاب و پتودر  

 7درجته سلستیوس بترای     054ايجاد شتده در کتوره   

ساعت تكلیس شد. برای تكلیس ه  ابتتدا دمتای کتوره    

درجتته سلستتیوس تنظتتی  شتتده و بعتتد از     054روی 

رسیدن دمای کوره به درجه حرارت مورد نیاز، پتودر  

شد و دست آمده در داخل يک بوته چیني قرار داده ه ب

در کوره که اتمسفر هتوای آزاد داشتت  قترار گرفتت.     

شتده بتا ازت و    و تیتانیوم د دی اکسیدفتوکاتالیست 

جهت انجتام   .(12و  74)در اين مرحله سنتز شدگوگرد 

لیتراستفاده شتد   میلي 754حج   با آزمايش از يک بشر

لیتر متورد   میلي 144که در تمام مراحل انجام کار حج 

هتا از   در نمونته  pHجهتت تنظتی     گرفتت. آزمايش قرار 

 نرمال استتفاده  1/4ک درينرمال و اسید کلري 1/4 سود

بیوتیتتک  هتتای مختلتتف آنتتتي هتتا بتتا غلظتتت نمونتته .شتتد

تتراستتتايكلین وارد بشتتتر و تحتتتت شتتترايط مختلتتتف 

در  شتتد. هتتای مختلتف انجتتام  بتترداری در زمتان  نمونته 

دقیقه تحت  6شروع هر آزمايش سوسپانسون به مدت 

هرتز جهت يكنواخت شدن نتانو ذرات در   54وت فراص

سپس قبل از روشن کتردن منبتع   و   گرفتمحلول قرار

دقیقه در  5در محلول به مدت  TiO2/N/S نانو ذره تابش
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تاريكي به صورت سوسپانسیون قرار داده شد تا عمل 

 دارو بر روی نانو ذره به تعادل برسد. جذب و واجذب

لیتتتر از  میلتتي 14 هتتای تمتتاس لازم پتتس از یتتي زمتتان

میكترون   77/4سرسترنگي  محلول برداشتته و از فیلتر 

شد. برای ایمینتان از   جهت حذف نانوذرات عبور داده

نتانوذره موجتتود در نمونتته،   جداستازی تمتتامي مقتتدار 

دقیقته   34دور در دقیقه به مدت  0444با دور  ها نمونه

لیتتتر از آن را میلتتي 7مقتتدار  ستتپس و ستتانتريفیوژ

ارد میكروتیتتو  کتترده و بتترای ایمینتتان برداشتتته و و

هتتا بتتا پتتارافیل  بستتته شتتد.     بیشتتتر درب میكروتیتتو

ها در يخهال تا سنجش میزان حذف تتراسايكین  نمونه

از باقیمانتتده غلظتتت دارو جهتتت ستتنجش  نگهتتداری و

جهتت تعیتین    (.12و  71)استفاده گرديتد  HPLC دستگاه

بتته  کتتارايي نتتانو ذره در فاضتتلاب بیمارستتتاني اقتتدام

گیتتری از فاضتتلاب بیمارستتتان امتتام ستتجاد)ع(  نمونتته

روز متتوالي شتد تتا     3نمونته در    3ياسوج بته تعتداد   

بیوتیتک تتراستايكلین در فاضتلاب     راندمان حذف آنتي

بیوتیتتک  کتته آنتتتي واقعتتي مشتتخص گتتردد. از آنجتتايي

 بتته وستتیلهتتراستتايكلین در نمونتته واقعتتي فاضتتلاب  

لتذا بته    ،قابل رديابي و شناستايي نبتود   HPLCدستگاه 

گرم بر لیتر از تتراستايكلین   میلي 15شكل دستي مقدار 

يند تخريب بر روی آبه نمونه اضافه گرديد و سپس فر

دستت آمتده   ه اين نمونه شبه واقعي در شرايط بهینه ب

از نمونتته ستتنتتیک انجتتام گرديتتد. پتتیش ازستتنجش     

منحنتتتي  HPLCدستتتتگاه  باقیمانتتده تتراستتتايكلین بتتتا 

هتتای  کالیبراستتیون دستتتگاه بتتا استتتفاده از غلظتتت    

هتتای متتورد آزمتتايش  تتراستتايكلین در دامنتته محلتتول

نشتتتان داده شتتتده استتتت.  7ترستتتی  کتتته در شتتتكل 

 موردنظر خط  معادله گردد، مي مشاهده که یوری همان

 استت،  نزديک 1 عدد به رگرسیون ضريب r چنین ه  و

 .است تأيید مورد فوق روش بودن خطي پس

ه بتتکتارايي حتذف آنتتتي بیوتیتک تتراستايكلین     

 (1)معادله شود صورت زير محاسبه مي

( )راندمان حذف  (    )

  

     

، بیوتیتک تتراستايكلین   آنتيغلظت اولیه  C0که   

C ينتد  آاز فربعد بیوتیک تتراسايكلین  آنتي نهايي غلظت

 باشد. مي

ينتتتتد آدارو در فرمیتتتتزان معتتتتدني شتتتتدن  

اکسید تیتانیوم دو  شده با نیتروژن  فتوکاتالیستي دی

از یريق تعیتین کتربن آلتي     مرئيو سولفور تحت نور 

 . شدکل بعد از واکنش فتو کاتالیست تعیین 

آوری شتتده بتتا استتتفاده از    هتتای جمتتع  داده

آماری   و آزمون   SPSSو  Design Expert افزارهای نرم

 .تجزيه و تحلیل شدند آنالیز واريانس
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 : شماتیک راکتور مورد استفاده درآزمايش1شكل

 

 لیتر گرم بر میلي 1444تا  43/4های  : منحني استاندارد تتراسايكلین با استفاده از غلظت7شكل

 ها يافته

 ؛هتتای متفتتاوتي شتتامل  ايتتن مطالعتته روش در

، كتس ي، پتراش اشتعه ا  یعبتور  يالكترون كروسكو یم

پتراش   يستنج  فیی وي روبش يالكترون كروسكو یم

بترای تشتخیص     BET  تئتوری  ازو  كتس يا رتوپ یانرژ

مشخصات کاتالیست سنتز شده به کار گرفته شتد کته   

نتتتتايج حاصتتتل از آنتتتالیز بیتتتانگر ايتتتن استتتت کتتته  

نانوکاتالیستتت بتته ختتوبي ستتنتز شتتده استتت. بتته       

پتراش اشتعه    آنالیز فازکريستالي نانوذره منظورتعیین

بنتدی شتده    انجام شد که براساس ایلاعات یبقه كسيا

 θ7=14-14پیک های در محتدوده زاويته   آن حاصل از 

 گتتتتتراد برابتتتتتر درجتتتتته ستتتتتانتي 75و دمتتتتتای 

هتتتتای  مربتتتتوط بتتتته شتتتتاخص 63،55،50،01،31،75

که به ترتیب مربوط به هست 1514،421،41،1162،421

بتترای تعیتتین  (.77)باشتتد تیتانیتتا متتيآناتتتاز و روتیتتل 

در ستتتتاختار  (S)گتتتتوگرد و (N)حضتتتتور نیتتتتتروژن

 رتتو پ یپتراش انترژ   يستنج  فیینانوکاتالیست آنالیز 

انجام شد کته نشتان داد درصتد وزنتي عناصتر       كسيا

لیستتت، ستته  تیتتتانیوم، اکستتیژن،    کاتتتا در موجتتود

بتوده   6و  0، 6/03 ،0/06 ؛گوگرد بته ترتیتب   نیتروژن،

بترای   میكروستكوب الكترونتي روبشتي   تصوير  .است

 3مشخص نمودن شكل ظاهری نانوکاتالیست در شكل

y = 4677.1x + 56080 
R² = 0.997 
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 نتانومتر  54نشان داده است که سايز کاتالیست حتدود 

 مي باشد.

مستتاحت ستتطح ويتتژه، حجتت  و توزيتتع انتتدازه 

دی اکستتید تیتتتانیوم دو   حفتترات روی فتوکاتالیستتت

بتر   BET  بتا استتفاده از تئتوری    شده با ازت و گتوگرد 

های جذب و واجتذب گتاز نیتتروژن در     اساس ايزوترم

در فشتار    N2درجه کلوين)نقطته جتوش گتاز    22دمای 

اتمسفر( محاستبه شتد. در ايتن روش مستاحت ستطح      

ويژه از یريق جتذب فیزيكتي گتاز روی ستطح جتاذب      

چنین توزيتع   حاصل شد. ه  متر مربع بر گرم 217/51

 64تتا   1ابتر بتا   اندازه منافذ در اين آنالیز به ترتیتب بر 

نتانومتر و حجت     02/00نانومترو میانگین قطتر منافتذ   

بتود.   متر مكعب بر گترم  سانتي 52/4کلي منافذ برابربا 

 PH؛برداری نظیر ثیر پارامترهای بهرهأدر اين تحقیق، ت

بیوتیک تتراسايكلین و غلظتت   ، زمان تماس، غلظت آنتي

افزار یراحي آزمايشات  فتوکاتالیست با استفاده از نرم

متورد بررستي    یراحي مرکب مرکتزی و در قالب متد 

 ه گرديده است.يارا 1 جدول قرار گرفتند، که نتايج در

استت کته    نيت نكته قابل توجه در جدول فتوق ا 

 یهتا  پاستخ  نیبت  یا تفاوت قابتل ملاحظته   اياختلاف و 

حاصل از  يمدل و پاسخ واقع به وسیلهشده  ينیب شیپ

افزار مدل درجه دوم  شود. نرم يمشاهده نم شاتيآزما

انطبتاق را   نيشتتر یمدل کته ب  نيکامل را به عنوان بهتر

افتزار بتر مبنتای متدل      رمنت (. >45/4p)ها داشت با پاسخ

ثیر هر يک از پارامترهای مورد بررستي  أتعیین شده، ت

متورد  واريتانس  بر روی پاسخ را با استفاده از آنتالیز  

ثیر هر يک از پارامترهتا  أاهمیت ت. دهد ارزيابي قرار مي

صتورت بتر همكتنش    ه صورت مجزا و ه  بت ه را ه  ب

همتته  ریثأکتته تتت شتتود يمشتتاهده متت دهتتد. نشتتان متتي

 يخطتت نتتديآفر یبتتر رو يمتتورد بررستت یپارامترهتتا

 ریثأبتتر همكتتنش تتت التتتدر ح(. >45/4p)دار بتتود يمعنتت

و  دار يمعنت  نتد يآفر یبتر رو  AC ،پارامترها نیمتقابل ب

AB، AD، BD وBC دار نبوده است. در حالت مربتع   يمعن

A رازیت همته پارامترهتا بته غ    زیت درجه دوم ن اي
 ریثأتت  2

 .3 اند. داشته یدار يمعن

هتتای متتورد استتتفاده بتترای    يكتتي از آزمتتون 

اعتبارسنجي مدل آزمتون رگرستیون خطتي استت. در     

R) )اين آزمون ضريب تعیتین 
ضتريب تعیتین   ، 22232/4

Adjusted.R) تعتتتديل شتتتده
2
ضتتتريب تعیتتتین ، 2120/4(

Predicted.R)پیشگويي
2
های کارايي  برای پاسخ 2275/4(

R .محاسبه شد تجزيه تتراسايكلین
دست آمده ه های ب 2

ها و نزديک بودن آن  نشان دهنده همبستگي خوب داده

  .بیني شده، بیانگر خوب بودن مدل است به مقدار پیش

بته  بیني شده  نسبت پاسخ پیش (1)دقت ضريبچنین  ه 

 يا همان نسبت سیگنال بته نتويز برابتر بتا     و خطای آن

به دست آمد که نشان دهنده توان بالای متدل   411/64

اگتر میتزان ايتن     چتون  .باشتد  بینتي نتتايج متي    در پیش

دقتت متدل متورد    باشتد   0شاخص برابر يا بزرگتر از 

 در اين مطالعه پتس از انجتام آنتالیز    .قبول خواهد بود

ANOVA    هتا،  متدل منطبتق بتر پاستخ     و تعیتین بهتترين 

افتزار معادلته متدل پیشتنهاد      توان با استفاده از نرم مي

ها و نتايج در هر شترايطي   بیني داده را برای پیش شده

کتد شتده    معادله زير به شكل ستاده و دست آورد. ه ب

تحتت  TiO2/N/S نانوذره  با را تتراسايكلینحذف  ييکارا

  .کند يم انیبر حسب درصد بتابش نور مرئي 

                                                           
1-Adequate Precision 
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Efficiency = + 64.00 - 8.93 * A -3.97 * B + 7.15 * 

C+4.22* D -3.20 * A * C -14.42 * B
2
-8.70 * C

2
-5.88 * D

2
      

سازی متدل و دستتیابي بته مقتدار بهینته       بهینه

يند حذف تتراسايكلین بر استاس تتابع   آمتغییرها در فر

افتزار صتورت پتذيرفت. حتذف      نرم به وسیلهمطلوبیت 

در  TiO2/N/Sین بتتا استتتفاده از کاتالیستتت   تتراستتايكل

 ،6برابتر  ابتتدايي  pH)حضور نور مرئي درشرايط بهینه

 7/1دوزکاتالیستت  لیتتر،  بتر  گترم  میلتي  13تتراسايكلین

درصتد بتود.    22 (دقیقه 56 برابر زمان و لیتر، بر گرم

 02سازی تتراسايكلین در شرايط بهینه  راندمان معدني

 يكیتیحتذف فتوکاتتال   کینتیست درصد نشان داده شتد.  

بتر استاس   . انجتام شتد   نته یبه طيدر شرا نیكليتتراسا

Rيهمبستتگ  بيضر 0 شكل مطالعه حاضر جينتا
2
در  ((

کته نشتان    بتود  2121/4شبه درجته اول   کینتیمدل س

درجه اول  کینتیس نديآاز فر تتراسايكلینحذف  دهد يم

 .کند يم تیتبع

کارايي نانوکاتالیست مورد استتفاده در حتذف   

تتراسايكلین از بیمارستان امتام ستجاد)ع( ياستوج در    

بتا   تكرار شرايط بهینه و حضور نور مرئي یي سه بار

افتت   درصد به دستت آمتد.   27میانگین راندمان حذف 

 به اين دلیل استت کته  در شرايط واقعي راندمان حذف 

 وها منجر به اشغال سطح نانوکاتالیستت   مداخله کننده

های هیدروکستیل يتا    ز راديكالثیر منفي در استفاده اأت

حفرات مثبت در نوار ظرفیت از ستطح نتانو کاتالیستت    

و باعتتث کتتاهش رانتتدمان حتتذف تتراستتايكلین    شتتده

 گردند.  مي

نتايج حاکي از آن استت کته افتزايش زمتان در     

معرض قرار گرفتن با تابش نور مرئي ابتتدا منجتر بته    

افزايش حتذف تتراستايكلین بتا استتفاده از کاتالیستت      

TiO2/N/S        شتده استت و بیشتترين رانتدمان حتذف در

کمتترين مقتدار تتراستايكلین اتفتاق      دقیقته و  56زمان 

 61افتاده است. اما بار ديگر با افزايش زمتان مانتد بته    

 5 در شتتكلدقیقتته رانتتدمان حتتذف کتتاهش پیتتدا کتترد. 

بیشتتتر از غلظتتت   pH ثیرأشتتود کتته تتت  مشتتاهده متتي 

امترهتتا استتت و تتراستتايكلین در محتتدوده انتختتابي پار

بیشترين راندمان حذف در کمترين غلظت تتراسايكلین 

 دست آمده است.ه ب 6برابر با   pHو

مربتوط بته غلظتت     یگراف سه بعد 6 در شكل

 شيافتتزا .گتتردد يملاحظتته متت ستتتیکاتال ت نیكليتتراستتا

حتتذف و  ييباعتتث کتتاهش کتتارا  نیكليغلظتتت تتراستتا

 شيباعث افزا يتا دوزمشخص ستیغلظت کاتال شيافزا

 گردد. يحذف و بعد سبب کاهش آن م ييکارا

 

 
 TiO2/N/S از فتوکاتالیست   يروبش يالكترون كروسكوبیم تصوير:  3شكل
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 مرئي تحت تابش نورTiO2/N/S  : یراحي آزمايش و نتايج کارايي حذف تتراسايكلین با کاتالیست1جدول

 

شماره 

 آزمايش

A:تتراسايكلین غلظت 

 گرم بر لیتر میلي

B :pH  C:دقیقه() زمان 

 

D:غلظت کاتالیست 

 گرم بر لیتر

راندمان حذف 

 واقعي)درصد(

 بیني شده راندمان حذف پیش

 )درصد(

1 5/75  6 06 7 11/02 20/01  

7 5/75  6 06 1/1 20/65 60 

3 25/32  0 70 65/4 11/70 36/70  

0 54 6 06 1/1 1/05 20/05  

5 5/75  6 06 1/1 22/61 60 

6 5/75  7 06 1/1 71/13 75/10  

2 75/13  1 61 55/1 42/55 40/52  

1 75/13  1 70 65/4 56/70 01/75  

2 5/75  6 06 1/1 41/66 60 

14 5/75  6 7 1/1 31/16 12/10  

11 5/75  6 06 1/1 22/63 60 

17 25/32  1 70 65/4 01/17 1/13  

13 75/13  1 61 65/4 25/03 62/05  

10 75/13  0 61 55/1 21/61 66/61  

15 5/75  6 06 1/1 0/67 60 

16 5/75  6 06 1/1 31/65 60 

12 75/13  1 70 55/1 23/30 21/36  

11 75/13  0 70 55/1 36/04 06/04  

12 5/75  6 06 7/4 20/33 40/37  

74 25/32  0 61 65/4 30 27/37  

71 5/75  6 06 1/1 17/65 60 

77 5/75  6 06 1/1 2/61 60 

73 25/32  1 61 55/1 31/72 33/71  

70 75/13  0 70 65/4 10/72 31/31  

75 5/75  6 06 1/1 71/60 60 

76 5/75  6 24 1/1 20/00 01/03  

72 25/32  1 70 55/1 41/12 16/74  

71 1 6 06 1/1 56/10 66/11  

72 25/32  1 61 65/4 01/11 51/74  

34 25/32  0 70 55/1 75/31 2/72  

31 5/75  14 06 1/1 1/7 63/1  

37 5/75  6 06 1/1 5/63 60 

33 75/13  0 61 65/4 1/57 57/57  

30 25/32  0 61 55/1 43/32 31/31 
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 تحت تابش نور مرئيTiO2/N/Sبرای مدل درجه دوم تخريب فتوکاتالیستي تتراسايكلین با  ANOVA : نتايج آنالیز  7جدول

 

 داری معني مقدار  آماره آزمون میانگین مربعات  درجه آزادی  مجموع مربعات فاکتور

 4441/4 27/771 12/262 10 54/13554 مدل

A-4441/4 06/031 46/1210 1 46/1210 تتراسايكلین 
B-pH 30/321 1 30/321 62/16 4441/4 

C-4441/4 73/711 66/1772 1 66/1772 زمان 

D-4441/4 17/21 33/071 1 33/071 کاتالیست 
AB 24/71 1 24/71 51/6 4124/4 
AC 32/163 1 32/163 03/32 4441/4 
AD 55/17 1 55/17 12/7 1463/4 
BC 12/4 1 12/4 74/4 6524/4 
BD 26/0 1 26/0 10/1 7222/4 
CD 246/3E-443 1 246/3E-443 201/1E-440 2260/4 
A^2 422/4 1 422/4 411/4 1256/4 
B^2 54/6001 1 54/6001 52/1025 4441/4 
C^2 61/7306 1 61/7306 55/532 4441/4 
D^2 34/1462 1 34/1462 25/700 4441/4 

   32/0 12 20/17 باقیمانده ها
Lack of Fit 42/64 14 41/6 32/7 1453/4 

 

 
 
 
 
 
 
 

 

 
  

 
 

 ييمر نور حضور در TiO2/N/Sکاتالیست  به وسیله فتوکاتالیستي سینتیک اکسیداسیون آلاينده تتراسايكلین در فرآيند: نمودار  0شكل

 

y = -0.0339x 
R² = 0.9871 
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 ييحضور نور مر در  TiO2/N/Sدر حذف تتراسايكلین با استفاده از کاتالیست pHت : گراف اثرات متقابل تتراسايكلین5شكل

 
 مرئي نور حضور در TiO2/N/S کاتالیست از استفاده با تتراسايكلین حذف در کاتالیستت  تتراسايكلین متقابل گراف اثرات:  6شكل

 

 بحث

هتتای حتتاوی ترکیبتتات   امتتروزه تولیتتد پستتاب 

ها يكي از تهديدات عمتده   دارويي، از جمله تتراسايكلین

محتتیط زيستتت و بتته خطتتر افتتتادن ستتلامتي انستتان    

باشند. بر اين اساس، نیاز بته يتک سیستت  کارآمتد      مي

هتای آبتي احستاس     برای حذف اين ترکیبات از محتیط 

از فراينتد   استتفاده  تحقیتق  هتدف از ايتن  لتذا   شتود.  مي

تحت تابش نور مرئتي   TiO2/N/S فتوکاتالیستي نانو ذره

های آبي با استتفاده   جهت حذف تتراسايكلین از محلول

 بود. از یراحي آزمايشات به روش سطح پاسخ

بیوتیک تتراسايكلین  نتايج حاصل از حذف آنتي

در  TiO2/N/Sهای آبي با فرآيند فتوکاتالیستي  از محلول

حضور نور مرئي بته تفكیتک متغیرهتای متمثر متورد      

گرفته است. نتايج حاکي از آن استت کته بتا     بحث قرار

افزايش زمان تابش تتا حتد معینتي افتزايش کتارايي و      

را در حتذف  افزايش بیشتر از آن مقدار، کاهش کارايي 

داشته است. با افزايش زمان تابش ذرات کاتالیستت   پي

تت    الكتترون  جفتت  شتدن  آزاد موجببرانگیخته شده و 

شتود کته ايتن امتر منجتر بته افتزايش تعتداد          حفره مي

گردد  های مثبت تولید شده مي و حفره OH های راديكال
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ينتتد اکسیداستتیون افتتزايش  آو در نتیجتته رانتتدمان فر 

يابد. دلیل بالا بودن حذف در لحظات ابتدايي تعتداد   مي

فتت  فعتال جتاذب در دستترس بترای دريا     هتای  جايگاه

اما با گذشت زمتان ايتن    ،فوتون نور مرئي بیشتر بوده

یوری که سترعت تجزيته   ه ب شود. اشباع مي ها جايگاه

به شترايط   نهايتدر یور محسوسي کاهش يافته و ه ب

رسد. مصتطفي پتور و همكتاران در مطالعته      تعادل مي

بیوتیک سیپروفلوکساسین با  تجزيه فتوکاتالیستي آنتي

هتای آبتي،    اکسید متس در محتیط  استفاده از نانوذرات 

دقیقه را به عنوان زمتان تمتاس بهینته     64زمان تماس 

ای صفری و همكتاران بتا    . در مطالعه(73)تعیین کردند

بیوتیک تتراسايكلین با  عنوان تجزيه فتوکاتالیستي آنتي

UV/TiO2  وUV/TiO2/H2O2     به اين نتیجه رستیدند کته بتا

يابتد و   افزايش زمان تماس راندمان حذف افتزايش متي  

دقیقتته را زمتتان تعتتادل در نظتتر      24تمتتاس   زمتتان

و غلظتت   pH بته  مربتوط  یراف سه بعتد گ. (70)گرفتند

  pHثیرأشتود کته تت    مشتاهده متي  محلتول   تتراسايكلین

بیشتتتر از غلظتتت تتراستتايكلین در محتتدوده انتختتابي   

پارامترها است و بیشترين راندمان حتذف در کمتترين   

دستت آمتده   ه بت  6برابتر بتا     pHغلظت تتراستايكلین و 

 از pH تغییترات  پیشرفته، اکسیداسیون يندآفر در است.

 اکسیداسیون میزان بر متنوع، های راديكال تولید یريق

 حتذف  و تجزيته  در را مهمتي  نقش pH. گذارد مي ثیرأت

کته هت  بتار ستطحي      به دلیل ايتن  .دارد ها بیوتیک آنتي

تتراسايكلین و ه  بارسطحي دی اکسید تیتانیوم تحتت  

 وانگ ای کهیي مطالعه .(75)محلول قرار دارد pH ثیرأت

در  C–N–S tridoped TiO2و همكاران به بررسي کارايي 

حتتذف فتوکاتالیستتتي تتراستتايكلین پرداختنتتد، کتتارايي 

های مختلف به اين ترتیب بته دستت آمتد.     pHحذف در 

pH 6 > pH 3 > pH 9 > pH 12       کته ايتن نتیجته بتا نتتايج

یبتتق مطالعتته  چنتتین هتت . (71)ختتواني داردمطالعتته هتت 

فضیلتي و همكاران بر روی کارايي حذف تتراسايكلین 

مناستب   pHهتای آبتي،   از محلتول  TiO2/ZnOبه وستیله  

به دستت   5محلول جهت حذف با راندمان بالا، برابر با 

 نیكليغلظت تتراستا  شيافزا گردد يملاحظه م، (76)آمد

 ستت یغلظتت کاتال  شيحذف و افزا ييباعث کاهش کارا

 ستپس حذف و  ييکارا شيباعث افزا يمشخص تا دوز

تتوان بته    را متي  کته دلیتل آن   گردد. يسبب کاهش آن م

روی کاتالیستت و بته تبتع آن     افزايش سطو  فعال بتر 

های هیدورکسیل و سوپراکسايد  افزايش تولید راديكال

 TiO2/N/S افزايش بیش از حد کاتالیستت  مرتبط دانست.

سبب افزايش کدورت محلول، کاهش میزان نفتوذ نتور   

هتای   فوتتون  بته وستیله  مرئي، افزايش مسیر یي شده 

نوری و کاهش سطح کل قابل تحريتک گرديتد و حتتي    

. (72)ثیر منفتتي در رانتتدمان حتتذف ايجتتاد نمتتود    أتتت

تجزيتته "غلامحستتین صتتفری و همكتتاران در مطالعتته  

و  UV/TiO2فتوکاتالیستتتي تتراستتايكلین بتتا استتتفاده از 

UV/TiO2/H2O2  دستپینا  .(70)، به اين نتیجه دستت يافتنتد 

بیوتیک آموکسي سیلین بتا   سازی آنتي معدنيتجزيه و 

 و هبررستتي قتترارداد را متتورد UV-A/TiO2استتتفاده از 

 144 مشاهده کرد که با افزايش غلظت فتوکاتالیستت از 

بیشتتر بتازده آن کتاهش     و 754بته  گرم بر لیتتر   میلي

هتای موجتود در    توجه به محدوديت . با(71)يافته است 

جهیتزات چنانهته بتتوان ايتن     خصو  هزينه مواد و ت
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ايتن روش   ،نانو ذرات را در مقیاس صنعتي تولید کترد 

های آلي و معدني مقترون بته    تواند در حذف آلاينده مي

ينتد جهتت   آگتردد از ايتن فر   صرفه باشد و پیشنهاد مي

هتای معتدني و آلتي ديگتر      حذف فتوکاتالیستي آلاينتده 

روش شود از اين  استفاده کرد و ه  چنین پیشنهاد مي

ها در شترايط واقعتي استتفاده     بیوتیک برای حذف آنتي

 گردد.

 

  گیری نتیجه

ينتتتتد آنتتتتتايج نشتتتتان داد کتتتته کتتتتارايي فر

در معرض تتابش نتور مرئتي      TiO2/N/Sفوتوکاتالیستي

بیوتیک تتراسايكلین به دلیل عتدم تولیتد    در حذف آنتي

چنین محصولات نهايي معتدني   محصولات جانبي و ه 

ينتد مطلتوب   آعنوان يتک فر ه آب( ب )دی اکسید کربن و

افزار مدل درجه دوم کامتل را بته عنتوان     باشد. نرم مي

بهترين مدل که بیشترين انطباق را با پاسخ هتا داشتته،   

نانو ذره  به وسیلهيندهای حذف تتراسايكلین آبرای فر

TiO2/N/S    تحتتت تتتابش نتتور مرئتتي بتتر مبنتتای آنتتالیز

العته نشتان   مط پیشنهاد نموده است. ANOVAواريانس 

، زمان واکتنش،  pHثر مانند مم یرهایمتغ يداد که تمام

 ریتتتتأث ستتتتیو دوز فوتوکاتال نیكليغلظتتتت تتراستتتا

داشتتند.   نیكليتتراستا  کیوتیب يبر حذف آنت یدار يمعن

حداکثر راندمان حذف تتراستايكلین تحتت تتابش نتور     

 شترايط بهینته   در TiO2/N/S کاتالیستت  به وسیلهمرئي 

بیوتیتتک  درصتتد و رانتتدمان معتتدني شتتدن آنتتتي    22

 02تحت تابش نور مرئتي  در شرايط بهینه نیكليتتراسا

درصد نشان داده شد. نتايج مطالعه سینتیک نشان داد 

ينتد در معترض تتابش نتور     آهای حاصل از فر که داده

کنتد.   مرئي از مدل سینتیک شبه درجه اول پیتروی متي  

يند در تصفیه فاضلاب واقعي نشان داد که آعملكرد فر

بته   تحت تابش نتور مرئتي  راندمان حذف تتراسايكلین 

درصتد   27 شرايط بهینه در TiO2/N/Sکاتالیست  وسیله

 بود.
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Abstract 
 

Background & aim: Today, the production of effluents containing medicinal compounds, including 
tetracyclines, is one of the major threats to the environment and endanger human health. 
Accordingly, the need for an efficient system to remove these compounds from aquatic 
environments is felt. Therefore, the aim of this study was to optimize and model the removal of 
tetracycline antibiotics using TiO2 / N / S nanocatalyst in the presence of visible light in aqueous 
solutions. 
 

 

Methods: In this experimental study conducted in 3922, nanocatalyst was synthesized by sol-gel 
method and then its characteristics were analyzed using SEM, XRD, EDS and BET analyzes. 
Secondly, by changing the reaction conditions such as changing the synthesized photocatalyst 
dose (0.1-2) g/l, antibiotic concentration (1-50) mg/l, reaction time (2-90) minutes and solution pH 
(2-10) and by visible light irradiation to remove tetracycline from synthetic effluent and the effect of 
these variables on process performance by response surface method and CCD method and 
determination of optimal conditions, investigation of reaction kinetics, tetracycline mineralization 
and photocatalyst performance in real wastewater treatment Was evaluated. Tetracycline was 
determined by reverse phase high performance liquid chromatography (HPLC). The collected data 
were analyzed using analysis of variance. 
 

 

Results: The software has proposed a complete quadratic model as the best model, based on 
ANOVA analysis of variance. The maximum removal efficiency of tetracycline with this process in 
optimal conditions with a pH of 6 and a time of 56 minutes and a concentration of tetracycline of 13 
mg/l was the catalyst value of 1.2 g/l was 77%. The mineralization efficiency of tetracycline 
antibiotics under optimal conditions was 47% and the kinetic study presented that the data followed 
the quasi-first-order model well and eliminate the tetracycline process in the wastewater of Imam 
Sajjad Hospital of Yasuj by 72%. 
 

Conclusion: The results indicated that the efficiency of TiO2/N/S photocatalytic process exposed to 
visible light radiation in the removal of tetracycline due to lack of by-products as well as mineral end 
products (carbon dioxide and water) as a desirable process. 
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