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Abstract 
 

Background and purpose: Emerging pollutants such as antibiotics are resistant to biodegradation. 
The aim of this study was to compare the effect of photocatalytic and Ozonation photolysis on decomposition 
of Sulfonamide antibiotics (Sulfacetamide, Sulfathiazole, Sulfamethoxazole, and Sulfadiazine) in aquatic 
environments. 

Materials and methods: In this study, experiments were conducted discontinuously. The effect 
of some parameters, including pH, initial antibiotic concentration, ozone concentration, contact time, and 
concentration of TiO2 on degradation of Sulfonamide antibiotic was investigated. Characteristics of this 
catalyst were analyzed using FTIR, XRD, SEM, and EDX techniques. The concentrations of antibiotics 
were measured by an HPLC analyzer equipped with a UV detector at a wavelength of 270 nm. 

Results: The highest percentage of sulfonamide removal under optimal conditions (pH 5, initial 
concentration of antibiotics= 10 mg/l, ozone concentration= 0.22 g/h, and catalyst concentration= 1 g/l) 
were obtained by photocatalytic and photolysis processes (92.1% and 100%, respectively). Intermediate 
products produced under these conditions included acetic acid, butyric acid, and low molecular weight 
products. TOC removal efficiencies of sulfonamides by photocatalytic and ozonation photolys were 80% 
and 79.6%, respectively. 

Conclusion: The study showed that the rate of ozonation photolysis reaction in the removal of 
sulfonamides was 2.6 times faster than the photocatalytic process. 
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 پژوهشی

مقایسه کارایی فرآیندهاي فتوکاتالیستی و فتولیز ازناسیون در 
 از محلول آبی تجزیه آنتی بیوتیک هاي سولفانامید

  
       1مهسا طاهرگورابی

        2حمد ملکوتیانم
      3سمانه دهقان

       4علی اسرافیلی دیزجی 
       5مجید کرمانی 

  6مجتبی یگانه بادي

  هچکید
ها در مطالعه حاضر به سبب مقاومــت بیوتیکهاي نوظهور از جمله آنتیترین علت بررسی آلایندهمهم و هدف: سابقه

هاي آبی با مقایسه نمودن هاي سولفانامید از محیطبیوتیکها به تجزیه بیولوژیکی است. هدف از این تحقیق، تجزیه آنتیآن
  ز ازناسیون است.کارایی دو فرایند فوتوکاتالیستی و فتولی

، غلظــت اولیــه pH. اثر پارامترهاي اجرایی شامل ناپیوسته انجام شدند در فازدر این مطالعه آزمایشات  ها:مواد و روش
هــاي ســولفانامید بررســی شــد. بیوتیــکبر روي تجزیه آنتی 2TiOبیوتیک، غلظت ازن، زمان تماس و غلظت کاتالیست آنتی

 هــابیوتیکغلظت آنتی. مورد آنالیز قرار گرفت FTIR,XRD, SEM, EDXهاي انیوم با تکنیکاکسید تیتمشخصات کاتالیست دي
  گیري شد.نانومتر اندازه 270در طول موج  UVمجهز به دتکتور  HPLCتوسط دستگاه آنالیزور 

 10هــا بیوتیــکی، غلظت اولیــه آنتــpH= 5نتایج نشان داد بالاترین درصد حذف سولفانامیدها درشرایط بهینه،  ها:یافته
گرم بر لیتر به ترتیــب در فراینــدهاي فتوکاتالیســتی و  1گرم بر ساعت، غلظت کاتالیست  22/0گرم بر لیتر، غلظت ازن میلی

محصولات واسطه تولیدي در این شرایط شامل اسیدهاي استیک، بوتیریک  درص حاصل شد. 100و  1/92فتولیز ازناسیون 
  دست آمد.هدرصد ب 6/79و  80سولفانامیدها  TOCراندمان حذف ین بوده است. و محصولاتی با وزن مولکولی پای

تــر از فراینــد برابــر بــیش 6/2نتــایج نشــان داد ســرعت واکــنش فتــولیز ازناســیون در حــذف ســولفانامیدها،  اســتنتاج:
  فوتوکاتالیستی است.

  

  ونبیوتیک سولفانامید، فوتوکاتالیستی، فتولیز ازناسیآنتی واژه هاي کلیدي:
  

  مقدمه
هــا و جلــوگیري ها براي درمان بیماريبیوتیکآنتی

در کــل  .)1(شوندهاي عفونی استفاده میشیوع بیماري از
ــد آن 50-80 ــبتا درص ــدفوع، نس ــق ادرار و م ــا از طری ه

  علت ترینشود. مهمو از بدن انسان دفع می متابولیزه شده
  

  :tahergorabi.m@gmail.comE-mail                        دانشکده بهداشت ،دانشگاه علوم پزشکی ایران :تهران - یمهسا طاهرگوراب مولف مسئول:
  ط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی جیرفت، جیرفت، ایرانبهداشت محیگروه مهندسی  ،استادیار .1
 مرکز تحقیقات مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت دانشگاه علوم پزشکی کرمان، کرمان، ایرانگروه بهداشت محیط، استاد،  .2
  ساري، ایران، بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی مازندران گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده ،استادیار .3
 ، تهران، ایرانگروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی ایران ،دانشیار .4
 ، تهران، ایرانایراندانشکده بهداشت دانشگاه علوم پزشکی  ،گروه بهداشت محیط ،مرکز تحقیقات تکنولوژي مهندسی بهداشت محیط ،استاد .5
 ، تهران، ایرانایران بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی دانشجوي دکترا گروه مهندسی .6
 : 16/1/1400تاریخ تصویب :              8/10/1399 تاریخ ارجاع جهت اصلاحات :             24/9/1399 تاریخ دریافت  
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  و همکارانی مهسا طاهرگوراب     
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 پژوهشی

هــا علیــه هــا در محــیط، مقاومــت آنبیوتیکبررسی آنتی
افزایش یافتن بــروز مقاومــت  .)1(ها استمیکروارگانیسم

 هاها درمحیط سبب مستعدشدن میکروارگانیسمبیوتیکآنتی
هــا، بیوتیــکها و کــاهش درمــان مــوثر علیــه آنتــیبه آن

هــاي بیوتیــکآنتی .)2(سلامتی بشر را تهدید خواهد کرد
هــاي آلــی مقــاوم بــه تجزیــه از دسته آلاینــده سولفانامید

تـــرین ســـولفانامیدها معمـــول .)2(بیولـــوژیکی اســـت
هاي حیوانی هاي مورد استفاده در درمان دامبیوتیکآنتی

نــوع ســولفانامید  150بــیش از  1940است. از اوایل دهــه 
 .)2(ه عنوان داروي انسانی و حیوانی شناخته شــده اســتب

تمام سولفانامیدها به جزء سولفاســالازین در آب محلــول 
هــاي آمفوتریــک هاي قطبی با ویژگیلو از دسته مولکو

ســــولفانامیدهاي آلیفاتیــــک نســــبت بــــه  .)3(هســــتند
ــیش ــت ب ــک داراي حلالی ــري ســولفانامیدهاي آروماتی ت

 ارزیابی عملکرد فرآینــدهاي متــداول تصــفیه آب .)4(هستند
 و همکــارانش Ternesهاي نوظهور توسط درحذف آلاینده

بر روي حــذف داروهــاي بزافیبرات،کلوفیبریــک اســید، 
کاربامــازپین و دیکلوفنـــاك نشـــان داد کـــارایی آن در 

درصــد بــوده  30تــر از مهــاي نوظهــور کــحذف آلاینده
  .)5(است

 بیوتیــکبا حذف آنتی 1398احمدي و اسدي در سال 
هاي آبی توسط فرایند انعقاد سیپروفلوکساسین از محلول

شیمیایی نشان دادند حذف آن با اســتفاده از مــاده منعقــد 
کننده آلوم قادر به تامین حد اســتاندارد حفاظــت محــیط 

محمدي کلهري و همکــارانش در  .)6(زیست نبوده است
ــا  1395ســال  نشــان دادنــد درصــد جــذب مترونیــدازول ب

غلامی  .)7(ترین مقدار بوده استپامیس کربنه داراي کم
ــال  ــارانش در س ــذف  1399و همک ــد ح ــاهده کردن مش

بیوتیک تتراسایکلین و سیپروفلوکساســین بــا آنــزیم آنتی
هورس رادیش پراکسیداز از فاضلاب بــا افــزایش زمــان 

یابد و پس از واکنش فعالیت آنزیم به تدریج کاهش می
دهند. ها فعالیت خود را از دست میساعت اکثر آنزیم 2

 95و  40هــا بــه ترتیــب بیوتیکه حذف آنتیبنابراین بازد
بنابراین فرآیندهاي اکسیداســیون  .)8(دست آمدهدرصد ب

ــا قــدرت  ــال هیدروکســیل ب ــد رادیک پیشــرفته بــا تولی

اکسیداسیون بالا قادر به حذف ترکیبات آلــی مقــاوم بــه 
در فرآینــد فوتوکاتالیســتی،  .)9(تجزیه بیولوژیکی اســت

باشد که قادر است اکسید تیتانیوم یک نیمه هادي میدي
نــانومتر را جــذب  385تــر از در طول مــوج کــم UVنور 

کند و سبب انتقال الکترون از باند والانس به باند هدایت 
در بانــد والانــس عامــل اکســیدکننده  hole+ .)9(شــودمی

 قوي است که در حضور آب و مولکول اکسیژن به عنوان
 .)10(کندپذیرنده الکترون تولید رادیکال هیدروکسیل می

Abellan  و همکــارانش بــا بررســی ســینتتیک تجزیــه
سولفامتاکسازول در فرایند فوتوکاتالیستی با غلظت اولیه 

گرم بــر میلی 250گرم بر لیتر و دوزاژ کاتالیست میلی 10
لیتر نشان دادند کارایی حــذف سولفامتاکســازول بعــد از 

 .)11(درصد حاصــل شــد 90دقیقه زمان تماس برابر با  30
حضور بدام اندازهاي رادیکال مانند اگــزالات آمونیــوم، 
ترت بوتانل، متانول و اتانول تولید گونه هاي اکســیداتیو 
در محلول را کاهش و جذب رادیکال خوارها بــر ســطح 

ســبب بازدارنــدگی در تولیــد جفــت  2Tioنانوکاتالیســت 
 .)12(شــودو کاهش فعالیت اکسیداسیون مــی hole+الکترون/

هدف از ایــن مطالعــه، بررســی پارامترهــاي مــوثر اجرایــی و 
بــر  GC-MSتعیین نوع محصولات واســطه تولیــدي توســط 

ــی ــذف آنت ــکروي کــارایی ح ــايبیوتی ــولفانامید در  ه س
اتالیســتی محلول آبی با مقایسه کارایی فرآیندهاي فوتوک

   و فتولیز ازناسیون است.
  

  ها مواد و روش
  مواد مصرفی

ســولفانامید و مــواد شــیمیایی از  هــايبیوتیــکآنتــی
ــید  ــت دي اکس ــدریچ و نانوکاتالیس ــیگما آل ــرکت س ش

از شــرکت دگوســا خریــداري شــد.  P25تیتانیوم دگوسا 
هاي عامل اسیدي و بــازي همه سولفانامیدها داراي گروه

ــیون آن ــت یونیزاس ــتند و حال ــلال هس ــت انح ــا ثاب ــا ب   ه
 ســاختار شــیمیایی .)13(شــود) بیان مــیa2, PK a1PKاسیدي (

نشــان  1هاي ســولفانامید در جــدول شــماره بیوتیکآنتی
  .)13(داده شده است
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میایی و خصوصیات آنتی بیوتیک هاي ساختار شی :1جدول شماره 
  سولفانامید

 

  وزن مولی  فرمول شیمیایی  ساختار شیمیایی  ترکیب
)g/mole(  a1PK  a2PK 

  حلالیت در
  (g/L)آب 

  سولفاستامید
HN

S
O

O

H2N

O

  
  

S3O2N10H8C  214.243  2.5  5.27  12.5  

NH2  سولفاتیازول

S

NH

N

S
O

O

  
 

2S2O3N9H9C  255.3  2  7.1  0.48  

  سولفامتاکسازول

S
O

O
NH

O
N

NH2

  
  

S3O3N11H10C  253.3  1.7  5.6  0.281  

  سولفادیازین

O
S

NH

N

N

NH2

O

   

S2O4N10H10C  250.3  2  6.4  0.13  

  
  2TiOمشخصات نانوکاتالیست 

 الههاي عامل سطحی و کریستتعیین مرفولوژي، گروه
، XRDتوســـط آنالیزهـــاي  2TiOبـــودن نانوکاتالیســـت 

FTIR ،FE-SEM  پو EDX  مشخص شد. ویژگی بــار
) طبــق روش PZCpHسطحی کاتالیست نقطه زتا پتانسیل (

  .)14(گیري شددیگر محققین اندازه
  

  خصوصیات پایلوت
  راکتور مورد استفاده در این مطالعــه شــامل کپســول 

  

لیتــر و  1اکسیژن، ژنراتور ازن، ظرف واکنش بــه حجــم 
وات بــا طــول مــوج کمتــر از  150فشار بالا  UVCلامپ 

 تصــویره است. شماتیک راکتور در نانومتر طراحی شد 280
نشان داده شده اســت. بــراي تعیــین غلظــت ازن  1شماره 

تولیدي از روش یدومتریک و تیتراســیون اســتفاده شــد. 
غلظــت ازن تولیــدي  1اره سپس با استفاده از معادلــه شــم

  تعیین شد.
             :               1معادله شماره 

  
  هاي مورد استفادهدستگاه

ــراي  ــیب ــین غلظــت آنت ــا از دســتگاه بیوتیــکتعی ه
HPLC  ــدل ــتون  CE4200 Cecilم ــر  C18و س ــا قط ب
نــانومتر بــا فــاز  270متــر در طــول مــوج میلی 6/4داخلی 

کلرواستیک اســید تعــدیل شــده حامل متانول و بافر تري
ــه نســبت حجمــی ( pH=3در  ــا اسیدســولفوریک ب ) v/vب

ـــی  80:20 ـــا دب ـــواد  .)15(اســـتفاده شـــد ml/min5/1ب   م
هــاي بیوتیــکحاصل از تجزیه آنتــی واسطه تشکیل شده

 ســازيمعــدنیجهــت و  GC-MSسولفانامید با استفاده از 
ــربن آلــی (آن ــده کــل ک ــا از آنالیزکنن ــدل TOCه   ) م

N/C,3100 Multi .کرومــاتوگرام آنــالیز  استفاده گردید
ـــولفانامیدها در  ـــودارس ـــماره  نم و کرومـــاتوگرام  1ش

نشان داده  2شماره  نمودار دردي محصولات واسطه تولی
  شده است.

  

  
  

  نماي شماتیک راکتور مورد استفاده در این مطالعه :1تصویر شماره 
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 پژوهشی

  
  

  HPLCکروماتوگرام حاصل از آنالیز سولفانامیدها توسط  :1شماره نمودار 
  

  
  

  GC/MSکروماتوگرام محصولات واسطه تولیدي توسط :2شماره نمودار 
  

  روش آزمایش
 ه حاضر در مقیــاس آزمایشــگاهی بــه صــورتمطالع

بر اساس روش یــک  بردارينمونه .ناپیوسته انجام گرفت
 مانند غلظــت . اثر پارامترهاییگرفـتصورت فاکتور در زمان

و  3 ،5 ،7 ،9( pHگرم بر لیتر)،  1و  5/0، 1/0کاتالیست (
گرم بر میلی 40و  20، 10بیوتیک ()، غلظت اولیه آنتی11

 ،15/0، 1/0دقیقه)، غلظت ازن ( 60-5تماس ( لیتر)، زمان
گرم بر ساعت)، نــوع بــدام انــداز رادیکــال (تــرت  22/0

بوتانــل، اگــزالات آمونیــوم و بنزوکوئینــون) و مطالعــات 
سینتیکی بر روي تجزیه فتولیز ازناسیون و فوتوکاتالیستی 

 ها بررسی شد. براي تعیین وضعیت پراکنــدگیبیوتیکآنتی
ســنجش  zpcpH ســطح کاتالیســت مقــدار بــار الکتریکــی در

نرمــال بــه  1/0 گردید. در این روش محلول نیتــرات ســدیم
محلول تهیه شده با اسید  pHلیتر تهیه شد. میلی 40حجم 

 12تــا  2نرمال در رنــج  1/0سدیم  کلریدریک و هیدروکسید
اکســید گــرم نــانوذره دي 2/0تنظیم شد. سپس با افزودن 

 هــر pH ســاعت 48ها بعــد از هتیتانیوم در هریک از نمون

کلیــه در  تعیین شد. zpcpHگیري و ها اندازهیک از نمونه
بـــا تغییــر در یــک  آزمایشات تمام متغیرها ثابـت بـوده و

تعیین و در آزمایشــات مراحــل  بهینه متغیر، مقدار پارامتر
  .استفاده قرار گرفت بعدي مورد

  

  یافته ها
  2Tioمشخصات نانوذرات کاتالیست

  EDXو FTIR ،XRD ، SEMیز آنال
 اکســید تیتــانیومبر روي نانوکاتالیســت دي FTIRآنالیز 

 طیف، 3شماره نمودار شد. در انجام cm400 -4000-1 در دامنه
، Ti-O-Tiبــه بانــد  مربــوط cm 850 -451-1مشاهده شده بین

 بانــد ترتیب مربوط بهبه cm3400 -3370-1و  cm1620-1طیف 
–C=O  وO-H 4شــمارهنمودار ل است. ازگروه هیدروکسی، 
ــراي نانوکاتالیســتپیــک اکســید دي هــاي مشــاهده شــده ب

، 55، 54، 48، 38، 5/25بــا برابــر  θ2زوایــاي تیتــانیوم در 
دهنده نوع آناتــاز دي اکســید تیتــانیوم و نشان 75و  5/70

نشــان دهنــده نــوع روتایــل  62و  42، 37، 27در زوایــاي 
 -ده از رابطــه دبــايباشــد. بــا اســتفااکسید تیتانیوم میدي

 اکســید تیتــانیومشرر اندازه تقریبی ذرات نانوکاتالیســت دي
 اکســیددي SEM. آنــالیز )14(نانومتر تعیین گردید 21برابر با 

ــالیز  2شــماره  تصــویرتیتــانیوم در  نمــودار  در EDXو آن
دهد ذرات نانوکاتالیست تجمع فراوانــی نشان می 5شماره

  است. Ti-O-Tiداراي عناصر  2TiOدارند و نانوذرات 
  

  :                                      2معادله شماره 
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  از نانوکاتالیست دي اکسید تیتانیوم FTIRتصویر  :3ماره شنمودار 

  

  
  

  از دي اکسید تیتانیوم XRDتصویر  :4شماره نمودار 

  

  
  

  از دي اکسید تیتانیوم SEMتصویر  :2شماره  تصویر
  

  
  

  از دي اکسید تیتانیوم EDXتصویر  :5شماره نمودار 

ــر کــارایی فراینــد فوتوکاتالیســتی و  pHبررســی تــاثیر  ب
  لیز ازناسیونفتو

ــه آنتــی pHاثــر  ــه بــر روي تجزی هــاي بیوتیــکاولی
در غلظــت اولیــه  11تــا  3از  pHسولفانامید با متغیر بودن 

گرم بر لیتر، غلظــت ازن ورودي میلی 10ها بیوتیکآنتی
 گــرم بــر لیتــر در 1گرم بر ساعت و غلظت کاتالیســت  22/0

 دهدنشان می 6شمارهنمودار زمان تماس بهینه بررسی شد. 
 1/90بــه  7/82درصــد از  1/92به  1/83کارایی تجزیه از 

 درصد 3/92به  4/81درصد و از  2/91به  7/81درصد، از 
ــازول و  ــولفاتیازول، سولفامتاکس ــتامید، س ــراي سولفاس ب

ــب از  ــه ترتی ــه  pH 3ســولفادیازین ب ــت.  5ب ــزایش یاف اف
 4/53درصد بــراي سولفاســتامید،  6/54کارایی تجزیه به 

 سولفامتاکسازولدرصد براي  1/52اي سولفاتیازول، درصد بر
 کــاهش 11برابر بــا  pHدرصد براي سولفادیازین در  1/50و 

به  7/93یافت. همچنین کارایی تجزیه فتولیز ازناسیون از 
 درصــد 100به  2/93درصد، از  100به  1/92درصد، از  100
 درصــد بــراي سولفاســتامید، ســولفاتیازول، 100به  1/92و از 

 5بــه  pH 3ولفامتاکسازول و سولفادیازین به ترتیــب از س
ــه  ــه ب ــت. کــارایی تجزی ــزایش یاف ــراي  3/54اف درصــد ب

درصــد  1/52درصد براي ســولفاتیازول،  2/55سولفاستامید، 
درصد براي ســولفادیازین  1/53براي سولفامتاکسازول و 

ــا  pHدر  ــر ب ــت.  11براب ــاهش یاف ــر، ک ــه حاض در مطالع
  .مشاهده شد 5برابر با  pHحذف در ترین راندمان بیش

  
  فوتوکاتالیستی دوزاژ کاتالیست برکارایی فرایندتاثیر بررسی 

 هايبیوتیکروي تجزیه آنتیاثر دوزاژ کاتالیست بر 
 1و  5/0، 1/0سولفانامید با متغیر بودن دوزاژ کاتالیســت (

 دقیقه 60گرم بر لیتر) در شرایط بهینه و مدت زمان تماس 
 با افــزایش غلظــت دهدنشان می 7شماره مودار نبررسی شد. 

 کــاراییها، کارایی حذف افزایش یافت. اولیه نانوکاتالیست
ــتی از  ــه فوتوکاتالیس ــه 4/73تجزی ــراي  1/92 ب ــد ب درص

درصد براي ســولفاتیازول،  1/90به  9/72سولفاستامید، از 
 4/71از  سولفامتاکســازول، درصد بــراي 2/91به  2/71از 
گرم بــر  1اژ دوزاست. براي سولفادیازین درصد  3/92به 

  گرفته شد.در نظر  توان دوز بهینه کاتالیسعنبه  لیتر
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 پژوهشی

           
  بر تجزیه آنتی بیوتیک هاي سولفانامید  pHاثر  :6شماره نمودار 

  

  
  بیوتیک هاي سولفانامید آنتی جزیهغلظت کاتالیست بر تاثر  :7شماره نمودار 

  
  کارایی فرایند فتولیز ازناسیونازن بر بررسی تاثیر غلظت گاز

ـــه  ـــر روي تجزی ـــاز ازن ورودي ب ـــت گ ـــر غلظ اث
ــودن غلظــت بیوتیــکآنتــی ــر ب ــا متغی   هــاي ســولفانامید ب

) گرم بر ســاعت در شــرایط 22/0و  15/0، 1/0گاز ازن (
دهــد تجزیــه نشــان مــی 8شماره نمودار بهینه بررسی شد. 

 ي سولفاســتامید،درصــد بــرا 7/80به  9/54ها از بیوتیکآنتی
بــه  7/52درصــد بــراي ســولفاتیازول، از  8/79به  4/53از 
ــراي سولفامتاکســازول، از  1/80 ــه  8/51درصــد ب  9/80ب

درصد براي سولفادیازین با افزایش غلظت ازن در مــدت 
 غلظــت بهینــه ازن نابرایندقیقه افزایش یافت. ب 15زمان 

  گرم بر ساعت در نظر گرفته شد. 22/0
  

  
  

 هاي بیوتیک آنتی جزیهت غلظت گاز ازن ورودي بر اثر : 8شماره  نمودار
  سولفانامید

بررسی تاثیر غلظت آنتی بیوتیک هــا بــر کــارایی فراینــد 
  فتولیز ازناسیون و فتوکاتالیستی

 گــرممیلــی 10،20،40هــا (بیوتیکاثر غلظت اولیه آنتی
ها تحت شــرایط بهینــه بررســی بر لیتر) بر روي تجزیه آن

دهد تجزیه فوتوکاتالیســتی نشان می 9شماره ودار نمشد. 
 درصــد بــراي سولفاســتامید، 1/63به  1/92ها از بیوتیکآنتی

بــه  2/91درصــد بــراي ســولفاتیازول، از  4/62به  1/90از 
 درصــد 7/62بــه  3/92، از درصد براي سولفامتاکسازول 8/61

حذف براي سولفادیازین و براي فتولیز ازناسیون کارایی 
بــراي  درصــد 6/57بــه  7/80هاي سولفانامید از بیوتیکآنتی

ســولفاتیازول، درصد بــراي  1/57به  8/79سولفاستامید، از 
بــه  2/81از  درصد بــراي سولفامتاکســازول، 2/58به  1/80از 
درصد براي سولفادیازین بــا افــزایش غلظــت اولیــه  3/57

 گرم بر لیتــر کــاهش یافــت.میلی 40به  10ها از بیوتیکآنتی
  گرم برلیتر حاصل شد.میلی10در غلظت حداکثر راندمان 

  
مطالعات سینتیکی و مصرف انرژي در فرایندهاي تجزیه 

  فوتوکاتالیستی و فتولیز ازناسیون
هاي سینتیک درجه صــفر، نتایج حاصل از بررسی مدل

ــل تعیــین اول و دوم در زمــان واکــنش ــف قاب ــاي مختل  ه
ســینتیک تجزیــه  دســت آوردن پارامترهــاياست. بــراي بــه

 هــاي ســولفانامید معــادلات و پارامترهــاي بیوتیــکآنتــی
آورده شــده اســت. پارامترهــاي  2مذکور در جدول شــماره 

هاي درجه صفر، اول و دوم بــراي تجزیــه سینتتیک واکنش
بــه  4و  3هــاي ســولفانامید در جــدول شــماره بیوتیــکآنتــی

 هــايبیوتیــکترتیــب نشــان داده شــده اســت. تجزیــه آنتــی
  کند.سولفانامید از مدل سینتیک درجه اول تبعیت می
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 مقایسه سرعت واکنش حذف سولفانامیدها در فرایندهاي
  فوتوکاتالیستی و فتولیز ازناسیون

مقادیر نرخ واکنش معادله سینتیک درجه اول تحت 
نشان داده شــده اســت.  10شماره  نمودارشرایط بهینه در 

بر براي سولفاستامید، برا 5/2نرخ واکنش فتولیز ازناسیون 
ـــراي ســـولفاتیازول،  49/2 ـــر ب ـــر بـــراي  68/2براب براب

برابر براي ســولفادیازین بیشــتر از  8/2سولفامتاکسازول و 
  در شرایط بهینه است.نرخ واکنش فرایند فتوکاتالیستی 

  

    
  جزیه آنتی بیوتیک هاي سولفانامیداثر غلظت اولیه آنتی بیوتیک بر ت :9شماره نمودار 

  
  مصرف انرژيو  ها، پارامترها ، معادلات سینتیک مدل :2شماره  جدول

  

 پارامترها میزان انرژي مصرفی هاي کنتیک مدل

Zero-order                                   
  

 

 0), (C)1-min 1-(L mol), min(1/ obs), k1-min1 -mol L(L), /(mgt L), C/(mg 0C
)3(kWh /m EoP (kW),V (L), E),  1-mgL ( CK ),1-min 1-L (mgc), kL/mg( 

First-order                                 

Second-order                          
 

 

 
 

 

Langmuir–Hinshelwood      
 

  
  وتیک هاآنتی بیپارامترهاي سینتیکی در تجزیه فوتوکاتالیستی  :3 شماره دولج

  

   سولفاستامید  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 0741/0 2372/0 0415/0 24 988/0 6/115 0180/0 8681/0 
20 1239/0 149/0 0294/0 34 95/69/0 2/163 0043/0 8868/0 
40 0846/0 0185/0 0153/0 3/65 9262/0 7/313 0008/0 8294/0 

   سولفاتیازول  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول  درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 0711/0 2227/0 0384/0 26 9927/0 125 014/0 9142/0 
20 1222/0 1464/0 028/0 7/34 9646/0 6/166 004/0 9154/0 
40 0795/0 0165/0 015/0 6/66 9306/0 320 0008/0 8253/0 

   سولفامتاکسازول  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم   درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m /(kWh EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 0722/0 2255/0 0394/0 3/25 9854/0 8/121 0161/0 863/0 
20 1192/0 1414/0 02/0 7/35 972/0 4/171 0038/0 9244/0 
40 0723/0 0137/0 0146/0 4/68 9262/0 7/328 0008/0 8159/0 

   سولفادیازین  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 072/0 2252/0 0404/0 7/24 9698/0 8/118 017/0 8046/0 
20 11/0 387/0 027/0 2/36 9719/0 9/173 0037/0 9248/0 
40 072/0 0138/0 0148/0 5/67 9108/0 3/324 0008/0 8104/0 
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 پژوهشی

  پارامترهاي سینتیکی در تجزیه فوتولیز ازناسیون آنتی بیوتیک ها :4 شماره جدول
  

   سولفاستامید  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 
10 058/0 0202/0 1107/0 03/9 9966/0 3/43 0337/0 9854/0 
20 299/0 088/0 075/0 3/13 9715/0 9/63 0037/0 9724/0 
40 896/0 1711/0 055/0 9/17 9662/0 1/86 0037/0 9459/0 

   سولفاتیازول  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول  درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m h/(kW EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 0568/0 0257/0 107/0 29/9 9979/0 6/44 0322/0 9894/0 

20 378/0 171/0 065/0 1/15 9861/0 9/172 00871/0 9463/0 
40 906/0 01694/0 05/0 1/18 9601/0 2/87 0036/0 9464/0 

   سولفامتاکسازول  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم   درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 064/0 0253/0 108/0 21/9 9982/0 2/44 032/0 9889/0 

20 35/0 1523/0 06/0 5/14 9884/0 70 009/0 9553/0 
40 89/0 1669/0 05/0 8/17 9466/0 8/58 003/0 9433/0 

   یازینسولفاد  

)1-(mg L 0)C( درجه دوم  درجه اول درجه صفر 

 k0  (mol L -1 min-1) 2R kobs  (1/min) 1/kobs  (min) 2R )3m (kWh/ EoE k2  (L mol-1 min-1) 2R 

10 04/0 0135/0 11/0 7/8 99/36/0 2/42 03/0 9878/0  
20 36/0 1513/0 06/0 7/14 9859/0 7/70 009/0 9574/0 
40 922/0 1821/0 05/0 3/18 9579/0 9/79 003/ 9379/0 

  

  
  مقایسه سرعت واکنش تجزیه آنتی بیوتیک سولفانامید :10شماره  نمودار

  
مکانیسم فرایندهاي فتولیز ازناسیون و فوتوکاتالیســتی بــا 

  اثر بدام انداز رادیکال
پــذیر در هــاي واکــنشبراي تعیین نمودن کارایی گونه

 سولفانامید، آزمایش اســکونجرهايهاي بیوتیکتجزیه آنتی
 -مختلف مانند اگزالات آمونیــوم، بنزوکوئینــون و تــرت

 11شــماره نمــودار شــد. بوتانل تحت شــرایط بهینــه انجــام 
بــراي بــدام انــداختن  دهد زمانی کــه اســکونجرهانشان می

گونه هاي واکنش پذیر مورد استفاده قرار نگرفتــه اســت 
اضــافه نمــودن کــارایی حــذف حــداکثر بــوده اســت. بــا 

ها کــاهش یافــت. بیوتیکاسکونجرها میزان حذف آنتی

 پــذیردهد رادیکال هیدروکسیل گونه واکنشنتایج نشان می
  اصلی در هر دو فرایند است.

  

    

  
اثــر بــدام انــدازهاي رادیکــال مختلــف بــر تجزیــه  :11شــماره  نمودار
  سولفانامید بیوتیکآنتی

  
ــدي حا ــطه تولی ــولات واس ــین محص ــه تعی ــل از تجزی ص

  ازيسهاي سولفانامید و میزان معدنیبیوتیکآنتی
  در ایـــن مطالعـــه محصـــولات واســـطه تولیـــدي از 

هــاي ســولفانامید توســط فراینــدهاي بیوتیــکآنتــیتجزیــه 
تحــت  GC-MSو فوتولیز ازناسیون توسط فوتوکاتالیستی 
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 هــابیوتیــکشرایط بهینه بررسی شد. مسیر تجزیه احتمالی آنتی
 صــورتبــه 12شــماره نمــودار فرایندهاي مذکور در در طی 

زیر است: تغییــر شــکل ســولفانامیدها بــا حملــه رادیکــال 
هیدروکسیل به حلقه آروماتیک و تشــکیل هیدروکســی 
سولفانامید در اثــر هیدروکسیلاســیون حلقــه آروماتیــک 

 شود. باز شــدن حلقــه پیریمیــدینمی S-Nسبب شکاف باند 
لفادیازین ســـبب تولیـــد در اثـــر فتـــولیز ازناســـیون ســـو

 متیل بنزوسولفانامید - N - آمینو 4 اي مانندمحصولات واسطه
پروپن اگزیم شــد. در ســولفاتیازول بــا حملــه  -آمینو 3و 

رادیکال هیدروکسیل به حلقه هتــرواتم گــروه متوکســی 
تخریب و تولید محصول واسطه بــا وزن  RNH2مولکول 

تصــویر در  TOCشود. نتایج آنــالیز تر میمولکولی پایین

هاي بیوتیکسازي آنتینشان داد کارایی معدنی 3شماره 
  است. درصد 68/79و  80سولفانامید برابر با 

  

  
  میزان معدنی سازي آنتی بیوتیک هاي سولفانامید :12شماره نمودار 

  

  
  

  
  
  

  
  
  
  

  
  
  

  
  

  وتیک هاي سولفانامیدتعیین محصولات واسطه حاصل از تجزیه آنتی بی :3تصویر شماره 

•OH 
•OH 

Cleavage band S-N 

Less molecular weight by-product 
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 پژوهشی

  بحث
  pHاثر 

 هــاي ســولفانامیدبیوتیکآنتیمیزان حذف  بالاترین
در  هاي فوتوکاتالیســتی و فتــولیز ازناســیونتوسط فرآیند

pH=5 که نقطه زتا پتانسیل کاتالیستاست. با توجه به این 
دست آمد. بنابراین زمــانی ه ب 4اکسید تیتانیوم برابر با دي
ر از نقطــه زتــا پتانســیل کاتالیســت تــمحلول بیش pHکه 

ــذب  2TiOباشــد ســطح  ــه ج ــادر ب ــی و ق ــار منف داراي ب
  .)16(آلاینده با بار مثبت است

(گــروه  1pkaتــر از محلــول بــیش pHدر این مطالعه 
آمین) اســت در نتیجــه گــروه آمــین پروتــون خــود را از 

 گیرد و میزانشکل غیر پروتونه و بار منفی میدست داده به 
 .)17(یابــدجذب سولفانامیدها بر روي کاتالیست کاهش مــی

ــا نتــایج  و همکــارانش در ســال  Beltranنتــایج مطالعــه ب
  .)18(مطابقت دارد 2009

  

  2Tioاثر دوزاژ کاتالیست 
بالاترین راندمان فوتوکاتالیستی آنتی بیوتیک هــاي 

گرم بر لیتر بوده است. بــالا بــودن  1سولفانامید در دوزاژ 
اکسید تیتانیوم بیش از حد بهینه غلظت نانوکاتالیست دي

و انتشــار آن  UVگذاري و مانع جذب نور باعث اثر سایه
همچنــین در غلظــت بــالاي  .)19(شودبه درون محلول می

 از آلاینــده 2TiOهاي داخلــی نانوکاتالیست اشباع شدن لایه
کند و افزایش پیدا می hole+و بازترکیبی جفت الکترون/

نتــایج  .)20(شــودســازي نــور مــیکاهش کارایی کوانتوم
  .)21(و همکارانش مطابقت دارد Beheraمطالعه با نتایج 

  

  اثر غلظت گاز ازن
ــزایش غلظــت  ــا اف ــت ازن ب ــاز ازن ورودي، غلظ گ

محلــول در آب و کــارایی حــذف فوتــولیز ازناســـیون 
بنابراین  .)22(یابدهاي سولفانامید افزایش میبیوتیکآنتی

عنــوان محصــول  به 2O2Hفتولیز ازن در آب باعث تولید 
واسطه تولیدي از انجام واکنش و سبب افزایش تشــکیل 

نتــایج  .)23(خواهد شــد OH•پذیرتر مانند هاي واکنشگونه
  .)24(و همکارانش مطابقت دارد Mullerاین مطالعه با نتایج 

  اثر غلظت آنتی بیوتیک هاي سولفانامید
طبــق قــانون بیــر هــا بیوتیــکآنتــیبا افزایش غلظت 

و  شوددر مسیر کوتاهتري انجام می UVلامبرت جذب نور 
هاي اکسیداتیو تولیدي ها به گونهسترسی آلایندهمیزان د

نتــایج ایــن  .)25(یابــدتر و تجزیه آلاینده کــاهش مــیکم
  .)26(و همکارانش مطابقت دارد Dantas مطالعه با نتایج

  

ــد ــنش فراین ــرعت واک ــولیز س ــتی و فت هاي فوتوکاتالیس
  ازناسیون در حذف سولفانامیدها

سرعت واکنش فوتولیز ازناســیون نســبت بــه فراینــد 
 تشکیل پراکســیدهیدروژن .برابر بالاتر است 6/2فوتوکاتالیستی

تجزیــه آن توســط نــور در طی فرآیند فتــولیز ازناســیون و 
UV در فتــولیز ازناســیون  سبب افزایش بالاتر اکسیداسیون

کــارایی  .)27(شــودســبت بــه فراینــد فوتوکاتالیســتی مــین
 30هاي ســولفانامید در زمــان تعــادل بیوتیکحذف آنتی

ز ازناســیون بــه دقیقه توسط فرایند فوتوکاتالیستی و فتــولی
 درصــد بــوده 100و  8/62و  4/63، 2/65، 8/67ترتیب برابــر 

است. بنابراین بالاترین راندمان حذف مربوط بــه فراینــد 
 Benottiنتایج این تحقیق با نتــایج  .)28(فتولیز ازناسیون است

  .)29(و همکارانش در حذف ترکیبات دارویی مطابقت دارد
  

  اثر بدام انداز رادیکال
هاي سولفانامید در حضــور بیوتیککارایی حذف آنتی

 عــدم حضــور رادیکــال خوارهــاســبت بــهرادیکال خوارها ن
یابد. رادیکال هیدروکسیل با داشــتن پتانســیل کاهش می

 ولت داراي قدرت اکسیداسیون 8/2اکسیداسیون و احیاء 
  .)30(باشدبالاتري نسبت به رادیکال سوپراکساید و حفره می

  
  در شرایط بهینه TOCتعیین محصولات جانبی و حذف 

هــاي بیوتیــکآنتــی هــاي اکســیداتیو،با تولید گونــه
تــر اي با وزن مولی پایینسولفانامید به محصولات واسطه

د اسید سولفانیلیک، اسید بوتیریک، اسید اســتیک و مانن
اسید والریــک تجزیــه شــدند. همچنــین رانــدمان حــذف 

 100و  91/ 42ها در شــرایط بهینــه برابــر بــا بیوتیکآنتی
ــارایی  ــزان ک ــه می ــورتی ک ــت. در ص ــوده اس ــد ب   درص
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درصــد  68/79و  80ها برابر بــا بیوتیکسازي آنتیمعدنی
ــزان  ــد. می ــل ش ــین TOCحاص ــان م ــن ش ــوز ای ــد هن ده

در  .تــري دارنــدمحصولات واسطه نیــاز بــه تجزیــه بــیش
دهاي فوتوکاتالیســتی و فراینــتوان نتیجه گرفت پایان می

توانــد روش مناســبی جهــت حــذف فتولیز ازناســیون مــی
  اي سولفانامید از محیط آبی باشد.هبیوتیکآنتی

  سپاسگزاري
ــوب  ــاتی مص ــب طــرح تحقیق ــژوهش در قال ــن پ ای

ـــ ـــا کـــد اخـــلاق دانش گاه علـــوم پزشـــکی ایـــران ب
IR.IUMS.REC 1395.9221150201  تحــت حمایــت

مالی معاونت تحقیقات و فنــاوري آن دانشــگاه بــه انجــام 
  رسیده است.
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