
پژوهشیمقاله 
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939-953، 1396دي، 16دوره 
وسیله فرآیند اکسیداسیون با ازن هاي آبی بهبررسی حذف کاتکول از محلول

و شناسایی محصولات میانی آن
5،6سودا فلاح جوکندان، 4، یوسف دادبان شهامت2، علی اسرافیلی3، مهدي فرزادکیا2، 1مجید کرمانی

25/9/96پذیرش مقاله:20/9/96دریافت اصلاحیه از نویسنده:11/8/96ارسال مقاله به نویسنده جهت اصلاح:26/6/96دریافت مقاله:

چکیده
هاي خروجی از صنایع، یک تهدید بزرگ براي سلامت آلودگی منابع آب و فاضلاب در اثر تخلیه فاضلابزمینه و هدف:

شود. کاتکول یکی از ترکیبات معمول فنلی در فاضلاب صنایع مختلف همچون نفت و ت محسوب میانسان و محیط زیس
باشد. بنابراین هدف از این مطالعه سازي، رزین و غیره است که بسیار سمی و مقاوم در برابر تجزیه میپتروشیمی، پلاستیک

آن بود.میانیمحصولاتشناساییوازنبااکسیداسیونفرآیندوسیلهبهآبیهايمحلولازکاتکولحذفبررسی
)، زمان 2- 10محلول (pHهاي باشد که طی آن میزان تأثیر متغیراین مطالعه از نوع آزمایشگاهی میها:مواد و روش

دام انداز رادیکال بر کارایی فرآیند بهتأثیرگرم در لیتر) و میلی50- 1000دقیقه)، غلظت اولیه کاتکول (0- 60واکنش (
نانومتر 275در طول موج HPLCمانده کاتکول با استفاده از دستگاه زنی مورد بررسی قرار گرفت. غلظت باقیزنا

و TOC(Total Organic Carbon)پذیري کاتکول با انجام آزمایشات سازي و تجزیهچنین میزان معدنیگیري شد. هماندازه
COD(Chemical Oxygen Demand)زنی نیز با بات واسطه حاصل از فرآیند ازنتعیین گردید. ترکیGC/MSگیري و اندازه

به صورت جدول و نمودار ارائه شد.
زمان و ، 10برابر باpH، در %20/96معادل فرآیندحداکثر کارایی .بود10زنی برابر با بهینه براي فرآیند ازنpHها:یافته
پس از CODو TOCمیزان حذف .کندپیروي میدرجه یکمدل از تجزیه کاتکولحاصل شد. سینتیک قهیدق60تماس 

گرم) و 1ترت بوتانول (دام انداز رادیکال تعیین شد. بهدرصد 4/84و درصد78دقیقه به ترتیب در حدود 60زمان تماس 
دهند.راندمان حذف کاتکول را کاهش میدرصد 13/0و درصد 61/12گرم) به ترتیب 1سولفات (

هاي هیدروکسیل قلیایی به علت تولید رادیکالpHنتایج نشان داد که حذف کاتکول در شرایط بهینه مانند گیري:نتیجه
سازي کاتکول از زنی یک روش مؤثر براي تجزیه و معدنیرسد که فرآیند ازننظر میراندمان بهتري دارد. در نتیجه به

باشد. فاضلاب صنایع می
کاتکولمیانی،زنی، محصولاتازنفته،پیشراکسیداسیون:کلیديهايواژه

ایران، تهران، ایراندانشگاه علوم پزشکی دانشکده بهداشت،قات تکنولوژي بهداشت محیط، مرکز تحقیدانشیار-1
دانشیار گروه آموزشی مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی ایران، تهران، ایران-2
ران، تهران، ایراناستاد گروه آموزشی مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی ای-3
ایرانگرگان،گلستان،پزشکیعلومدانشگاهبهداشت،دانشکدهمحیط،بهداشتآموزشی مهندسیگروهمحیط،بهداشتتحقیقاتمرکزاستادیار-4
، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی ایران، تهران، ایران (نویسنده مسئول) کارشناس ارشد مهندسی بهداشت محیط-5

fallah.sevda@yahoo.com، پست الکترونیکی: 021- 88978397، دورنگار 021-88978394تلفن 

مرکز تحقیقات مواد زائد جامد، پژوهشکده محیط زیست، دانشگاه علوم پزشکی تهران، تهران، ایران-6
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...وسیله فرآیند اکسیداسیونبههاي آبی بررسی حذف کاتکول از محلول940

1396، سال 10، شماره 16دورهرفسنجانکیمجله دانشگاه علوم پزش

مقدمه
، از 2O6H6Cکاتکول یک ترکیب آلی با فرمول شیمیایی 

و جزء ترکیبات سمی و مقاوم گروه ترکیبات فنلی است
کاتکول عموماً در باشد. یمآلوده کننده محیط زیست 

-صنعت از هیدروکسیلاسیون فنل با استفاده از پروکسید

ردد و از طریق صنایع مختلف مانند گیمهیدروژن تولید 
تولید سموم و دارو، تولید لوازم آرایشی، رنگرزي، 

سازي، کاغذ و کارتن و صنعت عکاسی وارد یکپلاست
ي روان هاروغنچنین ترکیبات شود. همیممحیط زیست 

در استفادهموردپلیمریزاسیون مهارکنندهکننده و عوامل 
کاتکول واردکنندهنفت، هاي یشگاهپالاصنایع پتروشیمی و 

در این آلایندهغلظت . ]2- 1[به محیط زیست هستند 
5300سازي با دماي پایین از زغال سنگ به قطران
.]3[رسدهم میگرم در لیتر میلی

. باشدمیدوظرفیتیفنلترکیباتارتوایزومرکاتکول،
هاينامبهایزومرسهدارايدوظرفیتیفنلترکیبات
کاتکول با .باشندمیهیدروکینونورسورکینولکاتکول،

2- 1هیدروکسی بنزن و دي2- 1ي پیرو کاتکول، هانام
سازمان حفاظت محیط . ]4[شود یمبنزودیول خوانده 

EPA(Environmental Protectionزیست آمریکا 

Agency) سمیت بالا، نیاز به به خاطر، ترکیبات فنلی را
پذیري بیولوژیکی کم جزء یهتجزاکسیژن بالا و قابلیت 

. آژانس ]5[ي کرده استبندطبقهدار هاي الویتیندهآلا
زایی المللی تحقیقات سرطان، کاتکول را از نظر سرطانبین

. دوز کشنده میانه ]7- 6[قرار داده است 2Bدر گروه 
)50LD ( گرم بر میلی260خوراکی کاتکول براي موش

. این آلاینده در صورت ]8[کیلوگرم گزارش شده است 

شود و تماس باعث تحریک پوست و آسیب چشم می
چنین ژنتیکی گردد. کاتکول همممکن است موجب نقص 

، کاهش عملکرد کبد، تحلیل DNAتواند باعث تخریب می
.]9[عروق، کما و مرگ شود 

قابلیت انحلال ازجملهبا عنایت به خصوصیات کاتکول 
در برابر تجزیه، مقاومگرم در لیتر)، 430بالا در آب (

تواند در آلودگی یمپذیري این آلاینده سمیت بالا و تجمع
و هاانسانمحیط زیست و به خطر انداختن سلامتی 

حیوانات و گیاهان نقش زیادي را ایفا نماید. از طرف دیگر 
بوده و در اثر توسعه صنعتی ملاحظهقابلف آن مصر

یژه توسعه صنایع پتروشیمی و نفت رو به افزایش وبهکشور 
ي حاوي کاتکول، جهت هافاضلاباست. بنابراین تصفیه 

حفاظت محیط زیست از الویت و ضرورت خاصی برخوردار 
.]10[است 

براي تصفیه مواد آلی موجود در آب و فاضلاب از جمله 
هاي فیزیکی، شیمیایی و کاتکول معمولاً از روش

مانند متعدديهايروشبیولوژیکی استفاده می شود. 
هاي بیولوژیکی با استفاده از راکتور پیوسته متوالی و فرآیند

، ]11-12[راکتور بیولوژیکی با بستر چرخان 
اکسیداسیون فتوکاتالیستی ، ]3[فتواکسیداسیون پیشرفته 

هاي فتوکاتالیستی و فنتون و فرآیند، ]13[زنی و ازن
زنی ، ازن]14[زنی با راکتور القاء گاز ازن،]2[فتوفنتون 

براي، و فرآیندهاي الکتروشیمیایی ]15-16[کاتالیزوري 
يهاروشدر .]17- 18[پیشنهاد شده است کاتکولحذف

، و راندمان کمیطولاناریزمان بسی نیاز به کیولوژیب
سازند. در ها را با محدودیت مواجه میاستفاده از این روش

سادگی، هزینه پایین و راندمان بالا مقابل، مواردي همچون 
شوند تا فرآیندهاي اکسیداسیون پیشرفته به موجب می
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941و همکارانمجید کرمانی

1396سال ،10، شماره 16دورهرفسنجانکیمجله دانشگاه علوم پزش

ها یندههاي رایج براي حذف اکثر آلایکی از تکنولوژي
توانند چنین میها هماین فرآیند. ]20-19[تبدیل شوند 

کربن اکسیدطور کامل به آب و ديترکیبات آلی را به
.]21[تثبیت کنند 

SAOPامروزه فرآیندهاي اکسیداسیون پیشرفته 

(Advanced Oxidation Process) ازن، ازن/پراکسید)
اشعه ماوراء بنفش، پراکسید هیدروژن/هیدروژن، ازن/

اي اشعه ماوراء بنفش) براي تجزیه ترکیبات آلی گزینه
باشند هاي متداول تصفیه میجذاب در مقایسه با روش

تاکنون چندین نوع از فرآیندهاي اکسیداسیون . ]22- 24[
پیشرفته براي استفاده در تصفیه آب و فاضلاب گسترش 

اند که اکثر آنها به استفاده یافته و مورد بررسی قرار گرفته
معمولاً بر از ازن به عنوان اکسیدان اصلی استوار بوده و 

. ]26- 25[باشد دروکسیل میپایه تولید رادیکال هاي هی
هاي توان از روشازن باید در محل تولید شود که می

یتی و رادیوشیمی گوناگون مانند فتوشیمیایی، الکترول
.]27[استفاده کرد 

Hsu اتکول و ازن زنی ک"ي با عنوان امطالعهو همکاران
انجام "هیدروکینون محلول با استفاده از راکتور القاء گاز

. دست آمدهب=10pHدادند که بیشترین راندمان حذف در
هر دو محلول کاتکول و هیدروکینون نتایج نشان داد که 

7و 3هاي pHبا سرعت بیشتري نسبت به =10pHدر 
ترکیب نهایی ناشی از تجزیه کاتکول، شوند.تجزیه می

اسید اگزالیک و ترکیبات میانی اسید موکونیک، اسید 
چنین . هم]14[باشند یممالئیک و اسید فوماریک 

زنی ترکیب کاتکول در اکسیداسیون فتوکاتالیستی و ازن
قرار گرفته روي کربن سیاه با لایه 2TiOحضور نانوذرات 

Liتوسط نازك نگه داشته شده توسط صفحه آلومینیومی

مورد برسی قرار گرفت. نتایج نشان داد که و همکاران
اکسیداسیون و معدنی نمودن در UV/O2TiO/3فرآیند

به 3UV/Oفرآیندازمشابه ازن يهااتکول در غلظتک
.]13[برابر مؤثرتر است80/1و 32/1ترتیب به اندازه 

تمامی فرآیندهاي اکسیداسیون طی اکسید نمودن 
شود که هایی میآلاینده، باعث شکستن آن و تولید واسط

تعدادي از این ترکیبات حد واسط بسته به میزان 
مانند سازي فرآیند، در خروجی فرآیند باقی میمعدنی

تر از فرم اولیه) و یا به طور کامل حذف (گاهی سمی
مل). بنابراین، بهتر است که سازي کاشوند (معدنیمی

سازي در فرآیندهاي اکسیداسیون تعیین میزان معدنی
سازي کامل، مواد حد واسط گردد و در صورت عدم معدنی

.]28[و سمیت آنها مورد شناسایی و ارزیابی قرار گیرد 
هايمحلولازکاتکولحذفهدف از این مطالعه بررسی

شناساییوازنبااکسیداسیونفرآیندوسیلهبهآبی
باشد تا در صورت دسترسی به میآنمیانیمحصولات

نتایج قابل قبول، بتوان از این روش در تصفیه فاضلاب 
صنایع حاوي ترکیب کاتکول استفاده نمود.

هامواد و روش
این مطالعه از نوع آزمایشگاهی می باشد که در 
آزمایشگاه آب و فاضلاب دانشکده بهداشت دانشگاه علوم 

انجام شد. کاتکول و سایر 1394پزشکی ایران در سال 
استفاده در این تحقیق محصول مواد شیمیایی مورد

اتیخصوص1جدول باشد. شرکت مرك آلمان می
را نشان کاتکولیساختار مولکولیی و ایمیشی،کیزیف
در این مطالعه جهت سنجش غلظت . ]29[دهدیم

دستگاه کروماتوگرافی مایع با عملکرد بالاکاتکول از
HPLC(High Performance Liquid
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...وسیله فرآیند اکسیداسیونبههاي آبی بررسی حذف کاتکول از محلول942
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Choromatography) ، مدلCE4200 ساخت کشور)
با HICHROMستون ) مجهز به Cecilانگلیس و شرکت 

,mm × 4.6 mm Nucleoddur 100-5 200)مشخصات 

C18ec, 5 µm) فاز متحرك براي . شداستفادهA وB به
و متانول HPLCآب مقطر دوبار تقطیر مخصوص ترتیب 
و حجملیتر بر دقیقه میلی1دستگاهد. دبییگرداستفاده
100توسط سمپلرمیکرولیتر20نمونه تزریق

نیزاستفاده در این مطالعهدتکتور مورد.میکرولیتري بود
در کاتکولگیري هکه براي اندازبود UV-visibleاز نوع 

-30[شد دماي اتاق تنظیمدر و نانومتر 275طول موج 
31[ .

اي شکل مطالعه فرآیند ازن زنی در یک راکتور استوانه
لیتر از جنس شیشه و مقاوم به مواد میلی1000با حجم 

منظور پخش بهتر ازن در شیمیایی انجام شده است. به
محلول نیز، یک دیفیوزر در انتهاي لوله ورودي ازن به 
راکتور نصب گردید. شماتیک پایلوت به کار رفته در این 

نشان داده شده است. ازن مورد نیاز 1در تصویر مطالعه 
(ساختDanaliتوسط دستگاه ازن ژنراتور با نام مدل 

6و ظرفیت پاسارگاد)سازانازنایران و شرکتکشور
گرم در ساعت، با استفاده از کپسول اکسیژن با خلوص 
بالا به عنوان گاز ورودي جهت تولید ازن تأمین شد. مقدار 

دستگاه و میزان ازن خروجی از سیستم تولید ازن توسط
(یدید پتاسیم) کتاب KI2350Eبه وسیله روش 

هاي استاندارد براي آزمایشات آب و فاضلاب مورد روش
.]32[سنجش قرار گرفت 

گیري میزان قبل از انجام هر سري آزمایش براي اندازه
ازن وارد شده به سیستم، شدت جریان ورود اکسیژن به 

لیتر بر دقیقه تنظیم و ازن میلی2/0حد ازن ژنراتور در 

شده و میزان ازن KIشده وارد دو ظرف حاوي تولید
گیري شد. میزان تولید ازن شده توسط ژنراتور اندازهتولید

لیتر بر دقیقه میلی2/0به ازاي شدت جریان اکسیژن
گرم بر دقیقه) میلی48/6گرم بر ساعت (38/0معادل 

بوده است.
م آزمایشات محلول استوك کاتکول با قبل از انجا

هاي گرم در لیتر تهیه شده و غلظتمیلی1000غلظت 
1000و 500، 250، 100، 50موردنظر در آزمایش (

لیتر به صورت میلی700گرم در لیتر) به حجم میلی
محلول در مقادیر pHسنتتیک تهیه شد و پس از تنظیم 

ود و اسید وسیله س) به10و 8، 6، 4، 2نظر (مورد
مولار، به راکتور انتقال یافت. پس از 1/0کلریدریک 

انتقال محلول به راکتور، جریان ازن نیز منتقل شد. 
، 30، 15، 10، 5، 2، 0هاي لازم در فواصل زمانی نمونه

گیري دقیقه از راکتور برداشته و پس از اندازه60و 45
در مانده، میزان غلظت کاتکول باقیHPLCتوسط دستگاه 

دست آمده از منحنی نمونه با استفاده از بهترین خط به
.]11[نظر مشخص گردید استاندارد آلاینده مورد

TOC(Total Organicمیزان حذف کل کربن آلی 

Carbon) و اکسیژن مورد نیاز شیمیاییCOD

(Chemical Oxygen Demand) دقیقه و 15نیز پس از
5310شماره دقیقه) طبق روش 60پایان زمان واکنش (

Bهاي استاندارد براي آزمایشات آب و کتاب روش
. ترکیبات واسطه ]32[فاضلاب مورد سنجش قرار گرفت 

مدل GC/MSپس از پایان زمان واکنش توسط دستگاه 
5975C ساخت کشور آمریکا و شرکت)Agilent تعیین (

شد. براي محاسبه کاهش راندمان به واسطه حضور عوامل 
ال هیدروکسیل، از ترت بوتانول و یون دام انداز رادیکبه
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. ]15[گرم در لیتر) 1سولفات استفاده شد. (مقادیر 
صفر، درجه اول، درجه درجههاي سینتیکی شامل مدل

هاي خطی ب، درجه دوم و درجه دوم کاذب (فرماول کاذ
ترین مدل باتوجه به ) بررسی شده و مناسب4تا 1نوع 

جهت تجزیه و تحلیل .]33[انتخاب گردید 2Rضریب 
استفاده 2013نسخه Microsoft Excelافزار ها از نرمداده

گردید.

نتایج 
بر کارایی pHمنظور بررسی تأثیر در این تحقیق به

زنی در حذف کاتکول، محلول موردنظر با فرآیند ازن
pH) 1000اولیهدر غلظت) 10و 8، 6، 4، 2هاي اولیه
گرم بر ساعت 38/0دوز ازن وندهیآلاتریلدرگرمیلمی

آورده شده است که طبق 1تهیه شد. نتایج آن در نمودار 
، راندمان حذف کاتکول نیز pHاین نمودار با افزایش 

هاي قلیایی نحوي که در محیطیابد بهافزایش می
)10pH=.بیشترین راندمان حذف را دارد (

مان حذف کاتکول در اولیه فاضلاب بر راندpHتأثیر - 1نمودار
گرم در لیتر و دوز ازن میلی1000زنی (غلظت کاتکول فرآیند ازن

گرم بر ساعت)38/0
تأثیر غلظت اولیه کاتکول بر کارایی حذف، با تغییر در 

گرم میلی1000و500، 250، 100، 50(غلظت کاتکول 

گرم بر ساعت 38/0و میزان دوز ازن pH=10در )در لیتر
، نتایج حاصل 2نمودار .دیدگریبررس،قیقهد60در زمان 

زنی از تأثیر غلظت اولیه کاتکول بر روي کارایی فرآیند ازن
دهد. کارایی فرآیند با افزایش غلظت اولیه را نشان می

. یابدکاهش می

تأثیر غلظت اولیه کاتکول بر راندمان حذف آن در -2نمودار
گرم بر ساعت)38/0دوز ازن اولیه و pH=10زنی (فرآیند ازن

تأثیر زمان واکنش نیز در شرایط بهینه بر روي راندمان 
زنی مورد بررسی قرار گرفت که نتایج آن در فرآیند ازن

نشان داده شده است. با توجه به نتایج با افزایش 3نمودار 
یابد.زمان ماند، راندمان حذف کاتکول نیز افزایش می

ر زمان واکنش بر راندمان حذف کاتکول در فرآیند تأثی-3نمودار
اولیه و pH=10گرم در لیتر، میلی1000زنی (غلظت کاتکول ازن

گرم بر ساعت) 38/0دوز ازن 
براي تشخیص تولید رادیکال هیدروکسیل در فرآیند 

هاي رادیکال مانند ترت بوتانول و دام انداززنی از بهازن
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آورده شده است 4در نمودار سولفات استفاده و نتایج آن

گردد کاهش راندمان حذف کاتکول در ملاحظه میکه

گرم) 1گرم) و سولفات (1زنی با ترت بوتانول (فرآیند ازن

باشد.درصد می13/0درصد و 61/12به ترتیب 

دام انداز رادیکال بر راندمان حذف کاتکول در تأثیر به-4نمودار
pH=10گرم در لیتر، میلی1000(غلظت کاتکول زنی _فرآیند ازن

گرم بر ساعت) 38/0اولیه و دوز ازن 

نتایج حاصل از بررسی سینتیک تجزیه کاتکول در 

آورده شده است. سینتیک واکنش از سینتیک 5نمودار 

min-1درجه یک پیروي کرده و ثابت سرعت واکنش 

باشد. می0492/0

زنی (غلظت کول در فرآیند ازنسینتیک تجزیه کات- 5نمودار 
دقیقه و 2-60اولیه، زمان pH=10گرم در لیتر، میلی1000کاتکول 
گرم بر ساعت)38/0دوز ازن 

از زنی پس در فرآیند ازنCODو TOCمیزان حذف 

مورد سنجش دقیقه)60دقیقه و پایان زمان واکنش (15

نشان داده شده است. میزان6قرار گرفت و در نمودار 

34دقیقه، به ترتیب 15پس از CODو TOCحذف 

در ورودي راکتور TOCبود. مقدار درصد 1/42و درصد 

گرم در لیتر کاتکول بود پس از میلی1000که حاوي 

146گرم در لیتر به میلی660دقیقه، از 60زمان تماس 

گرم در لیتر در خروجی رسیده است که میلی

ازي بود. میزان حذف سمعدنیدرصد 78ي دهندهنشان

COD باشد.میدرصد 4/84نیز در پایان واکنش

در فرآیند ازن زنی (غلظت CODو TOCمیزان حذف -6نمودار
38/0اولیه و دوز ازن pH=10گرم در لیتر، میلی1000کاتکول 

گرم بر ساعت) 

نتایج مربوط به مشخصات و نوع محصولات میانی 

زنی توسط دقیقه ازن60حاصل از تجزیه کاتکول پس از 

نشان داده شده 2و جدول 7در نمودار GC/MSدستگاه 

هاي محصولات میانی حاصل از است. نمودار زیر پیک

دهد که نام و تجزیه کاتکول را در واحد زمان نشان می

درصد اطمینان وجود این ترکیبات در محلول نهایی در 

آمده است.2جدول 
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زنی اتوگرام محصولات میانی حاصل از ازنکروم-7نمودار
گرم میلی1000(غلظت کاتکول GC/MSکاتکول توسط دستگاه 

گرم بر ساعت و زمان 38/0اولیه و دوز ازن pH=10در لیتر، 
دقیقه)60واکنش 

زنی حاصل از ازنمحصولات میانی مشخصات و نوع - 2جدول
کاتکول

شماره 
پیک

فرمول نام ترکیب
شیمیایی

صد اطمینان در
(%)

2O2CH35اسید فرمیک1
2O4H2C25اسید استیک2
2O6H7C22بنزوئیک اسید3
4O4H3C35اسید مالونیک4
O6H7C47بنزوآلدئید5
بنزن دي 6

4O6H8Cکربوکسیلیک اسید
81

بحث
زنی و یونیزه در فرآیند ازنpHبا توجه به اهمیت بالاي 
اولیه فاضلاب در pHمطالعه اثر شدن ترکیبات آلی در این 

حذف کاتکول از فاضلاب مورد بررسی قرار گرفت. ازن به 
دو طریق مستقیم و غیر مستقیم با مواد آلی وارد واکنش 

هاي شود. در واکنش مستقیم، ازن مولکولی بر گروهمی
گذارد و با ترکیبات ها تأثیر میعاملی خاص از آلاینده

حالی که در گردد درواکنش میحلقوي مانند کاتکول وارد 
روش واکنش غیر مستقیم، ازن تجزیه شده و از طریق 

هاي قوي مانند رادیکال کنندههایی به اکسیدواکنش
هیدروکسیل تبدیل شده که داراي پتانسیل 

کنندگی بسیار بالاتري نسبت به مولکول ازن اکسید
اکنش زنی ودر فرآیند ازنpHباشند. بنابراین با افزایش می

غیر مستقیم ازن در تجزیه مواد آلی بیشتر شده و 
هاي قوي مانند رادیکال هیدروکسیل راندمان کنندهاکسید

. در مطالعه ]14، 34[دهند حذف کاتکول را افزایش می
pHزنی در حاضر، راندمان حذف کاتکول طی فرآیند ازن

ه درصد افزایش یافت. در مطالع20/96به 10برابر با 
Moussavi و همکاران نیز حداکثر میزان حذف کاتکول در

زنی کاتالیزوري با استفاده از فاضلاب طی فرآیند ازن
گزارش شده 10برابر با pHدر MgO/GACکامپوزیت 

. ازن در شرایط قلیایی نسبت به شرایط اسیدي ]15[است 
شود با سهولت بیشتري به رادیکال هیدروکسیل تبدیل می

اي تجزیه و یون هیدروکسید نقش آغازگر واکنش زنجیره
و Yangکند. ازن و تولید رادیکال هیدروکسیل را ایفا می

همکاران نیز بیان کردند که سرعت حذف نیتروبنزن توسط 
میزان pHبسیار پایین بوده ولی با افزایش pH=2ازن در 

.]35[حذف نیز افزایش یافته است 
طور که ذکر شد فاضلاب صنایع مختلف داراي همان

ت تعیین تأثیر باشند. جههاي بالایی از کاتکول میغلظت
زنی، غلظت اولیه کاتکول بر حذف آن در فرآیند ازن

گرم در میلی1000و 500، 250، 100، 50هاي غلظت
لیتر کاتکول تهیه و بررسی شد. مطابق با نتایج موجود و 
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، راندمان ]36[هاي سایر مطالعات مشابه همانند یافته
زنی، با افزایش غلظت اولیه حذف کاتکول در فرآیند ازن

و Aghapourي که امطالعهیابد. در آن، کاهش می
استفاده از راکتور با کاتکول جزیه ت"همکاران با عنوان 

SCR(Sequencingوستهیپمتوالی با جریان 

Continuous-inflow Reactor)در سال "در فاضلاب
- 1500(ياثرات غلظت کاتکول ورودند، انجام داد2013

HRT(Hydraulic Retention) و در لیترگرمیلیم630

Time))18-9متوسط راندمان .شده استیساعت) بررس
، 930، 630يهاغلظتو داریپاطیحذف کاتکول در شرا

به ترتیباز کاتکولدر لیترگرمیلیم1559و 1294
بود درصد9/96وددرص2/98،درصد5/98،درصد5/98

7/97،درصد8/97نیز به ترتیب برابر باCODو حذف 
.]37[بوددرصد 3/94ودرصد4/96،درصد

زمان واکنش به عنوان زمان مورد نیاز براي رسیدن به 
اهداف مورد نظر در یک فرآیند تصفیه، یکی از متغیرهاي 
مهم به منظور طراحی و راهبري یک فرآیند اکسیداسیون 

در مطالعه حاضر با ادامه فرآیند . ]27[شود محسوب می
درصد 20/96دقیقه راندمان حذف به 60زنی بعد از ازن
و همکاران بر Mandalي که توسط امطالعهرسد. در می

روي حذف کاتکول با فرآیند فتواکسیداسیون پیشرفته، 
1200تا 50انجام گرفت غلظت اولیه کاتکول در دامنه 

تا 90نتایج نشان داد که گرم در لیتر انتخاب شد و میلی
دقیقه تجزیه 60درصد از میزان کاتکول موجود در 95

.]3[شودیم
هاي اکسیداسیون ترین مکانیسم در فرآیندمهم

هاي فعال زنی، تولید رادیکال، مانند فرآیند ازنپیشرفته
. ]38[باشد هیدروکسیل با پتانسیل اکسیداسیون بالا می

جهت تشخیص تولید رادیکال هیدروکسیل در فرآیند 
زنی و تأثیر رادیکال خوارهاي مختلف بر این فرآیند از ازن

دام ترت بوتیل الکل (ترت بوتانول) و سولفات به عنوان به
. ]39[انداز رادیکال هیدروکسیل استفاده گردید 

هاي ثابت سرعت واکنش ترت بوتانول با رادیکال
) خیلی بیشتر از ثابت S1-M810×6=OH˚K-1هیدروکسیل (

باشد ) میS1-M310×3<O3K-1سرعت مولکول ازن (
همین دلیل این ترکیب در فرآیندهاي به]41- 40[

دام انداز رادیکال جهت اکسیداسیون پیشرفته به عنوان به
تعیین نقش رادیکال هیدروکسیل به طور گسترده استفاده 

ترت بوتانول داراي حلالیت بالا در آب و سرعت شود.می
باشد و به سرعت با ها میجذب پایین در کاتالیست

.]34[دهد هاي آزاد هیدروکسیل واکنش میدیکالرا
زنی به کاهش راندمان حذف کاتکول در فرآیند ازن

هاي از این است که رادیکالوسیله ترت بوتانول، حاکی
آزاد هیدروکسل در این فرآیند نقش مهمی در حذف 

هاي سطحی کاتکول دارند. یون سولفات از تولید رادیکال
کند که در این مطالعه این یون باعث ایجاد جلوگیري می

کاهش بسیار کمی در راندمان حذف کاتکول شده است و 
د هیدروکسیل در هاي آزابیانگر آن است که نقش رادیکال

باشد هاي سطح میحذف کاتکول بسیار بیشتر از رادیکال
. نتایج مشابهی در مطالعات دیگر گزارش شده ]42- 41[

. ]15[است 
زنی با ضرایب سینتیکی تجزیه کاتکول در فرآیند ازن

طور که گفته شدواکنش درجه یک مطابقت دارد. همان
ترین مدل ضریب ترین و مطابقملاك انتخاب مناسب

در نظر گرفته شده است. باید اشاره R)2(رگرسیون خطی 
ی که زنازنکرد در مطالعه حذف فنل با فرآیند 
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همکاران انجام شده است، و DadbanShahamatتوسط
.]43[مدل کینتیکی از معادله درجه یک پیروي کرد 

نشان داد که در تصفیه TOCنتایج حاصل از آنالیز 
سازي در زنی میزان معدنیکاتکول با استفاده از فرآیند ازن

دقیقه 60هم پس از CODدرصد بود. میزان 78حدود 
سازي آلاینده باشد. هرچه میزان معدنیمی%4/84زنی ازن

بیشتر باشد میزان خطرهاي زیست محیطی ناشی از تخلیه 
یابد. با توجه به نتایج حاصل از این اهش میپساب ک

کننده قوي توان گفت که ازن یک عامل اکسیدمطالعه می
زنی به دلیل هزینه کم و کارایی بالا باشد و فرآیند ازنمی
هاي حاوي سازي پسابواند براي تجزیه و معدنیتمی

هاي بالاي کاتکول مورد استفاده قرار بگیرد. در غلظت
زنی ترکیب داسیون فتوکاتالیستی و ازناکسیمطالعه 

تجزیه کاتکول در فرآیند2TiOکاتکول در حضور نانوذرات 

3/UV/O2TiO3همانند فرآیندUV/O.راندمان حذف است
TOC 3در فرآیند/UV/O2TiO 3به نسبتUV/O بستگی
دقیقه با سرعت جریان ازن 30در زمان تماس TOCدارد. 

%5/94اي راندمان حذف دارگرم بر ساعت میلی5/37
.]13[باشد یم

کاتکول، GC/MSاز تجزیه و تحلیل نتایج کروماتوگرام 
تیجه گرفت که اگرچه کاتکول حذف و ناپدید وان نتمی
شود ولی ترکیبات واسطه آروماتیک هنوز در محلول می

فرآیندطیدرشدهتولیدواسطه. ترکیبات]2[باقی ماندند 
شوند. بر طبق نتایج نمیمعدنیراحتیبهکاتکولزنیازن

مطالعات سابق، برخی اسیدهاي آلی در فرآیندهاي 
. ترکیبات ]13[شود اکسیداسیون ترکیبات فنلی تولید می

اي مانند هیدروکینون، بنزوکینون، هیدروکسی حلقه

هاي آلی زنجیره کوتاه مانند اسید بنزوئیک اسید و اسید
مالئیک، مالونیک، اگزالیک، استیک اسید و فرمیک به 

. بر ]25[عنوان ترکیبات واسطه شناسایی شده است 
اساس اسیدها و ترکیبات واسطه شناسایی شده، رادیکال

اشباع غیراسیدموکونیکدوگانهپیوندهیدروکسیل به
مالئیک، فوماریک و اگزالیک تشکیل اسیدحمله کرده و

و همکاران در مطالعه Wang. ]45- 44[شود می
اکسیداسیون فتوکاتالیستی ترکیبات فنلی توسط نانوذرات 

2TiO وجود اسید فرمیک و اسید اگزالیک را گزارش ،
توان یهاي روش مورد مطالعه م. از محدودیت]46[کردند 

تر از آلاینده اولیه به تولید ترکیبات واسطه که گاهی سمی
روشاینپتانسیلشودمیباشند، اشاره کرد. پیشنهادمی
.گیردقراربررسیمورددیگرآروماتیکترکیباتحذفدر

گیرينتیجه
زنی،رسد فرآیند ازننظر میبا توجه به نتایج مطالعه به

زمانبهبا توجهوکردهفحذراکاتکولمؤثر،طوربه
پیشنهاد می گردد .باشدمیصرفهبهمقرونواکنش،اندك

فرآیندیکعنوانبهفرآیند،اینازاستفادهامکانکه
.باشدمیفراهمنیزتصفیهپیش

تشکر و قدردانی
نامه و طرح تحقیقاتی مصوب این مقاله بخشی از پایان

درمانی ایران در دانشگاه علوم پزشکی و خدمات بهداشتی 
یزنفرآیند ازنییکارایبررسبا عنوان 1394سال 

نانو ذرات ستیهمگن با استفاده از کاتالریغيزوریکاتال
شده در حذف کاتکول از یسیمغناطومیتانیتدیاکسيد

باشد که نویسندگان می25727و به کد کیفاضلاب سنتت
.ه دارند. هاي آن دانشگانهایت تقدیر و تشکر را از حمایت
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The Investigation of the Catechol Removal from Aqueous Solutions by the

Oxidation Process with Ozone and Identification of Its Intermediate Products

M. Kermani1,2, M. Farzadkia3, A. Esrafili2, Y. Dadban Shahamat4, S. Fallah Jokandan5,6
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Background and Objectives: Water and wastewater resources contamination, caused by the wastewater

discharged from industries, is considered a major threat to human and environment health. Catechol is one of the

usual phenolic compounds in wastewater of various industries such as oil and petrochemicals, plastics, resins,

and etc, which is highly toxic and resistant to degradation. Therefore, the purpose of this study was to determine

the intermediate compounds and mineralization of catechol in oxidation process with ozone.

Material and Methods: This study was a laboratory  research which investigated the effect of variables such as

solution pH (2-10), reaction time (0-60 min), initial concentration of catechol (50-1000 mg/l),and radical

scavenger  on the efficiency of ozonation process. The residual concentration of catechol was measured by

HPLC at 275 nm. Also mineralization and degradation of catechol were determined by TOC (Total Organic

Carbon) and COD (Chemical Oxygen Demand) tests. Intermediate compounds of ozonation process were

measured by GC/MS and were presented as tables and graphs.

Results: Optimum pH for ozonation process was 10. The maximum process efficiency at pH 10 and the contact

time of 60 min was 96.20%. Kinetics of catechol degradation followed the first order model. The TOC and COD

removal after the contact time of 60 minutes were determined about 78% and 84.4%, respectively. Radical

scavenger of tert-butanol (1gr) and sulfate (1gr) reduced the removal efficiency of catechol 12.61% and 0.13%,

respectively.

Conclusion: The results showed that the removal of catechol in the optimum condition such as alkaline pH has

better efficiency due to the production of hydroxyl radicals. As a result, it seems ozonation process is an

effective method for degradation and mineralization of catechol from industrial wastewater.
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