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  چكيده
هاي متعارف تصفيه ي آب و اين مواد با روش. هاي نوظهور قرار دارندآلاينده در گروه دارويي پسماندهاي :مقدمه

احتمالي و سميت براي  اتخطرايجاد  علّت، بهها هاي آنداروها و متابوليت .شوندحذف نميكامل طوربهفاضلاب، 
هاي آبي، استامينوفن از محلولفتوكاتاليستي حذف در اين تحقيق، . حذف گردند آبي منابع حيط، بايستي ازانسان و م

  .، مورد بررسي قرار گرفت)Xزئوليت /TiO2 )TiO2اصلاح شده با  Xتوسط زئوليت 
ز جهت حذف استامينوفن ا. روش اين تحقيق، تجربي بوده و در مقياس آزمايشگاهي انجام شد :بررسيروش
. استفاده گرديد) UV/TiO2-Xفرآيند ( UV-C، تحت تابش Xزئوليت /TiO2هاي آبي، از فتوكاتاليست محلول

شرايط . گيري شدنانومتراندازه 243 طول موج مرئي در -سنجي فرابنفشها با روش طيفغلظت استامينوفن محلول
واكنش تعيين و سينتيك تجزيه، مورد بررسي  محلول، دوز فتوكاتاليست، غلظت استامينوفن و زمان pHبهينه از نظر 
  .قرار گرفت

 pHميلي گرم بر ليتر در  1مربوط به غلظت اولية %) 45/95(نشان داد كه بيشترين حذف استامينوفن  نتايج :هايافته
 با كاهش. دقيقه از شروع واكنش بوده است 75ميلي گرم بر ليتر دوز كاتاليست پس از گذشت زمان  500خنثي و 

سرعت واكنش تجزيه، از مدل سينتيك درجه اول كاذب با ثابت . غلظت استامينوفن ميزان حذف آن، افزايش يافت
  .پيروي نمود min-1 01446/0سرعت 
هاي آبي، داراي كارايي بسيار در حذف استامينوفن از محلول UV/TiO2-Xروش فتوكاتاليستي  :گيرينتيجه

 .تبالايي بوده و قابل توصيه اس

  هاي آبي، استامينوفن، محلولX، زئوليت TiO2فتوكاتاليز، : كليديهايژهوا
 

اين مقاله برگرفته از پايان نامه دانشجويي كارشناسي ارشد دانشگاه علوم پزشكي و خدمات بهداشتي درماني شهيد 
 .باشد صدوقي يزد مي

  

  طلوع بهداشت

  

  

  

  

 
  

 دو ماهنامه علمي پژوهشي

 دانشكده بهداشت يزد

  سال چهاردهم
  ششم: شماره

   1394ويژه نامه 
  54: شماره مسلسل

  

  16/10/1393: تاريخ وصول
  25/11/1393: تاريخ پذيرش

  

  

  

  



 X              201زئوليت /TiO2هاي آبي توسط فتوكاتاليست حذف استامينوفن از محلول

  مقدمه

استامينوفن يك نوع متفاوت از ايبوپروفن و ناپروكسني است كه 

براي بهبود آزاد و يا با نسخة پزشك،  صورت به ،گسترده طور به

. )1( دگيرقرار مي مورداستفادهگسالان تب و درد كودكان و بزر

 پس از مصرف ند كهيافتدر 1997در سال  وهمكارانميور 

. )1( گرددخارج مي انسان بدن از آن %68الي  58، مينوفناستا

دفع ادرار يا مدفوع پس از تجويز دارو به  علاوه براستامينوفن 

اضافي آن دفع مستقيم  و دارو هاي توليدمكانانتشار از  با ن،انسا

نيز به منابع آبي راه پيدا  يستانو بيمار گيخان هايبه فاضلاب

هاي تصفية با روش هاي فاضلابخانهدر تصفيه .)2(د نمايمي

با طبيعي  يهتجزو دستخوش حذف ناقص  متعارف، اين تركيب

هاي خانهتصفيه پسابآنگاه . )3 ،4(د گيرقرار مي سرعت كم،

متابوليزه شده و متابوليزه  دارويي موادبقاياي حاوي فاضلاب كه 

و يا  شده يهتخل) هارودخانه تاًعمد(هاي آبي به پيكره هستند نشده

يز، يا ن لحاصلجن . گيردمجدد قرار مي مورداستفادهدر آبياري 

و يا  شوده ميخاك استفاد كننده اصلاح عنوان بهدر كشاورزي 

كولپين  .)2(گردد هاي دفن بهداشتي زباله دفع ميدر محل

 دررا  استامينوفن g/Lμ 11/0 متوسط غلظت، )2002( وهمكاران

. )5 ،6( نمودندشناسايي  آمريكا متحدة يالاتاآبي  هايجريان

) ppb(گرم در ليتر ميكرو 6 الي 1 حدودهايي تا غلظت

 ppb 8/6، )7( اروپا ي درفاضلاب خانه يهتصف پسابدر  استامينوفن

در  ppb 10 حدود، )8( در كرهي فاضلاب ةخانتصفيه پساب در

ي حتّو  )5(آمريكا  متحده يالاتا هاي سطحيآب ي ازهاينمونه

. است شده ييشناسا )9( در رود تاين، انگلستان ppb 65بيشتر از 

 Emerging( ي نوظهورهاآلاينده در گروه دارويي پسماندهاي

contaminants (رهنمودي براي حدود  تاكنون. اند قرارگرفته

توسط  مهمتعيين نشده و اين  در منابع آبي تركيبات مجاز اين

WHO يرمتعارفغمصرف  .)2 ،10 ،11( در دست بررسي است 

ي توسط مسيرهاي سم يها يتمتابولمنجر به تشكيل  استامينوفن

ناشي از استامينوفن معمولاً توسط  يتسم. دشواكسيداتيو مي

تواند منجر به افتد و ميهاي اكسيژن واكنشي اتفاق ميگونه

 يداسيونپر اكساثرات متعدد، اعم از دناتوره شدن پروتئين تا 

حاد  يتمسمومرو ينااز. )12(گردد  DNAچربي و آسيب به 

بالا،  يدوز هااستامينوفن در . تواند كشنده باشدبا استامينوفن مي

 بنزوكوئينن ايمين- P-استيل-Nهاي كبد را اكسيد و ميكروزوم

)NAPQI ( ي بوده و منجر به نكروزرا كه يك متابوليت سم

نسبتاً ناپايدار است  NAPQIنمايد؛ اما گردد، توليد ميكبدي مي

 -1,4( بنزوكوئينن -1،4هاي آبي به سم در محيط يانآس بهو 

Benzoquinone( گردد هيدروليز مي)اكثر تحقيقات . )13

مكانيزم عمل ضد درد و  انجام شده راجع به استامينوفن روي

در مورد رفتار چند پژوهش  تنها و سميت آن متمركز شده است

با اين وجود استامينوفن به . )14-18( واقعي آن انتشار يافته است

هاي حاصل از متابوليت دليل استفادة گسترده و شيمي ناهنجار

، به عنوان يك تركيب دارويي مهم به منظور پژوهش در آن

آبي  هايمحلول تصفية. )13(ست محيط زيست مطرح شده ا

 و )19-21( شيميايي روشچندين توسط  حاوي استامينوفن

چندين  در. تاس گرديدهگزارش  )22 ،23( الكتروشيميايي

ي هاي اكسيداتيوتفاده از سيستمبا اس استامينوفن تجزية مطالعه نيز

و  +Fe2 به همراه O3/H2O2/UV )24، 21( ،O3/UV از قبيل

و  +Fe2 به همراه H2O2/UV، )25(ست كاتاليبه عنوان  +Cu2يا 

و اكسيداسيون آندي با  )23(ست به عنوان كاتالي +Cu2يا 

. است بررسي گرديده )22( بورشده با الماس دوپ  الكترود
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به اين يافته رسيدند كه  در ايتاليا )2003( و همكاران اندريوزي

با و % 30 حدود تا اسيونواند با استفاده از ازنتاستامينوفن مي

ي معدنبه مواد % 40 حدود تا H2O2 فوتوليز در حضور از استفاده

 .)24( تبديل گردد

گيرد، مورد تصفيه قرار مي با هيپوكلريت كه استامينوفنهنگامي 

         حاصلوجهي قابل ت ، راندمان تجزيةساعت پس از يك

 داراي( كونوئيداليجانبي  دو محصولاما پس از آن ،شودمي

، اكسيداسيون حاصل از) ساختارهاي مولكولي مخروطي شكل

تر از استامينوفن كه سميNAPQI )و بنزوكوئينن -1،4يعني 

 اوليهغلظت نسبت به درصد  5/1و  25 به ميزان به ترتيب ،)هستند

 . )13(د شد تشكيل خواهاستامينوفن 

 هااي كه در آنفتوكاتاليستي هايفعاليتمشخص شده است كه 

- روششود، استفاده مي TiO2نيمه هادي مانند هاي از كاتاليست

           تركيبات دارويي از آب حذفاميدوار كننده براي  يهاي

 هاي نيمه هاديفتوكاتاليستاستفاده از محققان امكان . دنباشمي

 LEDهاي و همچنين لامپ )26( گازي ايهاي جيوهبا لامپ را

 اند و به اينقرار دادهمطالعه  استامينوفن مورد تجزيةبراي  )19(

اند كه فعاليت فتوكاتاليستي يك روش كارآمد براي نتيجه رسيده

 .است يآب منابع حذف استامينوفن از

در معرض تغيير شكل بسياري از مواد دارويي به آساني  

 . گيرندفتوليتيك قرار مي

نانومتر را جذب  290 يبالااي كه نور تركيبات فعال دارويي

. )27( دنباشتر ميور طبيعي مقاوممستقيم با ن فوتوليزند به نكنمي

توسط فرآيند استامينوفن  حذفهدف از مطالعه حاضر 

UV/TiO2-X ،باشداي آبي ميهاز محلول. 

 

 روش بررسي

در مقياس آزمايشگاهي انجام و تجربي است  از نوع مطالعهاين 

نوع سديمي  Xاز زئوليت حذف استامينوفن جهت . گرديد

اصلاح شده  )آلدريچ-سيگما تحت برند X13غربال مولكولي (

اصلاح زئوليت . گرديداستفاده ) Xزئوليت /TiO2 )TiO2ا ب

توضيح داده شده توسط ليو و تبادل يوني و اشباع طبق روش 

هاي حذف غلظت. شدانجام  )28(در كره ) 1992(همكاران 

 وديونيزه  سنتز شده با آب محلول درمختلف استامينوفن 

مورد ، UV/TiO2-Xتوسط فرآيند فتوكاتاليستي  ،استامينوفن

وط به تجزية جهت انجام مطالعات مرب .بررسي قرار گرفت

اين رآكتور . استامينوفن از رآكتور نوع ناپيوسته استفاده گرديد

اي از جنس بود كه در مركز آن، لوله mL 500استوانة مدرج 

كوارتز قرار داده شد تا به واسطة آن از تماس مستقيم آب با 

اي گاه يك عدد لامپ جيوهآن. ممانعت به عمل آيد UVلامپ 

با طول موج ) UV-C )Philips، TUV 15W T8فشار متوسط 

در مركز  A 34/0و جريان  V54، ولتاژ W15نانومتر، توان  254

جهت انعكاس بيشتر پرتوي فرابنفش و . آن قرار گرفت

هاي احتمالي به فرد آناليز كننده، جدار جلوگيري از آسيب

در اين . خارجي استوانه، با فويل آلومينيومي پوشش داده شد

ون متشكل از محلول استامينوفن و كاتاليست سيستم، سوسپانسي

TiO2/ زئوليتX  به حجمmL100  به رآكتور وارد گرديده و

در كلية . عمل اختلاط توسط همزن مكانيكي انجام شد

، UVآزمايشات جهت رسيدن به تعادل جذب قبل از تابش 

دقيقه در تاريكي تحت عمل اختلاط قرار  30تعليق به مدت 

ساعت،  2واكنش فتوكاتاليستي در زمان پس از انجام . گرفت

محصول از رآكتور خارج گرديده و غلظت استامينوفن 
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مرئي -بنفشها، توسط دستگاه اسپكتروفتومتر ماوراءمحلول

)Shimadzu (UV-1800) ( در طول موجnm 2/243 اندازه-

بر  9و  7، 5هاي pHاثر بهينه،  pHبه منظور تعيين .گيري شد

. نوفن به صورت مجزا بررسي گرديدميزان تجزية استامي

زمان مختلف،  9ساعت انجام شده و در  2آزمايشات در زمان 

در نهايت غلظت . گيري از رآكتور صورت گرفتنمونه

. گيري شد، اندازههاي اخذ شدهباقيمانده در نمونهاستامينوفن 

  :تعيين گرديد 1راندمان حذف استامينوفن توسط رابطة 

رابطه  اين در---) 1 رابطه(

C0  استامينوفن است و  اوليهغلظتCt  غلظت استامينوفن پس از

جهت تعيين دوز بهينة .باشداز شروع واكنش مي tزمان 

-ميلي 50و  500، 1000هاي مختلف كاتاليست، كارايي غلظت

، در حذف استامينوفن با غلظت Xزئوليت /TiO2گرم بر ليتر 

به .، مورد بررسي قرار گرفتخنثي pHتحت  mg/L 10 اوليه

كارايي حذف، آلايندة دارويي بر  اوليهمنظور بررسي اثر غلظت 

گرم بر ليتر استامينوفن تحت ميلي 1و  3، 5، 10هاي غلظت

راندمان حذف . شرايط بهينه، مورد بررسي قرار گرفت

پس از بررسي نتايج .تعيين گرديد 1استامينوفن توسط رابطة 

محلول، دوز كاتاليست، غلظت  pHاز نظر حاصل، شرايط بهينه 

استامينوفن و زمان واكنش تعيين و سينتيك تجزية  اوليه

مورد  Xزئوليت /TiO2استامينوفن توسط واكنش فتوكاتاليستي 

آزمايشات سه مرتبه تكرار گرديد و نتايج با  .بررسي قرار گرفت

 .ها گزارش شداستفاده از آمار توصيفي به صورت ميانگين داده

  هايافته

روي  9و  7، 5هاي pHنتايج حاصل از اثر  -محلول pHاثر 

 mg/L، با حضور mg/L 10حذف استامينوفن با غلظت اولية 

آمده  1در شكل  UVفوتوكاتاليست تحت تابش نور  1000

  . است

 
غلظت محلول ( UV/TiO2-Xهاي اسيدي، خنثي و قليايي در كارايي حذف استامينوفن توسط فرآيند pHاثر  :1شكل 
: ؛ زمان واكنشUV :W15؛ توان لامپ 9و  5، 7: محلول pH؛ X :mg/L 1000زئوليت /TiO2؛ غلظت mg/L 10: استامينوفن

 ).دقيقه 120
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ها، با افزايش زمان واكنش، ميزان حذف pH كليهدر 

اين افزايش راندمان تا حدود . است يافته يشافزااستامينوفن، 

، روند كند ازآن پساما  ،يش رفتهپ سرعت بهدقيقه  100زمان 

 2اين در حالي است كه پس از گذشت زمان . گرديده است

محلول استامينوفن  pHهاي فتوكاتاليستي، ساعت از آغاز فرآيند

واحد،  2هاي اكسيداسيون، تا مقادير متوسط به دليل فرآيند

 يهتصفكه اكثر فرآيندهاي با توجه به اين. كاهش نشان داده است

        برداريبهره 5/8الي  pH 5/6 محدودهو فاضلاب در آب 

بودن تفاوت بين  اغماض قابلشوند و همچنين با توجه به مي

 pHهاي اسيدي و خنثي، pH درهاي حذف استامينوفن كارايي

، UV/TiO2-Xبراي فرآيند  pHترين مناسب عنوان به 7برابر 

هاي يافته – ستاثر دوز كاتالي.و انتخاب قرار گرفت موردتوجه

 mg/L 10 اوليهكارايي حذف استامينوفن با غلظت حاصل از 

 1000و  500، 50هاي مختلف غلظت خنثي، توسط pHتحت 

 2شكلدر  UVتحت تابش ، Xزئوليت /TiO2گرم بر ليتر ميلي

  .است شده دادهنشان 

  

 

 

؛ mg/L 10: غلظت محلول استامينوفن(هاي آبي لهاي مختلف فتوكاتاليست روي حذف استامينوفن از محلوثر غلظت:ا 2شكل 
  ).دقيقه 120: ؛ زمان واكنشUV :W15؛ توان لامپ 7: محلول pH؛ mg/L 50و  X :1000 ،500زئوليت /TiO2غلظت 
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درصد گزارش گرديـد   76/85حداكثر ميزان حذف استامينوفن، 

ــه  ــر ميلــي 100در  Xزئوليــت /TiO2گــرم  1/0كــه مربــوط ب ليت

دقيقـه   120در زمـان   mg/L 10اوليه امينوفن با غلظت محلول است

ــدمان حــذف . اســت ــزايش دوز كاتاليســت  ران ــا اف اســتامينوفن ب

TiO2/ زئوليتX، بين كـارايي حـذف    ازآنجاكه. يافت افزايش

ــدهآلا ــت  ينـ ــط غلظـ ــي توسـ ــاي دارويـ  mg/L 1000و  500هـ

اي مشــاهده تفــاوت قابــل ملاحظــه Xزئوليــت /TiO2كاتاليســت 

هـاي حـذف   ساعت انجام واكنش، رانـدمان  2پس از  شود ونمي

، اسـت آلاينده توسط اين دو غلظت، بسيار بـه يكـديگر نزديـك    

دوز  عنـوان  بـه  mg/L 500ايـن دوز كاتاليسـت كمتـر، يعنـي     بنابر

با اين غلظت كاتاليست دنبـال   هاي يشآزمابهينه انتخاب و مابقي 

اثـر  ررسـي  نتـايج حاصـل از ب   -اسـتامينوفن  اوليـه اثـر غلظـت   .شد

گرم بر ليتر اسـتامينوفن بـر كـارايي    ميلي 10و  5، 3، 1هاي غلظت

  .آمده است 3در شكل ، حذف، تحت شرايط بهينه

  
؛ mg/L 10و  5، 3، 1: هاي استامينوفنغلظت محلول( UV/TiO2-Xفرآيند  غلظت اولية استامينوفن روي كارايياثر : 3شكل 

  ).دقيقه 120: ؛ زمان واكنشUV :W15؛ توان لامپ 7: لولمح pH؛ X :mg/L 500زئوليت /TiO2غلظت 

 mg/L 1 اوليـه مربوط به غلظت %) 45/95(حداكثر ميزان حذف 

دهـد كـه بـا    نشـان مـي   3شـكل  . دقيقـه بـوده اسـت    120در زمان 

استامينوفن، رانـدمان حـذف توسـط فرآينـد     اوليه كاهش غلظت 

UV/TiO2-X تجزية  اثر زمان واكنش و سنتيك.يابدافزايش مي

اســــتامينوفن در آب توســــط فرآينــــد  ةتجزيــــ - اســــتامينوفن

UV/TiO2-X    ،رانـدمان   كـه  يطـور  بـه تابع زمان واكـنش اسـت

ايـن  . يابـد حذف آلاينده با پيشـرفت زمـان واكـنش افـزايش مـي     

هـاي  در غلظـت . اسـت  مشـاهده  قابـل  وضـوح  به 3نتيجه در شكل 

ل كلي در زمان تر است و نرخ تبديپايين استامينوفن، تجزيه سريع

غلظت بالا است، تجزيه  كه يزمان، برعكس. دهدكمتري رخ مي
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زمـان  گذشـت  كه بعد از طوريبه. )29(به زمان بيشتري نياز دارد 

به  mg/L 1اوليه استامينوفن با غلظت ميزان ، دقيقه از واكنش 75

mg/L 045/0 كـه  يدرحـال . مانـد و آنگاه ثابت باقي ميرسد مي 

پـس از  استامينوفن اوليه غلظت  mg/L 3روع تعادل براي نقطة ش

 درواقــع .ثبــت شــد mg/L 21/0 ،دقيقــه از شــروع واكــنش 105

در  mg/L 10و  5 اوليــههــاي نقطــة شــروع تعــادل بــراي غلظــت

اســت كــه خــارج از  شــده واقــعدقيقــه  120هــاي بيشــتر از زمــان

  . بوده است هاي يشآزمابراي  شده يينتعزماني  محدوده

طـور گسـترده از معادلـة    هاي تجزية فوتوكاتاليستي بـه واكنشدر 

 Langmuir-Hinshelwood( هينشــــلوود –لانگمــــوير

Equation (هاي پـايين بـه مـدل   شود؛ كه در غلظتاستفاده مي 

درجه هاي در واكنش). 40(د نمايدرجه اول كاذب تغيير پيدا مي

، و اسـت  گـر واكـنش  مواد، سرعت متناسب با غلظت اول كاذب

نظــر بــه اينكــه در ايــن مطالعــه، نمــودار نيمــه لگــاريتمي غلظــت  

نمـودار   4شـكل  در . خطي بود ،استامينوفن در برابر زمان واكنش

نشـان   UV/TiO2-Xسينتيك تجزية استامينوفن توسط فرآينـد  

 يـه تجزتوان نتيجه گرفت كـه  مي است؛ كه بر اساس آن شده داده

ــتامينوفن در آب در  ــتي اســـ ــد فوتوكاتاليســـ ــان فرآينـــ جريـــ

UV/TiO2-X  ل كاذب تابع يك مدل سرعت واكنشدرجه او

  :)30( اين مدل به شرح زير است. است

كه در آن ---------------) 2 رابطه(

C0  است،  ينوفناستام يهاولغلظتCt  غلظت استامينوفن در زمان

t  از واكنش است وkapp  در مدل واكنش درجه ثابت سرعت

  .فتوكاتاليستي استامينوفن است يهتجزبراي اول كاذب 

هـاي  متناسـب بـا داده   953/0ضـريب همبسـتگي    4شكل بر طبق 

بـراي  ) kapp(ثابت سرعت واكنش درجه اول كاذب . تجربي بود

به دست  min-1 01446/0هاي آبي تجزيه استامينوفن در محلول

  . آمد
 

  
؛ غلظت mg/L 10و  5، 3، 1: هاي استامينوفنغلظت محلول( UV/TiO2-Xاستامينوفن توسط فرآيند  يهتجزسينتيك :  4شكل 

TiO2/ زئوليتX :mg/L 1000 ؛pH ؛ توان لامپ 7: محلولUV :W15؛ زمان واكنش :h 2.( 
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  گيريبحث و نتيجه

محيط واكـنش   pH هراندازهحاكي از اين است كه  مطالعه نتايج

 pH چراكـه . يابـد ميزان حذف آلاينـده افـزايش مـي   د، شوكمتر 

ــار  نقطــه ــراي كاتاليســت) pHZPC(صــفر ب ــوده و  3/6 ودحــد ب ب

pH~5 ــايين ــر از پ ــنازا، اســتكاتاليســت  pHZPCت ســطح  رو ي

 ازآنجاكهاز سوي ديگر،  ؛)3 رابطه(گيرد كاتاليست بار مثبت مي

pH~5 تر از پايينpKa  اسـتامينوفن  استنيز ) 71/9(استامينوفن ،

بنــابراين . خواهــد داشــت حضــوربــه شــكل كــاتيوني در محلــول 

ايـن امـر   . افتـد اتاليست اتفاق نميجذب استامينوفن روي سطح ك

 تفكيــك يــونيحاصــل از  -OHهــاي شــود كــه يــونباعــث مــي

، UVهاي آب، روي سطح جـذب گرديـده و بـا تـابش     مولكول

OH-  هاي موجود در سطح كاتاليست تحريك و به شـكلOH 

O2يا 
خـود باعـث    ةنوب ـ بـه هـاي آزاد  ؛ كه اين راديكـال ينددرآ -

اما راندمان حذف آلاينـده، در   .شد تجزية آلايندة هدف خواهند

pH~9  در . نشــان داده اســت يا ملاحظــه قابــلكــاهشpH هــاي

ــرا بيشــتر يــونيابــد يمــافــزايش  OHقليــايي تشــكيل  هــاي ، زي

 OHو  يدشـده اكس يآسـان  بـه هيدروكسيل در دسـترس، قادرنـد   

ايـن امـر، رانـدمان     يجـه درنت، كـه  )4 رابطـه (بيشتري توليد نمايند 

 در همچنـين . )26 ،31 ،32(يابد مينوفن نيز افزايش مياستا يهتجز

) 5 رابطـه (منفي خواهد گرفت سطح كاتاليست بار  اييقلي شرايط

چنانچـه   ،)26(اسـت   71/9محلول استامينوفن برابر  pKaو چون 

pH  محلـــول، بـــالاتر ازpKa  اســـتامينوفن قـــرار گيـــرد، مـــادة

يابـد؛ و چنانچـه   استامينوفن در محلول به شكل آنيوني حضور مي

pH تـر از  ول پايينمحلpKa     صـورت  بـه اسـتامينوفن باشـد، مـاده 

 باعث افـزايش  يجتدر به pH افزايش بنابراين، .آيد يدرمكاتيوني 

شـود،  مـي  اسـتامينوفني  و TiO2 الكترواستاتيك بـين سـطح   دافعه

 ضــعيف جــذب رو يــنازا. انــدگرفتــه بــالا بــار منفــي pHدر كــه 

 يـه تجز ميـزان  براينبنـا  .يابـد بيشتر از قبل كـاهش مـي   استامينوفن

 عـلاوه بـر ايـن،    .يابـد مـي كـاهش  هاي قليايي pHدر ، استامينوفن

 راديكــال آنيــون، تشــكيل بــالاتر هــايpHدر ممكــن اســت  

O2( سوپراكسايد
 هـا الكترون توسط اكسيژن احياء از طريقنيز  )-

 و H2O2 كمتـر  گيريشكل منجر به، كه )6 رابطه( متوقف گردد
OH يـه تجز منجـر بـه كـاهش    يـت درنهاو ، )9تا  7روابط ( شده 

  .)26 ،31(استامينوفن خواهد شد 

) 4 رابطه(-----------) 3 رابطه(

-------  

) 6رابطه (-----) 5 رابطه(

--) 7رابطــــــــــه (---------------

---) 8رابطـــــــــــه (-------

---) 9رابطـــــــــــــه (-----

--------------------------

------   

هـاي خنثـي و اسـيدي نـاچيز     PH نقـش  كـه حاليدر ،مجموع رد

اسـتامينوفن، بايسـتي    يـه تجز در تغييـرات  جهت ارزيابياما  است،

  . در نظر گرفته شودراندمان حذف،  روي قليايي هايpHتأثير 

 دوز افـزايش  راندمان حذف استامينوفن بادهند كه نتايج نشان مي

 ير صـعودي س ـاين . يابدمي ، افزايشXزئوليت /TiO2كاتاليست 

 سـطحي منـاطق   كلـي  بـه افـزايش   تـوان را مـي  راندمان تجزيهدر 

 واكـنش  براي در دسترس فعال هايتعداد سايتيعني (كاتاليست 

 سـير اتف بـا  شـده  يانب تفسيرنتايج و  اين. نسبت داد )فوتوكاتاليستي

ــين  هنــگ كنــگ در )2003( وهمكــاران چــو و وانــگ و همچن

. )33 ،34( اسـت  راستاهمر در سنگاپو) 2012( وهمكارانژونگ 
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-همچنين دليل ديگري براي اين وقوع، افـزايش توليـد راديكـال   

. اسـت به فتوكاتاليسـت   UVآزاد هيدروكسيل در اثر تابش هاي 

كه بـا افـزايش دوز كاتاليسـت، ميـزان جـذب آلاينـده       ضمن اين

نيز در  وهمكارانچنانچه زو ژانگ . يابدتوسط آن نيز افزايش مي

ــا . )6(نمودنــد  مورداشــارهدر چــين بــه ايــن دو  2008ســال  بــا ام

 از ميـزان تجزيـه   Xزئوليـت  /TiO2 ريافزايش بيشتر در بارگـذا 

دليل اين امـر را  . گرددميتر همواركاسته و شيب منحني راندمان 

كاتاليسـت دانسـت كـه     ذراتتوان افزايش كدورت ناشـي از  مي

 رو ينازا. خواهند شد UVبه نور  ذراتمنجر به كاهش دسترسي 

 كاهش نفوذ كاتاليست با توجه به در سطح فعال هايسايتتعداد 

پـس از   پراكنـدگي نـور   و مانـد مـي  ثابـت  نور به درون آن تقريباً

 سطحيفعال  مناطق افت در و افزايشكاتاليست  ذراتبرخورد با 

سوبسـترا   هـاي مولكول معدود مقدار اين، بر علاوه .افتداتفاق مي

كاتاليسـت كـافي    سـطحي  فعال هايسايت نمودن اشغالبراي  نيز

زايش دوز كاتاليست در محيط آبي منجر افبنابراين  .نخواهند بود

به افـزايش رانـدمان حـذف نخواهـد شـد و بـين كـارايي حـذف         

ــدهآلا ــط  ينــ ــي توســ ــت  mg/L 1000و  500دارويــ كاتاليســ

TiO2/  زئوليـتX  شـود مشـاهده نمـي   يا ملاحظـه  قابـل ، تفـاوت. 

توسـط   شـده  انجـام مطالعـات  با نتـايج   يخوب به آمده دست به نتايج

، پِـي ژونـگ   )6( در سـنگاپور ) 2008( رانوهمكاليمينگ يانگ 

 وهمكــاران، ويشنيوســكي )34( در ســنگاپور) 2012( وهمكـاران 

، )36( در هنـد  )2007( وهمكاران، كوَر )35( در لهستان )2003(

ــور  ــارانت ــد ) 2006( وهمك ــدو  )37(در هن ــارانو اوگني  وهمك

  . بوده است راستاهم )38( در يونان )2007(

اسـتامينوفن، رانـدمان    اوليـه چنانچه اشاره شد، با كـاهش غلظـت   

نتيجه با اين . يابدافزايش مي UV/TiO2-Xحذف توسط فرآيند 

ــه ــگ  يافت ــات يان ــاي حاصــل از مطالع ــاران ه  در) 2008( وهمك

و  )34(در ســنگاپور ) 2012( وهمكــاران و ژونــگ )6( ســنگاپور

 وهمكــارانو ژانــگ  )39( در ژاپــن )1998( وهمكــارانچــن 

دو ، بالاتر اوليه  در غلظت .نيز مطابقت دارد )6(در چين  )2008(

 كـه نخست اين .نمايداستامينوفن ممانعت  يهتجزاز  تواندمي عامل

 هايسايت تعداد بيشتري از استامينوفن ممكن است ميزان افزايش

توقـف توليـد    منجـر بـه   متعاقبـاً كـه  ، را اشـغال نمايـد   TiO2 فعال

 تجزيـه  ميـزان  يجهدرنتو ) 12 -10روابط ( گرددمي ها يدانتاكس

ــي  ــاهش م ــدك ــن. ياب ــه،دوم اي ــول  غلظــت ك ــتر مولك ــايبيش  ه

 هـاي فوتـون  ها شده و متعاقب آنفوتونباعث جذب  استامينوفن،

 كمبـود  لـذا . )6(يابنـد  كاهش مي TiO2 يتفعالبراي  در دسترس

ال نمـودن    فوتون  يـه تجز اساسـي  طـور  بـه ، TiO2 سـطح  بـراي فعـ

. انـدازد عويـق مـي  ت بـالاتر را بـه   اوليـه   هـاي در غلظت استامينوفن

 اسـتامينوفن  اوليه تغلظافزايش  با كلي واكنش سرعت ،رو ينازا

ــدكــاهش مــي هــاي واكــنش بســياري از مســئله كــه در ايــن .ياب

-فوتون اتفـاق مـي   جذبنمودن با  فعال هاكه در آن فتوشيميايي

  .)6(است  شده مشاهده افتد،

 رابطــه( ---------) 10 رابطــه(

-) 12 رابطــــــه( -------------) 11

--------------  

دارويي  مواد، تجزية فوتوكاتاليستي در دسترسدر اكثر مطالعات 

 ،42(اسـت   نمـوده  يـت تبعكـاذب  ل سينتيك واكنش درجه او از

40-29( .  

حـذف   هـاي  يشآزمااز  آمده دست بههاي تجربي داده درمجموع

نشان داد كه بـا كـاهش    UV/TiO2-Xاستامينوفن توسط فرآيند 

 ينهبه غلظت. غلظت استامينوفن ميزان حذف آن بيشتر خواهد شد
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 pHبرآورد، و  mg/L 500 استامينوفنفتوكاتاليست براي حذف 

بيشـترين كـارايي حـذف    . نظر گرفتـه شـد  براي محلول در  خنثي

ــا اعمــال شــرايط   mg/L(دوز فتوكاتاليســت  ينــهبهاســتامينوفن ب

بـود كـه پـس از     mg/L 1، مربوط به غلظـت  7برابر  pHو ) 500

. افتـد اتفاق مي يستيفوتوكاتالدقيقه از شروع واكنش  75گذشت 

بـوده و غلظـت   % 45/95در اين زمـان رانـدمان حـذف بـه ميـزان      

ــه  mg/L 1وفن از اســتامين ســرعت . رســيده اســت mg/L 04/0ب

ــينتيك    ــدل س ــه از م ــهواكــنش تجزي ــا  درج  Kapp~min-1اول ب

ــپيــروي مــي 01446/0 ــدين معنــي كــه هــر چــه غلظــت  . دنماي ب

و در  شـده  انجـام تـر  تر باشد، تجزيه سـريع استامينوفن در آب كم

 نتـايج  .تري به حداكثر ميزان تجزيه خواهيم رسيدمدت زمان كم

تـوان جهـت   حاصل از اين تحقيق بيانگر اين مطلب است كه مـي 

 TiO2 نـانو ذرات كنترل و به حداقل رساندن انتشارات نـامطلوب  

آب و فاضلاب، و نيز بـه حـداقل    يهتصفپس از انجام فرآيندهاي 

پـس از اعمـال    ذراتهاي مربوط به جداسازي اين رساندن هزينه

مناسـب   پايـه  يـك روي  را TiO2 نـانو ذرات  هاي تصـفيه، فرآيند

وسيله، با افزايش دوز كاتاليست مشكل ثابت نمود؛ همچنين بدين

ــوده ــدنتـ ــانو ذرات اي شـ ــد   TiO2 نـ ــد شـ ــاهده نخواهـ . مشـ

مــديايي ســازگار بــا در ايــن تحقيــق،  يشنهادشــدهپفتوكاتاليســت 

 اسـتفاده هـاي آبـي و   نشـيني در محلـول  ته يتباقابل، زيست يطمح

  .استمجدد 

  

  تقدير و تشكر

ارشـد   كارشناسي دوره ة دانشجويينامپايان اجراي حاصل مطالعه

ــوم دانشــگاه بهداشــت ةمحــيط دانشــكد بهداشــت مهندســي  عل

 ؛ كهاست يزد صدوقي شهيد درماني بهداشتي و خدمات پزشكي

مركــز تحقيقــات مهندســي بهداشــت محــيط گــروه  بــا همكــاري

ــوم دانشــگاهبهداشــت محــيط   بهداشــتي و خــدمات پزشــكي عل

وسـيله از همكـاري كليـة    لـذا بـدين   .انجام گرديدكرمان  درماني

 .آيد يمتقدير و تشكر به عمل اندركاران دست

References 

1-Muir N, Nichols JD, Clifford JM, Sykes J. Comparative bioavailability of aspirin and acetaminophen 

following single dose administration of soluble and plain tablets. Curr Med Res Opin. 1997;13(9):491-500. 

2-Dixit D, Parmar N. Treatment of Pharmaceutical Waste Water by Electro-Coagulation and Natural 

Coagulation Process: Review. VSRD International Journal of Technical & Non-Technical Research. 

2013;4(5):79-88. 

3-Martucci A, L LP, Nassi M, Sarti E. Adsorption of Pharmaceuticals from Dilute Aqueous Solutions into 

Synthetic Beta Zeolite. 4th International Conference on Medical Geology Italy: GeoMed; 2011. p. 85. 

4-Martucci A, Pasti L, Marchetti N, Cavazzini A, Dondi F, Alberti A. Adsorption of Pharmaceuticals from 

Aqueous Solutions on Synthetic Zeolites. Microporous and Mesoporous Materials. 2012;148(1):174-83. 

5-.Kolpin DW, E Furlong, M Meyer, EM Thurman, S Zaugg. Pharmaceuticals, hormones, and other organic 

wastewater contaminants in U.S. streams, 1999–2000: a national reconnaissance. Environmental Science & 

Technology. 2002;36(1):1202-11. 



210 

  دوماهنامه علمي پژوهشي دانشكده بهداشت يزد
6-Zhang X, Wu F, Wu XW, Chen P, Deng N. Photodegradation of acetaminophen in TiO2 suspended solution. 

Journal of Hazardous Materials. 2008;157(2-3):300-7. 

7-Ternes TA. Occurrence of drugs in German sewage treatment plants and rivers. Water Res. 1998;32(11):3245-

60. 

8-Sim WJ, Lee JW, Oh JE. Occurrence and fate of pharmaceuticals in wastewater treatment plants and rivers in 

Korea. Environmental Pollution 2010;158(5):1938-47. 

9-Roberts PH, Thomas KV. The occurrence of selected pharmaceuticals in wastewater effluent and surface 

waters of the lower Tyne catchment. Science of the Total Environment. 2006;356(1-3):143-53. 

10.Petrovic M, Radjenovic J, Barcelo D. Advanced Oxidation Processes (AOPS) Applied for Wastewater and 

Drinking Water Treatment. Elimination of pharmaceuticals. The Holistic Approach to Environment. 

2011;1(2):63-74. 

11-WHO/HSE/WSH/11.05. Pharmaceuticals in Drinking-water. Public Health and Environment Water, 

Sanitation, Hygiene and Health. World Health Organization; 2011. 

12-Antunes SC, Freitas R, Figueira E, Gonçalves F, Nunes B. Biochemical Effects of Acetaminophen in 

Aquatic Species: Edible Clams Venerupis Decussata and Venerupis Philippinarum. Environ Sci Pollut Res Int. 

2013;20(9):6658-66  

13-Bedner M, MacCrehan WA. Transformation of acetaminophen by chlorination produces the toxicants 1,4-

benzoquinone and N-acetyl-pbenzoquinone imine. Environ Sci Technol. 2006;40(1):516-22. 

14-Chandrasekharan NV, Dai H, Roos KLT, Evanson NK, Tomsik J, Elton TS, et al. Acetaminophen-induced 

antinociception via central 5-HT2A receptors. Proc Natl Acad Sci USA. 2002;99(21):13926-31 

15-Flower RJ, Vane JR. Inhibition of prostaglandin synthetase in brain explains the antipyretic activity of 

acetaminophen (4-acetamidophenol). Nature. 1972;240(5381): 410-1. 

16-Kim YH, Choi KH, Jung JY. Aquatic toxicity of acetaminophen, carbamazepine, cimetidine, diltiazem and 

six major sulfonamides, and their potential ecological risks in Korea. Environ Int. 2007;33(1):370-5. 

17--L´opez-Molina D, Hiner ANP, Tudela J, Garc´ıa-C´anovas F, Rodr´ıguez-L´opez JN. Enzymatic removal of 

phenols from aqueous solution by artichoke (Cynara scolymus L.) extracts, Enzyme. Microb Technol. 

2003;33(5-8):738-42. 

18-Srikiatkhachorn A, Tarasub N, Govitrapong P. COX-3, a cyclooxygenase-1 variant inhibited by 

acetaminophen and other analgesic/antipyretic drugs: cloning, structure, and expression. Neurochem Int. 

1999;34(1):491-8. 



 X              211زئوليت /TiO2هاي آبي توسط فتوكاتاليست حذف استامينوفن از محلول

19-Klamerth N, Malato S, Maldonado MI, Agüera A, Fernndez-Alba AR. Application of photo-fenton as a 

tertiary treatment of emerging contaminants in municipal wastewater. Environmental Science and Technology 

2010;44(5):1792-8. 

2-Tabassum S, Sabir S, Sulaiman O, Hashim R. Transformation of acetaminophen by dichromate oxidation 

produces the toxicants 1,4-benzoquinone and ammonium ions. Journal of Dispersion Science and Technology 

2011;23(1):710-6. 

21-Vogna D, Marotta R, Napolitano A, d’Ischia M. Advanced oxidation chemistry of paracetamol. UV/H2O2-

induced hydroxylation/degradation pathways and 15N-aided inventory of nitrogenous breakdown products. J 

Org Chem. 2002;67(17):6143-51. 

22-Brillas E, Sirés I, Arias C, Cabot P, Centellas F, Rodríguez R, et al. Mineralisation of paracetamol in aqueous 

medium by anodic oxidation with a boron-doped diamond electrode. Chemosphere. 2005;58(4):399-406. 

23-Sires I, Garrido JA, Rodriguez RM, Cabot PLL, Centellas F, Arias C, et al. Electrochemical degradation of 

paracetamol from water by catalytic action of Fe2+, Cu2+, and UVA Light on electrogenerated hydrogen 

peroxide. Journal of the Electrochemical Society. 2006;153(1):D1D9. 

24-Andreozzi R, Caprio V, Marotta R, Vogna D. Paracetamol oxidation from aqueous solutions by means of 

ozonation and H2O2/UV system. Water Res. 2003b;37(5):993-1004. 

25-Skoumal M, Cabot PL, Centellas F, Arias C, Rodrı´guez RM, Garrido JA, et al. Mineralization of 

paracetamol by ozonation catalyzed with Fe2+, Cu2+ and UVA light. Appl Catal B: Environ. 2006;66(3-4):228-

40. 

26-Yang L, Yua LE, Ray MB. Degradation of paracetamol in aqueous solutions by TiO2 Photocatalysis. Water 

Research. 2008;42(13):3480-8. 

27-Khetan S, Collins T. Human Pharmaceuticals in the Aquatic Environment: A Challenge to Green Chemistry. 

Chem Rev. 2007;107(6):2319-64. 

28-Liu X, Iu KK, Thomas JK. Encapsulation of TiO2 in zeolite Y. Chemical Physics Letters. 1992;195(2-

3):163-8. 

29-Aguilar CA, Montalvo C, Ceron JG, Moctezuma E. Photocatalytic Degradation of Acetaminophen. Int J 

Environ Res. 2011;5(4):1071-8. 

30-Dudukovic MP. Chemical Kinetics: Rate and Mechanistic Models (CHE 505). Chemical Reaction 

Engineering Laboratory (CREL). Washington University, St. Louis, MO. ChE 505- Chapter 4N. Updated 

01/28/05. 



212 

  دوماهنامه علمي پژوهشي دانشكده بهداشت يزد
31-Brunner M, Schmiedberger A, Schmid R, Jager D, Piegler E, Eichler HG, et al. Direct assessment of 

peripheral pharmacokinetics in humans: comparison between cantharides blister fluid sampling, in vivo 

microdialysis and saliva sampling. Br J Clin Pharmacol. 1998;46(5):425-31. 

3-Zheng SR, Huang QG, Zhou J, Wang BK. A study on dye photoremoval on TiO2 suspension solution. J 

Photochem Photobiol A Chem. 1997;108(2-3):235-8. 

33-Wong CC, Chu W. The direct photolysis and photocatalytic degradation of alachlor at different TiO2 and UV 

sources. Chemosphere. 2003;50(8):981-7. 

34-Xiong P, Hu J. Degradation of acetaminophen by UVA/LED/TiO2 process. Separation and Purification 

Technology. 2012;91:89-95. 

35-Wiszniowski J, Robert D, Surmacz-Gorska J, Miksch K, Weber J. Photocatalytic mineralization of humic 

acids with TiO2: effect of pH, sulfate and chloride anions. Int J Photoenergy 2003;5(1):69-74. 

36-Kaur S, Singh V. TiO2 mediated photocatalytic degradation studies of Reactive Red 198 by UV irradiation. 

Journal of Hazardous Materials 2007;141(1):230- 6. 

37-Toor AP, Verma A, Jotshi CK, Bajpai PK, Singh V. Photocatalytic degradation of Direct Yellow 12 dye 

using UV/TiO2 in a shallow pond slurry reactor. Dyes and Pigments 2006;68(1):53-60. 

38-Evgenidou E, Bizani E, Christophoridis C, Fytianos K. Heterogeneous photocatalytic degradation of 

prometryn in aqueous solutions under UV-vis irradiation. Chemosphere 2007;68(10):1877-82. 

39-Chen G. Electrochemical technologies in wastewater treatment. Sep Purif Tech. 2004;38(1):11-4. 

40-Czech B, Rubinowska K. TiO2-Assisted Photocatalytic Degradation of Diclofenac, Metoprolol, Estrone and 

Chloramphenicol as Endocrine Disruptors in Water. Adsorption. 2013;19(2-4):619-30. 

41-Radjenović J, Sirtori C, Petrović M, Barceló D, Malato S. Solar photocatalytic degradation of persistent 

pharmaceuticals at pilot-scale: Kinetics and characterization of major intermediate products. Applied Catalysis 

B: Environmental. 2009;89(1-2):255-64. 

42-Rizzo L, Meric S, Guida M, Kassinos D, Belgiorno V. Heterogenous photocatalytic degradation kinetics and 

detoxification of an urban wastewater treatment plant effluent contaminated with pharmaceuticals. AOPs for 

Effluent Treatment. Water Research. 2009;43(16):4070-8. 



 X              213زئوليت /TiO2هاي آبي توسط فتوكاتاليست حذف استامينوفن از محلول

 
Acetaminophen Removal from Aqueous Solutions by TiO2-X photo catalyst 

 

Malakootian M(PhD)1 ,Ehrampoush MH (PhD)2, Hossaini H (PhD)3, Pourshaban Mazandarani M(MSc) 4 

1. Professor, research center and Department of Environmental Health, Kerman University of Medical Sciences, 
Kerman, Iran 
2. Professor, Department of Environmental Health, Shahid Sadoughi University of Medical Sciences ,Yazd, Iran  
3. Assistant Professor, Department of Environmental Health Engineering, Kermanshah University of Medical 
Sciences, Kermanshah, Iran 
4. Corresponding Author: MSc Student in Environmental Health Engineering,Shahid Sadoughi University of 
Medical Sciences, Yazd, Iran 

 

Abstract 

Introduction: Pharmaceutical wastes are in group of emerging contaminants. These 
materials cannot be removed completely with conventional treatment methods of water and 
wastewater. Drug and its metabolites, due to the potential risks toxic and toxicity potential to 
humans and environment should be removed from the water resources. In this study, 
Acetaminophen photo catalytic removal from aqueous solutions was investigated by X 
zeolite modified with TiO2 (TiO2/ X zeolite). 
Methods: This study was experimental and carried out on a laboratory scale. To remove 
acetaminophen from aqueous solution, TiO2/X zeolite photo-catalyst under UV-C radiation 
(UV/TiO2-X process) was used. Acetaminophen concentration of soluble was measured using 
by spectrophotometer UV/Vis in λmax ~ 243nm. The optimal conditions of pH, catalyst 
dosage, acetaminophen initial concentration and reaction time were determined and also 
acetaminophen disintegration reaction kinetics was studied by TiO2-X catalyst. Data analysis 
was performed using descriptive statistics. 
Results: The results indicated that maximum removal of acetaminophen(95.45%) was related 
to 1 mg/L of initial concentration in the neutral pH and a catalyst concentration of 500 mg/L 
after 75min of start of photo-catalytic reaction. By decreasing concentration of 
acetaminophen its removal rates will increase. The Acetaminophen degradation kinetic with 
UV/TiO2-X process followed a pseudo-first order reaction with rate constants of  0.01446 
min-1. 
Conclusion: The Photocatalytic method of UV/TiO2-X to remove acetaminophen from 
aqueous solutions has a high efficiency and is recommended. 
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