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زمین�ه و هدف: فاضلاب‌های داروسازی حاوی مقادیر متنوع و بالایی از مواد آلی هس��تند. به منظور 
تولی��د یک پس��اب مناسب روش‌های ش��یمیایی و الکتروش��یمیایی به‌خصوص در مقی��اس پایلوت و 
آزمایشگاهی برای حذف ترکیبات آلی از فاضلاب صنایع داروسازی به‌کار رفته است. هدف کلی از این 
مطالعه بررسی کارایی فرایند ترکیبی انعقاد شیمیایی و الکتروفنتون جهت تصفیه فاضلاب داروسازی 

بود. 
روش بررس�ی: در مطالع��ه حاضر نمونه‌های فاضلاب از کارخانه داروسازی تهیه ش��د، جهت ارزیابی 
فرایند انعقاد ش��یمیایی اثر دوز منعقدکننده پلی آلومینیوم کلراید در مقادیر 25 الی mg/L 300 و 
pH 3، 7 و 10 توسط دستگاه جارتس��ت مورد بررسی قرار گرفت، و در فرایند الکتروفنتون نیز تاثیر 
پارامترهای پتانسيل الکتريکي 10 الی v 30، غلظت پراکسید هیدروژن 100 تا mg/L 4000، زمان 

واکنش 15 الی min 120 و pH  3، 7 و 10  بررسی شد. 
یافته‌ها: نتایج حاصل شده از فرایند انعقاد شیمیایی نشان داد که در شرایط بهینه )دوز منعقدکننده 
براب��ر mg/L 200 و pH براب��ر 7( حذف 49 درصد اکس��یژن مورد نیاز ش��یمیایی )COD( حاصل 
گردید. از طرف دیگر فرایند الکتروفنتون در ش��رایط بهینه )غلظت mg/L 100 پراکس��ید هیدروژن، 
ولتاژ pH ،20 v برابر 3 و زمان واکنش min 30( توانست میزان 93/5 درصد COD را حذف کند. 
نتیجه‌گ�یری: بر طبق نتایج به‌دست آمده می‌توان نتیجه‌گیری کرد که فرایندهای ترکیبی ناپیوسته 
انعقاد ش��یمیایی/ الکتروفنتون نس��بت به انعقاد الکتریکی به تنهایی برای ح��ذف ترکیبات دارویی از 

فاضلاب صنایع داروسازی بسیار موثرتر است.

بررسی کارایی سیستم ناپیوسته انعقاد شیمیایی/ الکتروفنتون در حذف مواد 
آلی از فاضلاب صنعت داروسازی 

Please cite this article as: Goodarzi S, Shams Khoramabadi G, Esmaty M, Karami MA, Hossein Panahi A. Investigating the efficiency of chemical 
coagulation/Electro-Fenton process in the removal of organic matter from pharmaceutical industry wastewater. Iranian Journal of Health and Environ-
ment. 2019;12(2):257-72.
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مقدمه
تفرشيپ ژولونکتي و افزایش عيانص مخـلتف، منجر به افزایش 
مصرف آب و به پیرو آن تولید ‌باسـپهایی با بار آلودگی بسیار 
بالا ش��ده است. این پساب‌ها بیشت��ر حاصل از مراحل مختلف 
فرایندی در کارخانه‌ها هستند که به علت داش��تن بار آلودگی 
بسیار زیاد دـيدهتي دـجي ارـبي طيـحم تسـيز هـب رامـش 
می‌رون��د )3-1(. یک��ی از این صنای��ع کارخانه‌های داروسازی 
هستن��د، فاضلاب ای��ن صنایع عمدتا ناش��ی از شست و شوی 
تجهی��زات، ماشی��ن‌ آلات، کف و فاضلاب فراین��دی هستند و 
معمولا ح��اوی ترکیباتی مانن��د داروها، تولوئ��ن، ایزوپروپیل 
الک��ل )IPA(، است��ون، سیکلوهگ��زان، متیل��ن دی کلراید، و 
دیگر ترکیبات آلی محتم��ل هستند )6-4(. ساختار اغلب این 
ترکیبات چربی دوس��ت )لیپوفیلیک( بوده و از نظر بیولوژیکی 
بسی��ار فعال هستند و ب��ه همین دلیل ب��ه آسانی توسط بدن 
انسان جذب می‌شوند. همچنین این ترکیبات به علت پایداری 
و مقاوم��ت بالا نسبت ب��ه تجزیه بیولوژیک��ی به مدت طولانی 
ب��دون تغییر در محیط باقی می‌مانند. از آنجایی‌که در فاضلاب 
صنای��ع داروسازی حجم بالایی از دارو‌های مختلف وجود دارد 
بنابرای��ن رها‌سازی چنی��ن فاضلاب‌هایی اثرات منفی زیادی را 
در پ��ی خواهد داش��ت. ترکیبات دارویی با ساخت��ار مقاوم به 
تجزی��ه بیولوژیکی در ص��ورت ورود به محیط به مدت طولانی 
باق��ی ‌می‌مانند و حضور طولانی م��دت آنها در محیط منجر به 
ایجاد مقاومت باکتریایی نسبت به این داروها می‌شود بنابراین 
ترکیبات دارویی قبل از ورود به محیط آبی باید در مبدا تولید 

حذف شوند )7-9(. 
 در تکنولوژی‌ه��ای نوین تصفیه، هدف اصل��ی تجزیه و تبدیل 
م��واد آلی مقاوم و پایدار به ترکیب��ات معدنی و کم خطر هست 
ب��ه طوری‌که از ورود مواد آلی فوق‌الذکر به محیط و اکوسیستم 
آبی جلوگیری شود. از می��ان روش‌های شیمیایی فرایند انعقاد 
شیمیای��ی یکی از روش‌های حذف آلاینده‌ها محسوب می‌شوند 
که با بکارگیری از ی��ک ماده منعقد‌کننده موجب لخته ‌شدن و 
در نهای��ت حذف این ترکیبات از محی��ط آبی خواهد شد. یکی 
از مهمتری��ن و در عی��ن حال کاربردی‌ترین م��واد منعقد‌کننده 

ترکیبات پلی آلومینی��وم کلراید هستند. ترکیب پلی آلومینیوم 
کلرای��د )PAC( با فرمول شیمیای��ی Al2 (OH)nCl6-n یک 
منعقدکنن��ده پی��ش پلیمری��زه شده‌اي است ک��ه در سال‌های 
اخی��ر بطور وسیعی مورد استفاده قرار گرفته است به نحوي که 
ام��روزه در کشورهایی نظیر آمریکا، کانادا، چین، ایتالیا، فرانسه 
و انگلستان به یکی از رایج‌ترین منعقدکننده‌های مورد استفاده 
در عل��م تصفیه تبدی��ل شده است )10(. مطالع��ات نشان داده 
اس��ت که بکارگیری توأم فرایند‌ه��ای شیمیایی و اکسیداسیون 
ع�الوه بر افزایش کارایی فرایند مذکور منجر به کاهش زمان در 
ای��ن گونه فرایندها خواهد شد. اخی��را فرایند‌های اکسیداسیون 
پیشرفته )AOPs( برای تصفی��ه فاضلاب‌های حاوی ترکیبات 
آلی مقاوم مانند آفت‌کش‌ها، ترکیبات رنگزا، و ترکیبات دارویی 
به ص��ورت توأم به هم��راه سایر روش‌های دیگ��ر تصفیه مورد 
استفاده قرار گرفته است )13-11(. مبنای کار در این فرایند‌ها 
تولی��د رادیکال‌ه��ای آزاد هست که ای��ن رادیکال‌ها با پتانسیل 
ب��الا اکسیداسیون باعث تجزیه مواد آلی می‌شوند. فرایند فنتون 
ساده‌ترین فرایند اکسیداسیون پیشرفته هست که با بکارگیری 
از آهن دوظرفیتی )Fe+2( و پراکسید هیدروژن )H2O2( منجر 
به تولید رادیک��ال بسیار فعال هیدروکسی��ل خواهد شد. اما از 
آنجایی‌ک��ه در فرایند فنتون آهن دو ظرفیتی مورد استفاده بعد 
از واکن��ش با پراکسی��د هیدروژن به آهن س��ه ظرفیتی تبدیل 
می‌شود و آهن سه ظرفیت��ی تولید شده قابلیت رسوب و تولید 
لج��ن را دارد و همچنین در فراین��د فنتون واکنش تبدیل آهن 
دو ظرفیت��ی به آهن سه ظرفیتی به ص��ورت یک طرفه صورت 
می‌گیرد، بنابراین لجن تولیدی نیازمند صرف هزینه جهت دفع 
آن خواهد بود. به منظور رفع این مشکل فرایند الکتروفنتون به 
عن��وان جایگزین فرایند فنتون استفاده می‌شود. در واقع فرایند 
الکتروفنت��ون شکل پیشرفته فرایند فنتون ب��وده که به منظور 
تامین آهن دو ظرفیتی مورد نیاز واکنش از الکترود آهن و منبع 
الکتریسیته استف��اده می‌شود. مزیت‌های فراین��د الکتروفنتون 
ای��ن است که علاوه ب��ر کاهش هزینه مربوط ب��ه مصرف آهن 
دو ظرفیت��ی، راه اندازي و راهبري س��اده، واکنش تبدیل آهن 
دو ظرفیت��ی به فرم سه ظرفیت��ی به صورت برگشت پذیر انجام 
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می‌ش��ود لذا مشکل تولی��د لجن در این فراین��د وجود نخواهد 
داشت )14-18(. 

در مطالعه Yang و همکاران که از فرایند شبه فنتون به همراه 
ام��واج ماکروویو برای تصفی��ه فاضلاب داروس��ازی با اکسیژن 
مورد نی��از شیمیایی )COD( اولی��ه mg/L 49912 استفاده 
کردن��د و گزارش کردن��د که در شرایط بهین��ه pH برابر 4/2، 
مقدار پراکسید هیدروژن mg/L 1300 و غلظت سولفات آهن 
مصرف��ی mg/L 4900 میزان 57 درصد حذف COD حاصل 

گردید )19(. 
در طی مطالعه Segura و همکاران که در فرایند اکسیداسیون 
 H2O2 پیشرفته فنتون، کاربرد کاتالیست آهن صفر را در حضور
جه��ت حذف مواد آل��ی در فاضلاب صنع��ت داروسازی بررسی 
کردند و گ��زارش کردند که در نسبت مولی ZVI/TOC برابر 
12 و نسب��ت مولی H2O2/TOC براب��ر 3/2 کارایی بالای 80 

درصد حاصل شد )20(. 
در ط��ی مطالع��ه دیگ��ر از Zeng و همک��اران ک��ه از ترکیب 
CuO-CeO2/γ-Al2O3 ب��ه عن��وان کاتالیس��ت در تخریب 

فاضلاب  صنعت داروس��ازی استفاده کردند و نتایج این مطالعه 
  60 min 10، زمان تماس g/L نشان داد که در دوز کاتالیست
 COD 1 بالای 76 درصد کارایی حذف MPa و فشار اکسیژن

حاصل گردید )21(.
در مطالعه دیگری، Malakootian و همکاران گزارش کردند 
ک��ه با استفاده از فراین��د الکتروفنتون جهت حذف رنگ راکتیو 
بلو 19 و COD ناشی از آن در شرایط بهینه آزمایش )اختلاف 
پتانسی��ل الکتریک��ی 20V، غلظت رن��گ mg/L 100، زمان 
واکنش min 60، غلظت mg/L 0/5 یون آهن II و pH برابر 
4(، ق��ادر به حذف 100 درص��د رنگ و 95 درصد COD بوده 

است )22(.
در س��ال 2010 در مطالع��ه‌ای ک��ه Mohajeri و همکاران بر 
روی بهینه‌س��ازی آم��اری پارامتره��ای فرایند تصفی��ه شیرابه 
لندفی��ل با استفاده از فرایند الکتروفنتون انجام دادند، دریافتند 
ک��ه در مدت زمان min 43 آزمایش میزان 94/7 درصد حذف 
COD و می��زان 95/83 درص��د حذف رن��گ در pH برابر 3، 

 mA/cm2 برابر 1 و شدت جریان H2O2/Fe2+ نسبت مول��ی
49 حاصل گردید )23(. 

ل��ذا با توجه به پتانسیل اثرات منفی فاضلاب داروسازی و جهت 
جلوگی��ری از ورود آنها به محیط و همچنین با توجه به مزایای 
ذکر ش��ده فرایند الکتروفنتون و کارب��رد آن به صورت سیستم 
ترکیب��ی، هدف از ای��ن مطالعه بررسی کارای��ی فرایند سیستم 
ناپیوست��ه انعقاد شیمیایی/ الکتروفنت��ون در حذف مواد آلی از 

فاضلاب صنعت داروسازی بود.

مواد و روش‌ها
- مواد و دستگاه‌ها

این مطالع��ه در مقیاس آزمایشگاهی و به ص��ورت ناپیوسته 
انج��ام ش��د. در این تحقی��ق جهت سنجش می��زان آلودگی 
فاض�الب داروس��ازی از پارامتر COD استف��اده شد. جهت 
اندازه‌گی��ری COD از راکت��ور COD متر و DR 5000 و 
ب��رای تنظیم pH توسط اسی��د HCl، و سدیم هیدروکسید 
از دستگاه pH متر استف��اده گردید. برای انجام این تحقیق 
نمون��ه از پس��اب کارخانه داروس��ازی شهر خرم آب��اد تهیه 
گردید و تحت دم��ای C˚4  در آزمایشگاه نگهداری گردید. 
مشخص��ات فیزیکوشیمیایی نمونه اولی��ه در جدول 1 نشان 
داده شده است. برای انجام فرایند انعقاد شیمیایی از دستگاه 
جارتس��ت استفاده ش��د. جهت انجام فراین��د الکتروفنتون از 
یک سلول الکتروشیمیاي��ی از جنس پلکسی گلاس به حجم 
 5 cm 1 و دارای 4 الکت��رود مستطیل��ی شک��ل با اضلاع L
× 6 و ضخام��ت mm 3 از جن��س آه��ن )2 الکت��رود آند و 
2 الکت��رود کاتد( استفاده گردی��د. همچنین نحوه قرارگیری 
الکترود‌ه��ا در این سل��ول الکتروشیمیایی به صورت عمودی 
 cm 4 از هم و cm و م��وازی داخل راکتور در فاصل��ه 1 تا
3 از ک��ف تعبیه شده بودند. جه��ت تامین ولتاژ از یک منبع 
مولد جریان برق DC Power Supply و همچنین جهت 
تامی��ن غلظ��ت H2O2 از آب اکسیژنه ب��ا 30 در صد وزنی 

)m/m( استف��اده ش��د.  
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- آزمایشات
آزمایشات انعقاد شیمیایی: 

جهت تعیین کارایی فرایند انعقاد شیمیایی در حذف COD اثر 
-3( pH و )25- 300 mg/L( پارامتره��ای، دوز منعقدکننده

10( مورد بررسی قرار گرفت. در مرحله اول جهت انجام فرایند 
 rpm( انعق��اد شیمیایی با دستگاه جارتست )به ترتیب دور تند
 min 40( به مدت rpm( 1، دور کن��د min ب��ه مدت )100
20 و درنهای��ت به مدت h 1 ته نشین��ی( کارایی منعقدکننده 
 )25 -50 -75 -100 -200 -300 mg/L( در دوزهای PAC
و pH براب��ر 7 مورد بررسی قرار گرف��ت. بعد از به‌دست آوردن 
 PAC با استفاده از معادله 1، دوز بهینه COD کارای��ی حذف
مق��دار mg/L 200 تعیین گردید. بع��د از تعیین مقدار بهینه 
دوز منعقدکنن��ده پلی‌آلومینیوم کلرای��د، جهت به‌دست آوردن 
 mg/L های مختلف )3، 7، 10( در مقدارpH تاثیر ،pH بهینه
200 م��اده منعقدکننده بر فرایند انعقاد شیمیایی مورد بررسی 
 COD قرار گرف��ت و در نهایت بعد از محاسب��ه کارایی حذف
مقدار pH بهینه نی��ز تعیین شد. در هر مرحله از فرایند انعقاد 

شیمیایی، آزمایشات به صورت 4 بار تکرار انجام گرفت. 
آزمایشات الکتروفنتون: 

نمون��ه پساب خارج شده از راکت��ور انعقاد شیمیایی در حالت 
بهین��ه که بالاترین کارایی در آن حاص��ل شد، جهت بررسی 
کارای��ی فرایند الکتروفنت��ون به راکت��ور الکتروفنتون منتقل 
ش��د. این راکت��ور به صورت جري��ان منقطع ک��ه شامل يک 
سل��ول الکتروشیمیاي��ی از جن��س پلکسی گ�الس که دارای 
حج��م L 1 و 4 الکترود ب��وده و الکترودها به صورت عمودی 

جدول 1- خصوصیات فیزیکوشیمیایی نمونه‌های اولیه فاضلاب کارخانه داروسازی

و م��وازی داخ��ل راکتور به فاصل��ه cm 4 ت��ا 1 از همدیگر 
و cm 3 از ک��ف تعبیه ش��ده بود. ابعاد ه��ر 4 الکترود برابر 
mm 3×500×60 و مساح��ت آن cm2 30 بود. هر الکترود 
توسط سیم‌های رابط به منبع ديجیتالی هم‌سو کننده جریان 
ب��رق DC Power Supply متصل ب��ود. بعد از هر مرحله 
از آزمای��ش الکتروده��ا توس��ط اسیدسولفوریک M 1 و آب 
شستش��و داده شد. برای همگن س��ازی، نمونه‌ها روی همزن 

مغناطیسی قرار داده شد )شکل1(.
 mg/L( H2O2 در این فرایند میزان تاثیر هریک از پارامترهای
4000-100(، pH )3-10(، ولت��اژ )v 10- 30( و زمان تماس 
)min 15-120( ب��ر کارایی فراین��د الکتروفنتون تعیین شد و 
آزمایش��ات در هر مرحله بدون تکرار انج��ام گرفت. ابتدا جهت 
بررس��ی اثر زمان تماس بر فراین��د، پارامترهای pH ،H2O2 و 
ولت��اژ به ترتی��ب در مقادی��ر mg/L 1000، 7 و v 20 ثابت و 
زم��ان تماس‌ه��ای )min 120- 90- 60- 45- 30- 15( ب��ه 
عن��وان متغیر در نظر گرفت��ه شد در ادامه ب��رای تعیین زمان 
بهین��ه در هر یک از زمان‌ه��ا کارایی فرایند توسط درصد حذف 
COD سنجش گردید و زمان تماس min 30 با درصد حذف 
قابل قب��ول به‌عنوان زمان تماس بهین��ه انتخاب گردید. جهت 
 -3000 -4000 mg/L( اثر مقادیر ،H2O2 تعیین بهینه مقدار
2500- 2000- 1500- 1000- 100( پراکسی��د هیدروژن در 
 min( 20 و زمان تماس بهینه v برابر7، ولتاژ pH مقادیر ثابت
30( ب��ر کارای��ی فرایند م��ورد بررسی قرار گرف��ت و در نهایت 
بیشترین کارایی حذف COD در مقدار mg/L 100 پراکسید 
هی��دروژن ب��ه دست آمد که ب��ه عنوان بهینه مق��دار پراکسید 

۵ 

 

  

  اه مواد و روش

  ها مواد و دستگاه - 

در اين تحقيق جهت سنجش ميزان آلودگي فاضلاب  .در مقياس آزمايشگاهي و به صورت ناپيوسته انجام شد مطالعهاين 

 توسط pHو براي تنظيم  DR 5000و متر  CODاز راكتور  CODگيري  استفاده شد. جهت اندازه CODداروسازي از پارامتر 

استفاده گرديد. براي انجام اين تحقيق نمونه از پساب كارخانه داروسازي متر  pHدستگاه  و سديم هيدروكسيد از، HClاسيد 

جدول در آزمايشگاه نگهداري گرديد. مشخصات فيزيكوشيميايي نمونه اوليه در  C 4ر خرم آباد تهيه گرديد و تحت دماي شه

الكتروفنتون از  فرايندجهت انجام  از دستگاه جارتست استفاده شد. شيمياييانعقاد  فرايندنشان داده شده است. براي انجام  1

و  cm 5 × 6الكترود مستطيلي شكل با اضلاع  4و داراي  L 1 يك سلول الكتروشيميايي از جنس پلكسي گلاس به حجم

ها در اين  استفاده گرديد. همچنين نحوه قرارگيري الكترود الكترود كاتد) 2الكترود آند و  2(از جنس آهن  mm 3ضخامت 

 .شده بودند از كف تعبيه cm 3 از هم و cm 4 تا 1 به صورت عمودي و موازي داخل راكتور در فاصله سلول الكتروشيميايي

ژنه با از آب اكسي H2O2و همچنين جهت تامين غلظت  DC Power Supplyجهت تامين ولتاژ از يك منبع مولد جريان برق 

  ) استفاده شد.  m/mدر صد وزني ( 30

  

  هاي اوليه فاضلاب كارخانه داروسازي خصوصيات فيزيكوشيميايي نمونه -1جدول 
شدهپارامتر اوليه اندازه گيري شده ميزان و واحد پارامتر گزارش  

COD mg/L3300  
BOD 0  
pH 6  

  NTU20 كدورت
  

  آزمايشات - 

  ايي: يشيمآزمايشات انعقاد 
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شکل 1- شماتیک گرافیکی راکتور الکتروفنتون

مان تماس 

ت بررسي 

هاي  تماس

ها   از زمان

نوان زمان 

 - 1500 - 

مورد  رايند

د كه ت آم

 pHختلف 

ررسي قرار 

 در نهايت 

 mg/L( د

 آن تعيين 

  

) و زم30 - 10 

. ابتدا جهتگرفت

زمان ت ثابت و 2

هينه در هر يك

عن هقابل قبول ب

 2500- 2000

فر) بر كارايي 30

دسته دروژن ب

مخ تاثيرمقادير 

مورد بر فرايندي 

انتخاب گرديد. 

يدروژن پراكسيد

 و مقدار بهينه

  ون

v)، ولتاژ (10- 

ون تكرار انجام گ

v 20و  7، 100

ي تعيين زمان به

 درصد حذف ق

400 - 3000 -

min 0س بهينه (

پراكسيد هيد 1

،pHينه مقدار 

m 30 بر كارايي

pHنوان بهينه 

بهينه هي مقدار

سي قرار گرفت

تور الكتروفنتو

400 ،(pH )3

ر هر مرحله بدو

mg/L 0مقادير

د در ادامه براي

با min 30س

mg/L 00دير (

و زمان تماس 2

mg/L 00دار

جهت تعيين بهي

min زمان تماس 

د كه به عنصل ش

غير در حضور م

فنتون مورد بررس

٧ 

ك گرافيكي راكت

  

mg/L 100 -0

و آزمايشات د د

ژ به ترتيب در مق

ر نظر گرفته شد

يد و زمان تماس

H2O2اثر مقاد ،

v 20، ولتاژ 7ابر

COD در مقد

 در ادامه كار ج

و v 20، ولتاژ

p حاص 3با  برابر

عنوان متغ ) به1

الكتروف فرايندي

شماتيك -1ل

( H2O2ترهاي

نتون تعيين شد

H2 ،pH و ولتاژ

 عنوان متغير د

C سنجش گردي

2ن بهينه مقدار

برا pHدير ثابت

حذف كارايين

انتخاب گرديد.

،mg/L 100با 

COD در ،pH

v 30 - 20 - 0

بر كارايي  3 با ر

شكل

 هريك از پارامت

الكتروفن فرايندي

2O2پارامترهاي

) به15 - 30 - 4

CODصد حذف

يد. جهت تعيين

يدروژن در مقاد

نهايت بيشترين

سيد هيدروژن ا

برابر H2O2ظت

حذف كارايين

v ولتاژ مقادير (

برابر pHو  30 

ميزان تاثير ند

) بر كارايي120

، پفرايندماس بر 

 - 90 - 60 - 45

توسط درصد ند

ه انتخاب گرديد

) پراكسيد هي10

ر گرفت و در ن

ينه مقدار پراكس

 در مقادير غلظ

 نهايت بيشترين

ن بهينه مقدار

minن تماس 

 

فرايندر اين 

)min 15 -

اثر زمان تم

)min 120

فراينكارايي 

تماس بهينه

1000 - 00

بررسي قرار

عنوان بهيهب

)11، 7، 3(

گرفت و در

جهت تعيين

، زما) 100

  گرديد. 

هی��دروژن انتخ��اب گردی��د. در ادامه کار جه��ت تعیین بهینه 
مق��دار pH، تاثیرمقادی��ر مختل��ف pH )11، 7، 3( در مقادیر 
غلظ��ت H2O2 برابر با mg/L 100، ولتاژ v 20 و زمان تماس 
min 30 ب��ر کارایی فرایند مورد بررسی قرار گرفت و در نهایت 
بیشتری��ن کارایی ح��ذف COD، در pH برابر با 3 حاصل شد 
ک��ه به عنوان بهینه pH انتخاب گردید. در نهایت جهت تعیین 
بهینه مق��دار ولتاژ مقادیر )v 30- 20- 10( به‌عنوان متغیر در 
حض��ور مقدار بهینه هیدروژن پراکسی��د )mg/L 100(، زمان 
تماس min 30 و pH برابر با 3  بر کارایی فرایند الکتروفنتون 

مورد بررسی قرار گرفت و مقدار بهینه آن تعیین گردید. 
در انتها هر مرحله )فرایند انعقاد شیمیایی یا فرایند الکتروفنتون( 
جهت محاسبه کارایی فرایند در حذف COD فاضلاب کارخانه 
داروسازی از معادله 1 استفاده گردید که در این معادله C ،R و 
C0 به ترتیب کارایی فرایند، COD باقیمانده در انتهای فرایند 

و COD اولیه بودند. 

  )1(                                                                   

در نهایت برای تفسیر و تحلیل داده‌های خام حاصل از آزمایشات 
تجربی، با استفاده از برنامه اکسل نمودار تغییرات مربوط به هر 

اثر به صورت منحنی‌های خطی ترسیم گردید.

یافته‌ها
- فرایند انعقاد شیمیایی

تاثیر غلظت منعقدکننده پلی آلومینیوم کلراید بر فرایند 
انعقاد شیمیایی:

در ای��ن پژوه��ش نمونه‌ه��ای تهیه ش��ده از فاض�الب کارخانه 
داروس��ازی به‌عن��وان نمونه اولیه آزمایش��ات وارد مرحله انعقاد 
شیمیای��ی گردید. در مرحل��ه اول جهت بررس��ی تاثیر غلظت 
PAC و تعیین مق��دار بهینه آن، مقادی��ر غلظت منعقدکننده 
mg/L( PAC 300- 200- 100- 75- 50- 25( در مق��دار 
pH ثاب��ت 7 مورد بررسی ق��رار گرفت و نتای��ج آن در نمودار 
1 نش��ان داده شده است. نتایج نشان داد ک��ه با افزایش مقدار 
منعقد کننده مصرفی تا mg/L 200 کارایی فرایند بیشتر شده 
است به ط��وری که در مقادیر mg/L 25 و mg/L 200 ماده 
 COD منعقد کننده ب��ه ترتیب 12 و 41 درصد کارایی حذف
به‌دس��ت آمد. از ط��رف دیگر بر طبق نتای��ج، افزایش PAC از 
مق��دار mg/L 200 منج��ر به کاهش کارایی ح��ذف مواد آلی 
ش��د به طوری‌که در مقادی��ر mg/L 200 و mg/L 300 ماده 
منعقدکنن��ده مصرفی، به ترتیب کارایی حذف برابر با 41 و 19 

٨ 

 

فاضلاب  CODدر حذف  فرايندالكتروفنتون) جهت محاسبه كارايي  فرايندانعقاد شيميايي يا  فراينددر انتها هر مرحله (

مانده در باقي COD، فرايند يكارايبه ترتيب  C0و  R ،Cاستفاده گرديد كه در اين معادله  1 كارخانه داروسازي از معادله

  اوليه بودند.  CODو  فرايند يانتها

0

0

100C CR
C


    )1(                                                                    

نمودار تغييرات مربوط به هاي خام حاصل از آزمايشات تجربي، با استفاده از برنامه اكسل  در نهايت براي تفسير و تحليل داده

  هاي خطي ترسيم گرديد. صورت منحني هر اثر به

  

  ها يافته

  انعقاد شيميايي فرايند - 

  :انعقاد شيميايي فرايندتاثير غلظت منعقدكننده پلي آلومينيوم كلرايد بر 

وارد مرحله انعقاد شيميايي عنوان نمونه اوليه آزمايشات  به فاضلاب كارخانه داروسازياز تهيه شده  يها در اين پژوهش نمونه

 PAC )mg/Lمقادير غلظت منعقدكننده  ،و تعيين مقدار بهينه آن PACدر مرحله اول جهت بررسي تاثير غلظت  .گرديد

نشان داده شده  1ن در نمودار مورد بررسي قرار گرفت و نتايج آ 7ثابت  pH) در مقدار 25 - 50 - 75 - 100 - 200 - 300

بيشتر شده است به طوري كه در  فرايندكارايي  mg/L 200نتايج نشان داد كه با افزايش مقدار منعقد كننده مصرفي تا  است.

دست آمد. از طرف ديگر  هب CODحذف  كاراييدرصد  41و  12ماده منعقد كننده به ترتيب  mg/L 200و  mg/L 25مقادير 

 mg/Lدر مقادير  كه حذف مواد آلي شد به طوري كاراييمنجر به كاهش  mg/L 200از مقدار  PACافزايش  ،بر طبق نتايج

  درصد حاصل شد.  19و  41 با حذفي برابر كاراييبه ترتيب  ،كننده مصرفيماده منعقد mg/L 300و  200
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درصد حاصل شد. 
تاثیر pH  بر فرایند انعقاد شیمیایی:

جه��ت تعیین بهین��ه مقدار pH، مقادی��ر 3، 7 و 11 در مقدار 
PAC 200 mg/L ب��ر کارای��ی فرایند انعق��اد شیمیایی مورد 
بررس��ی قرار گرفت و نتای��ج آن در نم��ودار 2 ارائه شده است. 
نمودار 2 نشان می‌ده��د که بیشترین مقدار حذف مواد آلی در 
فراین��د انعقاد شیمیایی در مق��دار pH برابر 7  به‌دست آمد به 
 pH در مقدار PAC 200 mg/L طوری‌که ب��ا اعمال مق��دار
برابر 7، کارایی حذف COD 49 درصد بود اما مطابق نمودار 2 
با کاه��ش و افزایش مقدار pH از مقدار 7 کارایی فرایند انعقاد 
شیمیای��ی به صورت نزولی ادامه یافت به گونه‌ای که در مقادیر 
pH برابر 3 و 11 کارایی حذف COD به ترتیب برابر 40 و 44 

درصد مشاهده گردید. 
- فرایند الکتروفنتون: 

تاثیر زمان تماس بر فرایند الکتروفنتون:
در ای��ن مطالعه جهت بررسی اثر زم��ان تماس بر کارایی حذف 
 min( ناش��ی از فاضلاب صنایع داروسازی، زمان تماس COD
 H2O2 براب��ر 3، غلظت pH 15، 30، 45، 60، 90 و 120( در

mg/L 1000 و ولت��اژ v 20 م��ورد بررسی قرار گرفت و نتایج 
آن در نم��ودار 3 نشان داده شده است )آزمایشات یک بار انجام 
گرف��ت(. مطابق نم��ودار 3 در زمان تم��اس min 15 ابتدایی 
واکن��ش 65 درص��د ح��ذف COD حاصل ش��د و همچنین با 
افزای��ش زمان تم��اس تا min 30 این کارای��ی حذف به مقدار 
 30 min 83/5 درصد رسی��د. اما افزایش زمان تماس از مقدار

به بعد تاثیر قابل توجهی بر کارایی نداشت. 
تاثیر غلظت پراکسید هیدروژن بر فرایند الکتروفنتون:

جه��ت تعیین مقدار بهین��ه غلظ��ت H2O2 و همچنین جهت 
 ،3000 ،4000mg/L( بررس��ی اثر غلظت آن بر فرایند، مقادیر
2500، 2000، 1500، 1000 و 100( در pH برابر 3 با میزان 
ولت��اژ v 20 و زمان تماس min 30 بررسی گردید و نتایج آن 
در نم��ودار 4 ارائه شده است. ب��ر طبق نمودار با افزایش غلظت 
H2O2 کارایی فرایند در ح��ذف COD به صورت نزولی ادامه 

یاف��ت و مشاهده شد ک��ه بیشترین مقدار ح��ذف COD برابر 
93/5 درص��د بود ک��ه در غلظ��ت mg/L 100 حاصل گردید. 
همچنی��ن کمتری��ن مقدار درص��د ح��ذف COD )تقریبا 21 

درصد( در غلظت برابر H2O2 4000 mg/L مشاهد شد. 

٩ 

 

  

   )7برابر  pH( انعقاد شيميايي فراينددر  CODحذف  كاراييبر  PACتاثير دوز منعقدكننده  -1نمودار 

  

  انعقاد شيميايي: فرايندبر  pH تاثير 

انعقاد شيميايي مورد بررسي  فرايندبر كارايي  mg/L 200 PAC در مقدار 11و  7، 3مقادير ، pHجهت تعيين بهينه مقدار 

انعقاد  فراينددهد كه بيشترين مقدار حذف مواد آلي در  نشان مي 2نمودار . ارائه شده است 2قرار گرفت و نتايج آن در نمودار 

حذف  كارايي، 7برابر  pHدر مقدار  mg/L 200 PACكه با اعمال مقدار  دست آمد به طوري هب  7برابر  pHشيميايي در مقدار 

COD 49  با كاهش و افزايش مقدار  2بود اما مطابق نمودار درصدpH  انعقاد شيميايي به صورت  فرايند كارايي 7از مقدار

درصد مشاهده  44و  40به ترتيب برابر  CODحذف  كارايي 11و  3برابر  pHاي كه در مقادير  به گونه ادامه يافتنزولي 
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)PAC 200 mg/L( در فرایند انعقاد شیمیایی COD بر کارایی حذف pH نمودار 2- تاثیر

١٠ 

 

 

)mg/L 200 PACانعقاد شيميايي ( فراينددر  CODحذف  كاراييبر  pHتاثير  -2 نمودار

 

  الكتروفنتون:  فرايند - 

  الكتروفنتون: فرايندزمان تماس بر  تاثير

، min 15صنايع داروسازي، زمان تماس ( فاضلابناشي از  CODحذف  كاراييبررسي اثر زمان تماس بر  در اين مطالعه جهت

مورد بررسي قرار گرفت و نتايج آن در  v 20و ولتاژ  H2O2 mg/L 1000، غلظت 3برابر  pH) در 120و  90، 60، 45، 30

 65ابتدايي واكنش  min 15 در زمان تماس 3نمودار  . مطابق(آزمايشات يك بار انجام گرفت) نشان داده شده است 3نمودار 

. اما رسيددرصد  5/83حذف به مقدار  كارايياين  min 30 با افزايش زمان تماس تا همچنين حاصل شد و CODحذف  درصد

  داشت. ن كاراييتاثير قابل توجهي بر  به بعد min 30افزايش زمان تماس از مقدار 
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 )20 v 1000 و ولتاژ mg/L برابر H2O2 برابر 3، غلظت pH( در فرایند الکتروفنتون COD نمودار 3- تاثیر زمان تماس بر کارایی حذف

١١ 

 

  

 mg/L 1000برابر  H2O2، غلظت pH 3الكتروفنتون ( فراينددر  CODحذف  كاراييتاثير زمان تماس بر  - 3نمودار 

  ) v 20و ولتاژ 

  

  الكتروفنتون: فرايندتاثير غلظت پراكسيد هيدروژن بر 

، mg/L4000 ،3000 ، مقادير (فرايندبر  آنو همچنين جهت بررسي اثر غلظت  H2O2جهت تعيين مقدار بهينه غلظت 

بررسي گرديد و نتايج آن در  min 30 و زمان تماس v 20با ميزان ولتاژ  3برابر pH  ) در100و  1000، 1500، 2000، 2500

به صورت نزولي ادامه يافت و  CODدر حذف  فرايند كارايي H2O2ارائه شده است. بر طبق نمودار با افزايش غلظت  4نمودار 

همچنين كمترين  .حاصل گرديد mg/L 100در غلظت  كه درصد بود 5/93برابر  CODحذف كه بيشترين مقدار  مشاهده شد

   مشاهد شد. mg/L 4000 H2O2در غلظت برابر  )درصد 21(تقريبا  CODمقدار درصد حذف 
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تاثیر تغییرات pH بر فرایند الکتروفنتون: 
برای ارزیابی و بررسی اثر pH بر حذف COD ناشی از فاضلاب 
صنایع داروسازی توس��ط فرایند الکتروفنتون، مقادیر pH برابر 
3، 7 و 11 را در غلظ��ت H2O2 100 mg/L، ولت��اژ v 20 و 
زم��ان واکن��ش min 30 مورد بررسی قرار گرف��ت و نتایج آن 
در نم��ودار 5 نش��ان داده شده است. همان گون��ه که از نمودار 
 93/58( COD مشخ��ص است بیشترین مقدار کارای��ی حذف
درص��د( در مقادیر pH پایی��ن )pH اسیدی تقریبا 3( به‌دست 
آم��د و با افزایش  مقدار pH کارایی فرایند روند نزولی داشت و 
کمترین مقدار درصد ح��ذف COD )76 درصد( در pH برابر 

10 حاصل گردید. 

اثر تغییرات ولتاژ بر فرایند الکتروفنتون:
جهت تعیین مقدار بهینه ولتاژ اعمال شده توسط منبع الکتریکی 
ب��ر فرایند الکتروفنتون، مقادی��ر ولتاژ 10، 20 و v 30 در غلظت 
pH ،H2O2 100 mg/L براب��ر 3 و زمان تماس min 30 مورد 
بررس��ی قرار گرفت و نتایج حاص��ل از آن در نمودار 6 ارائه شده 
است. نمودار 6 نشان می‌دهد که با افزایش مقدار ولتاژ اعمال شده 
از v 10 ب��ه v 20 کارایی ح��ذف COD در فرایند الکتروفنتون 
بیشتر شد ب��ه طوری‌که به‌ترتیب در ای��ن ولتاژهای اعمال شده 
کارای��ی حذف COD به ترتیب برابر 92/1 و 93 درصد به‌دست 
آم��د. اما برخلاف تصور با افزایش مق��دار ولتاژ از مقدار v 20 به 
v 30 کارایی ح��ذف COD با شیب ملایم روند نزولی داشت و 

١٣ 

 

  

و زمان واكنش  v 20، ولتاژ mg/L 100 H2O2الكتروفنتون ( فراينددر  CODحذف  كاراييبر  pHتاثير  -5نمودار 

min 30(  

  

  الكتروفنتون: فراينداثر تغييرات ولتاژ بر 

در  v 30 و 20، 10الكتروفنتون، مقادير ولتاژ  فرايندجهت تعيين مقدار بهينه ولتاژ اعمال شده توسط منبع الكتريكي بر 

ارائه  6مورد بررسي قرار گرفت و نتايج حاصل از آن در نمودار  min 30 و زمان تماس 3برابر  mg/L 100 H2O2 ،pH غلظت

 فراينددر  CODحذف  كارايي v 20 به v 10 افزايش مقدار ولتاژ اعمال شده ازدهد كه با  نشان مي 6شده است. نمودار 

 93و  1/92برابر به ترتيب  CODحذف  كارايي ترتيب در اين ولتاژهاي اعمال شده كه به به طوري الكتروفنتون بيشتر شد

روند  ملايمبا شيب  CODحذف  كارايي v 30به  v 20افزايش مقدار ولتاژ از مقدار با خلاف تصور اما بردست آمد.  هدرصد ب

 .رسيددرصد  92به مقدار  v 30در ولتاژ  CODحذف  كارايينزولي داشت و 

   ٠ 

   ٢٠ 

   ۴٠ 

   ۶٠ 

   ٨٠ 

   ١٠٠ 
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)30 min 20 و زمان واکنش v ولتاژ ،H2O2 100 mg/L( در فرایند الکتروفنتون COD بر کارایی حذف pH نمودار 5- تاثیر

)30 min 20 و زمان تماس v برابر 3 با میزان ولتاژ pH( در فرایند الکتروفنتون COD بر کارایی حذف H2O2 نمودار 4- تاثیر غلظت

١٢ 

 

  

و  v 20با ميزان ولتاژ  3برابر  pHالكتروفنتون ( فراينددر  CODحذف  كاراييبر  H2O2تاثير غلظت  -4نمودار 

  )min 30 زمان تماس

 

   الكتروفنتون: فرايندبر  pHتاثير تغييرات 

برابر  pHالكتروفنتون، مقادير  فرايندناشي از فاضلاب صنايع داروسازي توسط  CODبر حذف  pHبراي ارزيابي و بررسي اثر 

مورد بررسي قرار گرفت و نتايج آن در نمودار  min 30و زمان واكنش  v 20، ولتاژ mg/L 100 H2O2 را در غلظت 11و  7، 3

) در مقادير درصد COD )58/93حذف  كارايينشان داده شده است. همان گونه كه از نمودار مشخص است بيشترين مقدار  5

pH ) پايينpH دست آمد و با افزايش  مقدار  ) به3تقريبا  اسيديpH روند نزولي داشت و كمترين مقدار درصد  فرايند كارايي

 حاصل گرديد.  10برابر  pHدر ) درصد COD )76حذف 
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کارایی حذف COD در ولتاژ v 30 به مقدار 92 درصد رسید.
بحث  

- فرایند انعقاد شیمیایی
اث�ر غلظت پلی آلومینیوم کلراید بر کارایی فرایند انعقاد 

شیمیایی:
در این پژوهش جهت بررسی بهینه دوز منعقدکننده غلظت‌های 
)mg/L 300-25( از پلی‌آلومینی��وم کلرای��د در pH برابر با 7 
م��ورد بررسی ق��رار گرفت که نتایج آن در نم��ودار 1 ارائه شده 
اس��ت. مطابق نمودار مشاهده می‌شود که با افزایش غلظت ماده 
منعقدکننده، درصد ح��ذف COD افزایش ‌می‌یابد و بیشترین 
 200 mg/L 49 درصد( در غلظ��ت( COD کارای��ی ح��ذف
پلی‌آلومینیوم کلراید به‌دست آمد علت این فرایند به این صورت 
است که در فراین��د انعقاد شیمیایی مواد منعقد کننده مناسب 
به آب اضافه شده و این مواد بار الکتریکی ذرات معلق را خنثی 
می‌کنند و در ادامه امکان چسبیدن ذرات به یکدیگر و در نتیجه 
ایجاد ذرات بزرگ‌تر، سنگین‌ت��ر و قابل رسوب فراهم می‌گردد. 

ام��ا با افزایش غلظت منعقدکننده از مقدار mg/L 200 به بعد 
کارایی حذف کاهش یافت ای��ن کاهش کارایی به ازای افزایش 
غلظت ماده منعقدکننده مربوط به فرایند ناپایداری مجدد ذرات 
در مقادیر بالای دوز منعقدکننده هستند. به عبارت دیگر وقتی 
مق��دار دوز منعقدکننده مصرفی از حد بهینه بیشتر شود منجر 
به ناپایداری مجدد لخته‌ه��ا خواهد شد و فرایند لخته‌سازی به 

خوبی صورت نخواهد گرفت )10(. 
در مطالع��ه‌ای ک��ه Al-Mutairi و همکاران با استفاده از یک 
پلیم��ر در غلظت‌های mg/L ‌90-0 انجام دادند دریافتند که با 
افزایش غلظت منعقدکننده به بیش از mg/L 30، مقدار حذف 
کدورت نمونه کاهش یافت و دلیل آن را تجمع پلیمر در محلول 
بی��ان کردند )10(. در مطالعه Choi و همکاران که حذف آنتی 
بیوتیک تتراسیکلی��ن را از آب خام توسط ترکیب فرایند انعقاد 
و کربن فعال گرانوله بررس��ی نموده و گزارش کردند که جهت 
ح��ذف mg/L 0/1 آنتی‌بیوتی��ک، مقدار بهین��ه منعقدکننده 

پلی‌آلومینیوم کلراید در محدوده mg/L 50-30 است )24(.

)30 min برابر 3 و زمان تماس  pH،H2O2 100 mg/L( در فرایند الکتروفنتون COD نمودار 6- تاثیر ولتاژ اعمال شده بر کارایی حذف

١۴ 

 

  

و زمان  mg/L100 H2O2 ،pH 3 الكتروفنتون ( فراينددر  CODحذف  كاراييتاثير ولتاژ اعمال شده بر  -6نمودار 

  )min 30 تماس

    بحث

  انعقاد شيميايي فرايند - 

  :انعقاد شيميايي فراينداثر غلظت پلي آلومينيوم كلرايد بر كارايي 

 7 برابر با pHآلومينيوم كلرايد در  ) از پليmg/L 300-25هاي ( در اين پژوهش جهت بررسي بهينه دوز منعقدكننده غلظت

شود كه با افزايش غلظت ماده  ميده همطابق نمودار مشا .ارائه شده است 1مورد بررسي قرار گرفت كه نتايج آن در نمودار 

 mg/L 200) در غلظت درصد COD )49حذف  كارايييابد و بيشترين  مي افزايش  CODكننده، درصد حذف منعقد

انعقاد شيميايي مواد منعقد كننده مناسب  فرايندكه در  رت استبه اين صو فراينددست آمد علت اين  هبآلومينيوم كلرايد  پلي

ند و در ادامه امكان چسبيدن ذرات به يكديگر و در نك ين مواد بار الكتريكي ذرات معلق را خنثي ميبه آب اضافه شده و ا

به  mg/L 200 مقدار گردد. اما با افزايش غلظت منعقدكننده از تر و قابل رسوب فراهم مي تر، سنگين نتيجه ايجاد ذرات بزرگ

ي مجدد ناپايدار فرايندكننده مربوط به افزايش غلظت ماده منعقداي به از كاراييكاهش يافت اين كاهش حذف  كاراييبعد 

دوز منعقدكننده هستند. به عبارت ديگر وقتي مقدار دوز منعقدكننده مصرفي از حد بهينه بيشتر شود  يذرات در مقادير بالا

   .)10(سازي به خوبي صورت نخواهد گرفت  لخته فرايندها خواهد شد و  منجر به ناپايداري مجدد لخته

  ٩٠ 
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اثر pH  بر فرایند انعقاد شیمیایی:
جهت ارزیابی اثر pH بر کارایی فرایند انعقاد شیمیایی، مقادیر 
pH )3، 7، 10( در غلظ��ت بهین��ه PAC )mg/L 200( ب��ر 
فراین��د انعق��اد بررسی شد و نتایج آن در نم��ودار 2 نشان داده 
ش��ده است. طبق نمودار 2 بیشترین کارایی حذف در pH برابر 
7  به‌دس��ت آمد که ح��دود 49 درص��د از COD نمونه اولیه 
را حذف ک��رده است. محققان در طی مطالع��ات انجام شده بر 
فرایندهای انعق��اد شیمیایی با استفاده از عوام��ل انعقادکننده 
نظی��ر PAC بیان کرده‌اند که تنها راه تعیین اثر pH بر کارایی 
فراین��د انعق��اد شیمیایی استفاده از آزمون‌ه��ای صحیح و خطا 
هس��ت که با بررسی مقادی��ر pH مختلف مشخص می‌شود که 
م��اده انعقاد کننده در چه مقدار pH بهترین کارایی را دارد. در 
مطالعه‌ای توسط Yazdanbakhsh و همکاران بر روی حذف 
کلاریترومایسین از فاض�الب صورت گرفت مشخص گردید که 
در بی��ن 4 منعقدکننده پلی آلومینیوم کلراید، آلوم، کلروفریک 
و سولف��ات فرو بهترین منعقدکننده پل��ی آلومینیوم کلراید بود 
که بالاترین کارایی حذف در pH برابر 7 حاصل گردید )25(. 

- فرایند الکتروفنتون: 
اثر زمان تماس بر فرایند الکتروفنتون:

در فرایندهای شیمیایی زمان تماس یکی از پارامترهای مهم در 
واکنش‌ه��ای شیمیایی هستند. در واقع زمان تماس، زمان لازم 
برای رسیدن به بیشترین مقدار حذف آلاینده در جهت استفاده 
از حداکثر ت��وان فرایند است. برای بررس��ی اثر زمان تماس بر 
کارای��ی حذف COD پس��اب صنایع داروس��ازی، زمان تماس 
 1000 mg/L H2O2 برابر 3، غلظت pH 15-120( در min(
و ولت��اژ v 20 م��ورد بررسی قرار گرفت و نتای��ج آن در نمودار 
3 نش��ان داده شده است. با توجه به نم��ودار 3 در زمان تماس 
min 30 بیشترین مقدار حذف COD در فرایند الکتروفنتون 
اتفاق افت��اد و این می��زان درصد حذف براب��ر 83/5 درصد بود 
عل��ت این است که در ابتدا زم��ان واکنش تا زمان min 30 بر 
طبق معادله 1 یون فرو تولید شده در آند با پراکسید هیدروژن 
وارد واکنش شده و رادیک��ال هیدروکسیل تولید می‌کند و این 

رادیکال‌ه��ا عامل حذف COD پساب هستند اما افزایش زمان 
تم��اس از min 30 به بعد به ط��ور نسبی باعث کاهش کارایی 
فراین��د الکتروفنت��ون شد علت این روند ب��ه این صورت توجیه 
می‌شود که با افزایش زم��ان واکنش، ترکیبات واسطه‌ای تولید 
می‌شون��د که خود به عنوان رقی��ب ترکیبات اولیه عمل کرده و 
ب��ا رادیکال هیدروکسیل واکن��ش می‌دهند از طرف دیگر تولید 
عوامل اکسیدکنن��ده با قابلیت اکسیدکنندگ��ی پایین از قبیل 
HO2 به‌ج��ای تولید رادیکال هیدروکسیل در طول زمان باعث 

•

کاه��ش کارایی شد. در مطالع��ات Akyol و همکاران )تصفیه 
 Ghosh ،)فاضلاب با فرایند الکتروفنتون و الکتروکواگولاسیون
و همک��اران )حذف مواد آلی فاض�الب صنایع با فرایند ترکیبی 
الکتروفنت��ون و رسوب‌دهی شیمیای��ی(، Atmaca و همکاران 
)حذف شیرابه با فرایند الکتروفنتون( بیشترین کارایی حذف در 
زمان‌های به ترتیب در 45، 50 و min 20 صورت گرفت که با 

نتایج حاصل از این پژوهش مطابقت دارد )17، 26، 27(.
 اثر غلظت H2O2 بر فرایند الکتروفنتون:

یک��ی دیگ��ر از پارامترهای مهم و موث��ر در فرایند الکتروفنتون 
غلظت H2O2 است چون یک از اجزای اصلی مشارکت‌کننده در 
تولید رادیکال هیدروکسیل در فرایندهای فنتون و الکتروفنتون 
هست. ای��ن ماده یا به صورت دستی ب��ه راکتور اضافه می‌شود 
و ی��ا از طریق انتشار اکسی��ژن در سطح کاتد تولید می‌شود که 
در ای��ن مطالعه به صورت دستی اضاف��ه گردید بنابراین تعیین 
غلظ��ت بهینه پراکسید هی��دروژن در واکنش‌های الکتروفنتون 
 H2O2 و واکنش‌ه��ای بر پایه فنت��ون از لحاظ مق��دار مصرف
و هزینه‌ه��ای مربوط ب��ه آن، از نظر تاثی��ر در کارایی فرایند و 
همچنی��ن از نظ��ر ایجاد شرایط اکسیژن خواه��ی شیمیایی در 
اث��ر باقیمان��دن H2O2 در آب اهمی��ت دارد. در ای��ن مطالعه 
 4000 mg/L مقادیر 100 تا H2O2 جه��ت بررسی اثر غلظت
 30 min 20 و زمان تم��اس بهینه v براب��ر 3، ولت��اژ pH در
بررسی گردید و نتای��ج آن در نمودار 4 ارائه شده است. مطابق 
 mg/L 100 به mg/L از H2O2 با نمودار 4 با افزایش غلظت
4000  منج��ر به کاهش کارایی حذف COD شد به طوری‌که 
 mg/L 100 و mg/L برای غلظت‌های COD مقادیر ح��ذف

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 ij

he
.tu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
24

-1
0-

14
 ]

 

                            10 / 16

https://ijhe.tums.ac.ir/article-1-6215-en.html


267
دوره دوازدهم/ شماره دوم/ تابستان 1398

شیما گودرزی و همکاران

ijhe.tums.ac.ir

4000 ب��ه ترتیب براب��ر 93/5 و 21 درصد بود. همان‌طورکه در 
 mg/L نمودار مشخص اس��ت در ابتدا واکنش با حضور غلظت
H2O2 100، کارای��ی در حداکثر مقدار خود مشاهده شد علت 
ای��ن است که در ابت��دا واکنش میزان H2O2 ب��ه قدر کافی در 
واکنش حضور داشته و ب��ا یون‌های فرو موجود در محلول وارد 
واکنش شده و رادیکال‌های هیدروکسیل تولید می‌شود و سپس 
رادیکال‌ه��ای تولید شده با قدرت اکسندگی خود باعث تخریب 
 mg/L از H2O2 مواد آلی می‌شوند )4، 26(. اما افزایش غلظت
100 ت��ا mg/L 4000 باعث کاه��ش فرایند الکتروفنتون شد. 
دلیل این کاهش کارایی با افزایش غلظت H2O2 این بوده است 
ک��ه این ماده اکسی��د کننده  در غلظت‌های ب��الا نقش رباینده 
رادیکال )Radical Scavengr( را دارد و این خاصیت باعث 
 Radical مص��رف رادیکال‌های تولید شده می‌شود و این عمل
Scavengr ب��ه دو ص��ورت ب��ه وقوع می‌پیون��د اول پراکسید 
هی��دروژن به صورت مستقیم با رادیک��ال هیدروکسیل واکنش 
HO2( تولید می‌شود ک��ه برخلاف رادیکال 

داده و رادیک��ال )•
هیدروکسی��ل ق��درت اکسندگ��ی آن ضعیف هس��ت )واکنش 
HO2( تولید ش��ده به صورت 

1( و در حال��ت دوم رادیک��ال )•
غی��ر مستقیم مص��رف کننده رادیک��ال هیدروکسل خواهد بود 
)واکن��ش 2( )28(. در ی��ک مطالع��ه از Yang و همکاران که 
از فراین��د شب��ه فنتون به هم��راه امواج ماکرووی��و برای حذف 
COD از فاض�الب صنایع داروسازی استف��اده کردند و مقدار 
H2O2 بهین��ه مصرف��ی را mg/L 130 تعیین کردند )19(. در 

مطالعه Babuponnusami و همک��اران و همچنین مطالعه 
Atmaca و همکاران به نتایج مشابهی رسیدند )17، 29(.

)1(

)2(

اثر تغییرات pH بر کارایی فرایند الکتروفنتون:
مق��دار pH محلول یک��ی از مهمترین پارامتره��ای تاثیرگذار 
در واكنش‌ه��اي شيميايی هست این پارامت��ر به طور مستقیم 

و غیرمستقی��م اکسیداسیون ترکیبات آلی و تولید رادیکال‌های 
هیدروکسی��ل را تحت تاثیر ق��رار می‌دهد در این مطالعه جهت 
ارزیاب��ی اث��ر pH بر ح��ذف COD ناشی از فاض�الب صنایع 
داروس��ازی توسط فرایند الکتروفنتون، مقادیر pH 10-3 را در 
 30 min 20 و زم��ان v ولت��اژ ، H2O2 100 mg/L غلظ��ت
م��ورد بررسی قرار گرفت که نتای��ج آن در نمودار 5 نشان داده 

شده است. 
همان‌طورک��ه از نم��ودار مشخص است با افزای��ش pH کارایی 
 pH در COD ح��ذف کاهش ‌یافت و بیشتری��ن کارایی حذف
 COD اسی��دی به‌دست آمد به طوری‌که می��زان درصد حذف
در pH معادل 3 برابر 93/58 درصد بود. در pH اسیدی )3 تا 
5( ب��ا برقراری جریان الکتریکی یون‌های +Fe2 تولید می‌شود و 
به عن��وان کاتالیزور باعث تجزیه H2O2 می‌شود که حاصل این 
واکنش‌ها تولید رادیکال هیدروکسی��ل هست و این رادیکال‌ها 
  H2O2 ،pH می‌شوند اما در مقادیر بالای COD باع��ث حذف
ناپای��دار است و ممکن است ب��ه آب و اکسیژن تبدیل شود که 
در ای��ن صورت توانای��ی اکسیداسیون خ��ود را از دست خواهد 
داد همچنی��ن در محیط‌های قلیای��ی رادیکال هیدروکسیل در 
صورت تولید شدن کارایی اکسیداسیون آن کاهش پیدا می‌کند 
از ط��رف دیگر افزای��ش pH محلول باعث می‌ش��ود که فرایند 
الکتروفنتون متوق��ف و فرایند انعقاد جایگزین شود و در نتیجه 
ای��ن روند کاه��ش کارایی فرایند را به دنب��ال خواهد داشت در 
مطالع��ه‌ای که Virkutyte و همکار ب��ر روی حذف TOC و 
نیترات از محیط‌های آبی توسط فرایند الکتروفنتون انجام دادند 
pH بهین��ه را 2/2 به‌دست آوردند. در مطالعات Virkutyte و 
 Akyol و همکاران و مطالعه Babuponnusami ،همکاران
و همک��اران مقدار pH بهین��ه در فرایند الکتروفنتون را 3 بیان 

کردند )26، 29، 30(.
در مطالع��ه انج��ام ش��ده از Zhou و همک��اران ک��ه از فرایند 
الکتروفنت��ون جهت ح��ذف Methyl Red استف��اده کردند 
 Reactive و همک��اران ک��ه حذف رن��گ Chiou و مطالع��ه
Black5 را ب��ه وسیل��ه فراین��د الکتروفنتون بررس��ی کردند 
مشخص شد که افزایش مقدار pH باعث کاهش کارایی می‌شود 

١٧ 

 

 فراينداز كه و همكارانش  Yangدر يك مطالعه از . )28( )2مستقيم مصرف كننده راديكال هيدروكسل خواهد بود (واكنش 

بهينه  H2O2از فاضلاب صنايع داروسازي استفاده كردند و مقدار  CODشبه فنتون به همراه امواج ماكروويو براي حذف 

و همكاران  Atmacaو همچنين مطالعه  و همكاران Babuponnusami. در مطالعه )19( تعيين كردند mg/L 130 مصرفي را

  .)29, 17(به نتايج مشابهي رسيدند 

)1(  

                                                        H2O2 + OH•                     HO2
• + H2O  

)2(  

HO2
• + OH•                      H2O + O2  

  الكتروفنتون: فرايند كاراييبر  pHتغييرات  اثر

اين پارامتر به طور مستقيم و شيميايي هست  هاي واكنش در گذاراز مهمترين پارامترهاي تاثير محلول يكي pH مقدار

دهد در اين مطالعه جهت  هاي هيدروكسيل را تحت تاثير قرار مي مستقيم اكسيداسيون تركيبات آلي و توليد راديكالغير

 غلظت در را pH 10 -3الكتروفنتون، مقادير  فرايندناشي از فاضلاب صنايع داروسازي توسط  CODبر حذف  pHارزيابي اثر 

mg/L 100 H2O2  ولتاژ ،v 20 و زمان min 30 نشان داده شده است.  5كه نتايج آن در نمودار  مورد بررسي قرار گرفت  

 اسيدي pHدر  CODحذف  كارايييافت و بيشترين  حذف كاهش  كارايي pHكه از نمودار مشخص است با افزايش طور همان

با  )5تا  3(اسيدي  pHدر بود. درصد  58/93 برابر 3معادل  pH در CODكه ميزان درصد حذف  دست آمد به طوري هب

شود كه حاصل اين  مي H2O2شود و به عنوان كاتاليزور باعث تجزيه  توليد مي +Fe2هاي  برقراري جريان الكتريكي يون

  pH ،H2O2شوند اما در مقادير بالاي  مي CODها باعث حذف  ها توليد راديكال هيدروكسيل هست و اين راديكال واكنش

ناپايدار است و ممكن است به آب و اكسيژن تبديل شود كه در اين صورت توانايي اكسيداسيون خود را از دست خواهد داد 

كند از  كارايي اكسيداسيون آن كاهش پيدا مي نهاي قليايي راديكال هيدروكسيل در صورت توليد شد همچنين در محيط

انعقاد جايگزين شود و در نتيجه اين روند  فرايندالكتروفنتون متوقف و  ندفرايشود كه  محلول باعث مي pHطرف ديگر افزايش 

و نيترات از  TOCبر روي حذف  و همكار Virkutyteاي كه  را به دنبال خواهد داشت در مطالعه فرايندكاهش كارايي 

و همكاران،  Virkutyteدست آوردند. در مطالعات  هب 2/2بهينه را  pHالكتروفنتون انجام دادند  فرايندهاي آبي توسط  محيط

Babuponnusami  مطالعه و همكاران وAkyol مقدار  و همكارانpH  26(بيان كردند  3الكتروفنتون را  فرايندبهينه در ,

29 ,30(.  
١٧ 

 

 فراينداز كه و همكارانش  Yangدر يك مطالعه از . )28( )2مستقيم مصرف كننده راديكال هيدروكسل خواهد بود (واكنش 

بهينه  H2O2از فاضلاب صنايع داروسازي استفاده كردند و مقدار  CODشبه فنتون به همراه امواج ماكروويو براي حذف 

و همكاران  Atmacaو همچنين مطالعه  و همكاران Babuponnusami. در مطالعه )19( تعيين كردند mg/L 130 مصرفي را

  .)29, 17(به نتايج مشابهي رسيدند 

)1(  

                                                        H2O2 + OH•                     HO2
• + H2O  

)2(  

HO2
• + OH•                      H2O + O2  

  الكتروفنتون: فرايند كاراييبر  pHتغييرات  اثر

اين پارامتر به طور مستقيم و شيميايي هست  هاي واكنش در گذاراز مهمترين پارامترهاي تاثير محلول يكي pH مقدار

دهد در اين مطالعه جهت  هاي هيدروكسيل را تحت تاثير قرار مي مستقيم اكسيداسيون تركيبات آلي و توليد راديكالغير

 غلظت در را pH 10 -3الكتروفنتون، مقادير  فرايندناشي از فاضلاب صنايع داروسازي توسط  CODبر حذف  pHارزيابي اثر 

mg/L 100 H2O2  ولتاژ ،v 20 و زمان min 30 نشان داده شده است.  5كه نتايج آن در نمودار  مورد بررسي قرار گرفت  

 اسيدي pHدر  CODحذف  كارايييافت و بيشترين  حذف كاهش  كارايي pHكه از نمودار مشخص است با افزايش طور همان

با  )5تا  3(اسيدي  pHدر بود. درصد  58/93 برابر 3معادل  pH در CODكه ميزان درصد حذف  دست آمد به طوري هب

شود كه حاصل اين  مي H2O2شود و به عنوان كاتاليزور باعث تجزيه  توليد مي +Fe2هاي  برقراري جريان الكتريكي يون

  pH ،H2O2شوند اما در مقادير بالاي  مي CODها باعث حذف  ها توليد راديكال هيدروكسيل هست و اين راديكال واكنش

ناپايدار است و ممكن است به آب و اكسيژن تبديل شود كه در اين صورت توانايي اكسيداسيون خود را از دست خواهد داد 

كند از  كارايي اكسيداسيون آن كاهش پيدا مي نهاي قليايي راديكال هيدروكسيل در صورت توليد شد همچنين در محيط

انعقاد جايگزين شود و در نتيجه اين روند  فرايندالكتروفنتون متوقف و  ندفرايشود كه  محلول باعث مي pHطرف ديگر افزايش 

و نيترات از  TOCبر روي حذف  و همكار Virkutyteاي كه  را به دنبال خواهد داشت در مطالعه فرايندكاهش كارايي 

و همكاران،  Virkutyteدست آوردند. در مطالعات  هب 2/2بهينه را  pHالكتروفنتون انجام دادند  فرايندهاي آبي توسط  محيط

Babuponnusami  مطالعه و همكاران وAkyol مقدار  و همكارانpH  26(بيان كردند  3الكتروفنتون را  فرايندبهينه در ,

29 ,30(.  
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و pH برابر 3 به عنوان بهینه به‌دست آمد )24، 31(.
بررسی تاثیر تغییرات ولتاژ بر کارایی فرایند الکتروفنتون:

در فرایندهای الکتروفنتون جهت تامین یون‌های فرو هیچ‌گونه 
م��واد شیمیایی ب��ه محلول اضافه نمی‌ش��ود و تنها منبع تامین 
یون‌ه��ای آهن محل��ول )+Fe2( در راکتور ب��رای انجام واکنش 
الکتروفنتون، الکترود آند آه��ن هست، ولتاژ اعمال شده جهت 
برق��راری جری��ان الکتریک��ی و تولی��د یون‌های آه��ن یکی از 
مهمتری��ن پارامترهای موثر در فرایند اس��ت. یون‌های آهن در 
فراین��د الکتروفنتون و فرایندهای فنتون��ی نقش اصلی را دارند 

 H2O2 و به‌عنوان کاتالیزور، تولید رادیکال هیدروکسیل توسط
را بهبود می‌بخشد. اهمی��ت یون‌های فرو به قدری است که در 
صورت فقدان آنه��ا پراکسید هیدروژن ب��ه تنهایی قادر نیست 
مولکول‌ه��ای بزرگ نظیر داروها و آنتی‌بیوتیک‌ها را اکسید کند 
در ای��ن فرایند فاکتور اصلی در تولی��د یون‌های آهن، تغییرات 
ولت��اژ اعمال ش��ده در سطح الکت��رود آند قربان��ی است )14(. 
غلظ��ت یون‌های آه��ن آزاد شده از الکترود آه��ن )واکنش 3(، 
انجام فرایند تجدید‌س��ازی یون‌های +Fe2 از طریق احیا مداوم 
یون‌ه��ای +Fe3 در سط��ح کاتد )واکن��ش 4( و سرانجام میزان 
رادیکال هیدروکسیل تولیدی ب��ا جریان الکتریکی اعمال شده 

کنترل می‌شود )14، 26(.

                                                                         )3(

                                                                   )4(
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نتیجه گیری 
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نتيجه گيري 

هاي  به منظور تصفيه فاضلاب ر اقتصاديظدر عين حال مناسب از ن هاي موثر و د تا روشتنامروزه اكثر محققان در تلاش هس
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هاي اكسيداسيون پيشرفته فرايندانعقاد به عنوان يك پيش تصفيه براي  فراينداستفاده از  كلوييد بالا هستندمواد معلق و 

و هم از لحاظ  كاراييكه هم از لحاظ  ها گردد.فرايندكه بار آلي كمي وارد اين  گردد و سبب مي واهد بودخبسيار مفيد 

انعقاد  فرايندروش موثر در تصفيه فاضلاب است. نتايج حاصل شده از  بنابراين اين روش به عنوان است.اقتصادي قابل توجيه 

مورد بررسي قرار گرفت و  7برابر  pHكلرايد و در   آلومينيوم پلي mg 200به اين ترتيب بود كه مقدار ماده منعقدكننده برابر 

 فرايندبود سپس پساب اين مرحله وارد مرحله الكتروفنتون شد كه در درصد  49حذف مواد آلي در اين مرحله  كارايي

و غلظت پراكسيد هيدروژن برابر  min 30 و زمان واكنش برابر v 20و مقدار ولتاژ برابر  3برابر  pHالكتروفنتون نيز در شرايط 

mg/L 100 مذكور به علت گسترده  فرايند در نهايت لازم به ذكر است كه در حذف مواد آلي حاصل شد.درصد  5/93 كارايي

پارامترهاي لازم براي محاسبه سينتيك واكنش الكتروفنتون در نظر گرفته نشد كه نياز به مطالعه بيشتر خواهد  ،شدن كار

  داشت. 
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استفاده كردند و مطالعه  Methyl Redالكتروفنتون جهت حذف  فرايندو همكاران كه از  Zhouدر مطالعه انجام شده از 

Chiou  و همكاران كه حذف رنگReactive Black5  الكتروفنتون بررسي كردند مشخص شد كه افزايش  فرايندرا به وسيله

  .)31, 24(دست آمد  هبه عنوان بهينه ب 3برابر  pHد و وش مي كاراييباعث كاهش  pHمقدار 

  الكتروفنتون: فرايند كاراييبررسي تاثير تغييرات ولتاژ بر 

شود و تنها منبع تامين  گونه مواد شيميايي به محلول اضافه نمي هاي فرو هيچ فنتون جهت تامين يونهاي الكتروفراينددر 

براي انجام واكنش الكتروفنتون، الكترود آند آهن هست، ولتاژ اعمال شده جهت ) در راكتور +Fe2هاي آهن محلول ( يون

 فرايندهاي آهن در  ست. يونا فرايندترين پارامترهاي موثر در هاي آهن يكي از مهم و توليد يون برقراري جريان الكتريكي

را بهبود  H2O2يد راديكال هيدروكسيل توسط عنوان كاتاليزور، تول هاي فنتوني نقش اصلي را دارند و بهفرايندالكتروفنتون و 

هاي  فقدان آنها پراكسيد هيدروژن به تنهايي قادر نيست مولكولصورت هاي فرو به قدري است كه در  اهميت يون .بخشد مي

هاي آهن، تغييرات ولتاژ اعمال شده  فاكتور اصلي در توليد يون فرايندرا اكسيد كند در اين  ها بيوتيك داروها و آنتيبزرگ نظير 

سازي  تجديد فرايند)، انجام 3 هاي آهن آزاد شده از الكترود آهن (واكنش غلظت يون .)14( استدر سطح الكترود آند قرباني 

راديكال هيدروكسيل توليدي با ) و سرانجام ميزان 4 در سطح كاتد (واكنش +Fe3هاي  از طريق احيا مداوم يون +Fe2هاي  يون

  .)26, 14( شود جريان الكتريكي اعمال شده كنترل مي

 

)3(                                                                        Fe                   Fe2+ + 2e-   

 )4(                                                                   Fe3+ + e-                      Fe2+ 

را بر  mg/L 100 برابر H2O2 و غلظت min 30و زمان تماس  3بهينه برابر  pHدر  v 10 - 30اثر مقادير ولتاژ بين  6نمودار 

 دهد. الكتروفنتون را نشان مي فرايند

افزايش يافت. علت اين است  درصد 5/93به  91به ترتيب از  CODحذف  كارايي v 20 به 10مطابق نمودار با افزايش ولتاژ از 

شود اين در حالي  مي آن راديكال هيدروكسيل توليد شدهو تبع  +Fe2كه افزايش جريان الكتريكي باعث افزايش توليد يون 

توان توجيه كرد كه با  را اين گونه مي فرايندكاهش يافت علت اين  CODحذف  كارايي v 30است كه با افزايش ولتاژ به 

) و همچنين تجزيه پراكسيد هيدروژن در ولتاژ بالا به آب باعث كاهش 5 نتشار اكسيژن از سطح كاتد (واكنشافزايش ولتاژ، ا

و همكاران نتايج  Ghoshو همچنين  همكاران و Ganzenkoو همكاران،  Akyolات در مطالع .شد CODكارايي حذف 
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به مطالعه بیشتر خواهد داشت. 
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Background and Objective: Wastewater from pharmaceutical industry has 
high chemical oxygen demand as a result of the presence of organic drugs and 
antibiotics. In order to meet the environmental requirements, several treatment 
methods like chemical and electrochemical methods have been widely applied 
due to their high ability to remove organic compounds from pharmaceutical 
wastewater. Therefore, the present study aimed to evaluate the efficiency of 
chemical coagulation/Electro-Fenton treatment method to degrade the organic 
matter-containing pharmaceutical industry wastewater.
Materials and Methods: The experimental tests were carried out using batch 
mode. The chemical coagulation process was evaluated as a function of aluminum 
chloride concentration (25-300 mg/L) and pH (3-10). The effluent from chemical 
coagulation process was transferred to Electro-Fenton reactor. Effects of H2O2 
concentration (100-4000 mg/L), reaction time (up to 120 min), voltage (10-30 
V), and pH (3-10) were evaluated. The removal efficiency was determined in 
term of COD removal.
Results: The results showed that the highest removal of COD in the chemical 
coagulation was 49% (coagulant dose of 200 mg/L, and pH of 7). In addition, the 
Electro-Fenton process could be eliminating of 93.5% of COD at the optimum 
conditions concentration (100 mg/L H2O2, voltage of 20, pH of 3, and contact 
time of 30 min). 
Conclusion: According to the results, it can be concluded that the combination 
of chemical and electrochemical processes was found to be effective methods 
for treatment of pharmaceutical wastewater in comparison to the application 
of each process separately. To reach to the maximum removal efficiency, the 
environmental parameters should be carefully controlled at their optimum values 
in each single process.
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