
مجله سلامت و محيط زیست، فصلنامه ي علمي پژوهشي
انجمن علمي بهداشت محيط ايران 

 دوره دهم، شماره دوم، تابستان 1396، صفحات 187 تا 198

بررسی کارایی فرایند پرسولفات فعال شده با حرارت در حذف 4،2-دی 
نیتروفنل از محیط‌های آبی با روش طراحي تركيبي مركزي 

رضا شکوهی، امیر شعبانلو، فهیمه زمانی*
گروه مهندسی بهداشت محیط، دانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشکی همدان، همدان، ایران 

واژگان کلیدی: تصفیه فاضلاب صنعتی، 4،2-
دی نیتروفنل، اکسیداسیون پیشرفته، پرسولفات 
فعال ش��ده حرارت��ی، روش طراح��ي تريكبي 

مركزي

پست الکترونیکی نویسنده مسئول:
f.zamani2016@yahoo.com 

Available online: http://ijhe.tums.ac.ir

 مقاله پژوهشی

زیست

چکـــيدهاطــــــلاعـــــــات مقــــــــاله:

تاریخ دریافت:               96/02/27 
تاریخ ویرایش:               96/05/18   

تاریخ پذیرش:               96/05/23    
تاریخ انتشار:                 96/06/29

زمین��ه و هدف: ترکیبات نیتروفنل جزء متداول‌ترین ترکیبات س��می موجود در پس��اب صنایع 
محس��وب می‌شوند، و در این میان 4،2-دی نیتروفنل )DNP-4 ,2( به‌عنوان سمی‌ترین ترکیب 
در این گروه مطرح اس��ت. هدف مطالعه حاضر بهینه‌س��ازی حذف DNP-4 ,2 با اس��تفاده از 

پرسولفات فعال شده به روش حرارتی با کاربرد روش طراحی ترکیبی مرکزی بود. 
روش بررس��ی: ای��ن مطالعه تجربی در یک راکتور حرارتی به حج��م L 4/‌5 و بصورت منقطع 
انجام شد. در این مطالعه روش طراحي تريكبي مركزي همراه با روش پاسخ سطح برای طراحی 
آزمایش و بهینه‌س��ازی پارامترهایی نظیر pH اولیه محلول، غلظت‌ پتاسیم پرسولفات و دما مورد 
اس��تفاده قرار ‌گرفت. همچنین تاثیر غلظت DNP-4 ,2 و زمان تماس در ش��رایط بهینه بررسی 

شد. 
یافته‌ها: نتایج حاصل از این مطالعه نشان داد کارایی حذف DNP-4 ,2 با افزایش دما و غلظت 
 2, 4-DNP افزایش می‌یابد. شرایط بهینه برای حذف 99 درصد pH پرسولفات پتاسیم و کاهش
در غلظت اولیه برابر mg/L 10، زمان تماس min 30، دمای C° 60، غلظت پرسولفات پتاسیم
 50 mg/L4 ,2 به-DNP برابر 5 بدست آمد. در شرایط بهینه افزایش غلظت pH 10 و mM 

کارایی حذف را به 73 درصد کاهش داد. 
نتیجه‌گیری: این مطالعه نش��ان داد اس��تفاده از فرایند پرس��ولفات فعال ش��ده با حرارت در 

تجزیه DNP-4 ,2 مناس��ب اس��ت و پارامتر دما )p<0/0001( تاثیرگذار‌ترین متغیر‌ اس��ت. 

Please cite this article as: Shokohi R, Shabanloo A, Zamani F. Evaluation of efficiency of persulfate activated with heat in 2,4-dinitrophenol degradation 
from aqueous solution by central composite design method. Iranian Journal of Health and Environment. 2017;10(2):187-98.
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مقدمه
یکی از متداول‌ترین ترکیباتی که می‌تواند از پساب‌های صنعتی 
ب��ه محیط راه یابد و کیفیت مناب��ع آبی پذیرنده را کاهش دهد، 
ترکیبات نیتروفنل اس��ت )1(. این ترکیبات به‌طور گس��ترده‌ای 
در صنایع دارویی، نس��اجی، رنگ سازی، لاستیک‌سازی، تولید 
آفت‌کش‌ها و مواد منفجره مصرف و در نهایت از طریق پساب 
خروج��ی صنایع به منابع آبی وارد می‌ش��ود )3-1(. با توجه به 
اثرات منفی این گروه از ترکیبات در بهداشت و سلامت انسان 
و محیط زیست، سازمان حفاظت محیط زیست آمریکا ترکیبات 
نیتروفن��ل را به‌عنوان آلاینده‌ه��ای دارای اولوی��ت طبقه‌بندی 
کرده و خواس��تار کاه��ش غلظت این گروه ترکیب��ات به کمتر 
از ng/L 10 در آب‌های طبیعی ش��ده اس��ت. مطابق مطالعات 
و بررس��ی‌های انجام شده س��می‌ترین و مقاوم‌ترین ترکیب در 
2,4-Dinitrophenol 2,4-( این گروه، 2،4 دی نیتروفن��ل
DNP( اس��ت )DNP .)3 ،1-4 ,2  یک ماده جامد کریستالی 
 ،‌)pKa‌=4/03( زرد رن��گ، زیس��ت تجزیه ناپذی��ر، اس��یدی
سرطان زا )2( و با وزن مولکولی کم و دارای خاصیت تجمعی 
در باف��ت چربی اس��ت. یک��ی از دلایل اصلی ایج��اد پایداری 
ش��یمیایی DNP-2,4 ب��ه وج��ود گروه نیترو در س��اختار آن 
نس��بت داده می‌ش��ود )4(. روش‌ه��ای مختلف��ی نظیر؛ جذب 
س��طحی، ترس��یب ش��یمیایی، تبخیر، فرایند‌ه��ای بیولوژیکی، 
س��وزاندن برای حذف DNP-2,4 استفاده شده است اما این 
روش‌ها اشکالاتی مانند حساسیت کم و هزینه بالا دارند )1، 2، 
5(. این ترکیب به دلیل س��میت بالا مقاوم به تصفیه بیولوژیکی 
اس��ت )Jonidi Jafari .)6  و هم��کاران در س��ال 2013 به 
تجزیه بیولوژیکی DNP-2,4 با استفاده از لاکاز تثبیت شده بر 
 2,4-DNP روی نانو ذرات سیلیکا پرداختند. بیشترین تجزیه
پس از h 12 تماس به‌دس��ت آم��د )1(. تجزیه DNP-2,4 با 
به‌کارگیری ترکیبی از فرایندهای کاویتاس��یون هیدرودینامیکی 
اکسیداس��یون   ،(Hydrodynamic cavitation (HC))
ش��یمیایی و پیشرفته در سال 2013 توس��ط Bagal و همکار 
مورد بررس��ی قرار گرف��ت. در این مطالعه تاثیر کاویتاس��یون 
هیدرودینامیکی ترکیب شده با فرایندهای اکسیداسیون شیمیایی 

نظی��ر )HC/Na2-S2O8/FeSO4،HC/H2O2( و همچنی��ن 
ترکیب کاویتاس��یون هیدرودینامیکی  و اکسیداس��یون پیشرفته 
ش��رایط  در   )HC/Fe/H2O2،HC/FeSO4/H2O2( نظی��ر 
بهینه، pH=4 و دمای C° 35 با فش��ار ورودی  4bar آزمایش 
ش��د. نتایج نش��ان داد بالاترین کارایی حذف DNP-2,4 با به 
کارگیری فرایند HC/Fenton حاصل شد )4(. نیاز به شرایط 
دمایی خاص، لزوم سازگار کردن میکروارگانیسم‌ها با آلاینده و 
شرایط شیمیایی فاضلاب و زمان تماس بالا در بیشتر فرایندهای 
بیولوژیکی سبب شده است محققان روش‌ها و فرایندهای دیگر 
را نیز مورد توجه قرار دهند )7، 8(. در مطالعات صورت گرفته 
 Oxidation Processes‌) فرایندهای اکسیداس��یون پیشرفته
رادیکال‌ه��ای  تولی��د  دلی��ل  ‌Advanced)، ب��ه   (AOP)
اکس��یدکننده قوی مانند رادیکال‌های هیدروکس��یل )•OH( با 
پتانسیل اکسیداس��یون برابر با E⁰= 2/8 در حذف آلاینده‌های 
آل��ی مق��اوم موف��ق عم��ل کرده‌ان��د )9، 10(. در فرایند‌ه��ای 
PS )S2O8 با 

2- (PS)( اکسیداس��یون ش��یمیایی، پرس��ولفات
داش��تن پتانسیل اکسیداس��یون )E⁰=2/01V( بالاتر و پایداری 
بیشتر در مقایسه با دیگر اکسیدکننده‌های متداول نظیر؛ پراکسید 
MnO4( یک 

هی��دروژن )H2O2(، ازن ) O3( و پرمنگن��ات )‌-
اکسیدکننده نوظهور است )PS .)11 به دلیل داشتن حلالیت بالا 
در آب، پایداری در دمای اتاق، واکنش غیر انتخابی با آلاینده‌ها 
و قدرت اکسید‌کنندگی بالا در سال‌های اخیر بسیار مورد توجه 
قرار گرفته اس��ت )14-12(. از آن‌جایی‌که واکنش‌های PS در 
 PS دمای اتاق غالبا به کندی انجام می‌ش��وند، لذا فعال س��ازی
لازم اس��ت )PS .)16 ،15  به طور موثری به وس��یله حرارت، 
ن��ور UV، فل��زات واس��طه )+Men( و فلزات صف��ر ظرفیتی 
فعال می‌ش��ود. به محض فعال‌س��ازی ‌PS، باند‌های O-O در 
 )SO4

ساختار PS شکسته می‌شوند و رادیکال‌های سولفات )‌•
با قدرت اکس��ید‌کنندگی برابر با ‌E⁰= 2/67 V تولید می‌ش��ود 
)12(. واکنش 1 فعال‌سازی حرارتی PS را نشان می‌دهد )17(.

	30°C < T < 90°C      	S2O8
2- + heat →2 SO4

	 )1(
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مواد و روش‌ها
 - مواد و وسایل:

  (K2S2O8) پتاسیم پرسولفات ،(C6H4N2O5) 2 ،4 دی نیتروفنل
اسیدسولفوریک (H2SO4)، سدیم هیدروکسید (NaOH)، از 
ش��رکت مرک )Merck( آلمان تهیه شد. از pH متر دیجیتالی 
 UV-Vis اس��پکتروفتومتر  و   )Sensual( سنس��وال م��دل 
DR5000 ساخت ش��رکت )HACH( و گرم‌کننده مجهز به 

ترموستات و پمپ هوادهی مدل SB-8808 استفاده شد.
- مشخصات پایلوت و روش کار: 

این پژوهش در پاییز س��ال 1395 در آزمایش��گاه ش��یمی آب 
و فاضلاب دانش��کده بهداشت دانش��گاه علوم پزشکی همدان 
انجام ش��د. طرح ش��ماتیک و اجزای پایلوت مورد استفاده در 
این مطالعه در شکل 1 نشان داده شده است. راکتور حرارتی به 
ش��کل مکعب مستطیل از جنس پلکسی گلاس و دارای جریان 
منقط��ع به حجم L 4/5 به طور کامل با نمونه پر ش��د. افزایش 
ح��رارت در راکتور حاوی PS و DNP-2,4 با یک گرم‌کننده 
اتوماتیک مجهز به ترموس��تات با دقت ‌C° 2± انجام ش��د. به 
 2,4-DNP منظ��ور ممانع��ت از تبخیر و اختلال در س��نجش
از یک مبرد برگش��تی با جریان آب س��رد اس��تفاده شد. جهت 
اختلاط محتویات داخل راکتور از یک پمپ هوا با دبی حجمی 
L/min 12 و افش��انک تعبیه شده در کف راکتور استفاده شد. 
 PS در ابتدا راکتور از نمونه پر شد سپس غلظت‌های مورد نیاز
از محلول مادر آن )g 1 پرس��ولفات پتاسیم در mL 1000 آب 
مقطر( تهیه و مصرف گردید، در مرحله  بعد pH با استفاده از 
اسید سولفوریک M 0/1 و سود N 0/1 تنظیم شد. در حالی‌که 
دم��ای محتویات راکت��ور با اس��تفاده از گرم‌کنن��ده اتوماتیک 
مجه��ز به ترموس��تات تنظیم ش��د و ب��ا اس��تفاده از پمپ هوا 
محتویات داخل راکتور مخل��وط گردید، غلظت‌های مورد نظر 
DNP-2,4، از محلول استوک آن آزمایش شدند. نمونه‌گیری 
در زمان مش��خص و توس��ط پی پ��ت mL 5 صورت گرفت. 
مقدار جذب DNP-2,4 به روش قرائت مس��تقیم با استفاده از 
س��ل کوارتز و به وسیله دستگاه اس��پکتروفتومتر UV-Vis در 
طول موج nm 360 صورت گرفت. در پایان بعد از بهینه‌سازی 

 واسطهفلزات  ،UVحرارت، نور  يلهبه وس يطور موثر به  PS .)16, 15( لازم است PS يشوند، لذا فعال سازيانجام م يبه كند
)Men+ (سازي شود. به محض فعال يفعال م يتيفلزات صفر ظرف و PS ، يها باند O-O  در ساختارPS شوند و  يشكسته م

SO4 سولفات ( يها يكالراد
 PS يحرارت يساز فعال 1واكنش  .)12( شود يم يدتول =�V 67/2 E  برابر با يكنندگ يد) با قدرت اكس•

  .)17( دهد مي نشان را

S2O8
2- + heat →2 SO4  30�C < T < 90�C  1 

  ها مواد و روش

  وسايل: و مواد-

 از ،(NaOH) هيدروكسيد سديم ،(H2SO4) اسيدسولفوريك  (K2S2O8)پرسولفات ، پتاسيم (C6H4N2O5)دي نيتروفنل2،4
 UV-Vis DR5000 اسپكتروفتومتر و )Sensual( سنسوال مدل ديجيتالي متر pH از .شد تهيه آلمان )Merck( مرك شركت
  .شد استفادهSB-8808  مدل هوادهي پمپ و ترموستات به مجهز كننده گرم و )HACH( شركت ساخت

  مشخصات پايلوت و روش كار: -

در آزمايشگاه شيمي آب و فاضلاب دانشكده بهداشت دانشگاه علوم پزشكي همدان انجام شد.  1395اين پژوهش در پاييز سال 
نشان داده شده است. راكتور حرارتي به شكل مكعب  1طرح شماتيك و اجزاي پايلوت مورد استفاده در اين مطالعه در شكل 

به طور كامل با نمونه پر شد. افزايش حرارت در راكتور  L  5/4مستطيل از جنس پلكسي گلاس و داراي جريان منقطع به حجم
انجام شد. به منظور ممانعت از تبخير و  C  ° 2±مجهز به ترموستات با دقت يككننده اتومات يك گرمبا  DNP-2،4و  PSحاوي 

از يك مبرد برگشتي با جريان آب سرد استفاده شد. جهت اختلاط محتويات داخل راكتور از يك  DNP-2،4اختلال در سنجش 
غلظتسپس در ابتدا راكتور از نمونه پر شد و افشانك تعبيه شده در كف راكتور استفاده شد.  L/min 12پمپ هوا با دبي حجمي 

 pH بعد در مرحله  ،گرديدآب مقطر) تهيه و مصرف  mL 1000 پرسولفات پتاسيم در g 1( آن از محلول مادر PSهاي مورد نياز 
كننده اتوماتيك  گرمبا استفاده از  محتويات راكتوركه دماي  تنظيم شد. در حالي N 1/0و سود  M 1/0اسيد سولفوريك  با استفاده از

از  ،DNP-2،4هاي مورد نظر  غلظت ،مجهز به ترموستات تنظيم شد و با استفاده از پمپ هوا محتويات داخل راكتور مخلوط گرديد
 DNP-2،4صورت گرفت. مقدار جذب  mL5 گيري در زمان مشخص و توسط پي پت  نمونه آزمايش شدند. محلول استوك آن

صورت  nm  360   در طول موج UV-Visدستگاه اسپكتروفتومتر  ستفاده از سل كوارتز و به وسيلهبه روش قرائت مستقيم با ا
 5در محدوده  DNP-2،4اثر غلظت  اوليه محلول، pHو  PS غلظت سازي سه پارامتر اصلي شامل دما، در پايان بعد از بهينهگرفت. 

اثر هم افزايي تجزيه در شرايط بهينه نيز ف بررسي شد، همچنين بر كارايي حذ min 70تا  0محدوده و زمان ماند در  mg/L 50تا 
  بدست آمد:  1 معادله استفاده ازبا  DNP-2،4 مشاهده شده كارايي حذف مشخص شد.

0
0

100%      1  

به ترتيب غلظت اوليه و غلظت  Ctو  C0 است،درصد بر حسب  DNP-2،4كارايي حذف مشاهده شده  Xه: معادلكه در اين 
 است.  mg/Lبر حسب  DNP-2،4نهايي 

س��ه پارامتر اصلی ش��امل دما، غلظت PS و pH اولیه محلول، 
اث��ر غلظت DNP-2,4 در محدوده 5 ت��ا mg/L 50 و زمان 
ماند در محدوده 0 تا min 70 بر کارایی حذف بررس��ی ش��د، 
همچنین اثر هم افزایی تجزیه در شرایط بهینه نیز مشخص شد. 
کارایی حذف مش��اهده شده DNP-2,4 با استفاده از معادله 1 

بدست آمد: 
						    

	
 2,4-DNP کارایی حذف مش��اهده شده X :که در این معادله
بر حس��ب درصد اس��ت، C0 و Ct به ترتی��ب غلظت اولیه و 

غلظت نهایی DNP-2,4 بر حسب mg/L است. 

ش��کل 1- راکتور مورد اس��تفاده در پژوه��ش )1. راکتور منقطع 
2.گرم‌کنن��ده 3.  مبرد برگش��تی 4. ورودی آب س��رد 5. خروجی 
آب س��رد pH . 6 متر 7. پمپ هوا 8. شلنگ هوا 9. افشانک هوا 

10.محل نمونه‌گیری(

یافته‌ها 
- بهینه‌سازی حذف DNP-2,4 به روش پاسخ سطح:

مطابق با مطالعات صورت گرفته س��ه پارامت��ر اصلی در زمینه 
فعال‌س��ازی حرارت��ی PS ش��امل pH اولیه محل��ول، غلظت 
PS و دما بود. پارامتر‌هایی که ثابت در نظر گرفته ش��د شامل: 

 خروجي. 5

P  .و دما بود
 پارامترها مي

 يوش طراح
ي پاسخ آمار

 يبرا گرفت،
ر  عنوان متغي

5 سرد آب ودي
  )گيري

PSحلول، غلظت 

كم محدوده. بود
مطالعه رو يندر ا
شده با روش آ ب
گ قرار استفاده رد

مشاهده شده به

 

ورو. 4 برگشتي 
گ نمونه محل. 10 

مح يهاول pH مل
ب mg/L10  ادل
شدند. د يگذار م
1، αيب) ترك

مور يندافر سازي
حذف م يي كارا

  طراحي شد. 

 2،4-DNP  

1-  α- 

5 3 
5 5/2  

40 30 

مبرد.  3 كننده م
هوا افشانك. 9

شام PS يحرارت 
معا DNP-2،4ت 

نام 1 جدول طابق
α- ،1 - ،0 ،1ح (

س بهينه و زمايش
De شد. استفاده

آزمايش 20طح، 

حذف سازيهينه

 سطوح

α1+  0 

19 7 

1210 5/7  

760 50 

گرم. 2 منقطع ور
 هوا شلنگ. 8 

  سطح: خ
يساز فعال ينهزم

mi 30 و غلظت
مط و انتخاب فته
(C در پنج سطح

R آز طراحي براي
esign-Expert 7

سط جو در پن رها
  

به هايرمتغي منه

 واحدنه
α+ 

- 1 

mM 5/2  
0C 70 

راكتو. 1( وهش
هوا پمپ. 7 متر

پاسخ روش به 2
در ز يرامتر اصل

in شامل: زمان 

گرف صورت هاي
Central compo

(Respo RSM

7,1,3 شيآزما ل
يرجه به تعداد متغ

دام و سطوح -1

 نشانهيرغ

 Aمحلول ه

 PS B يهول

 Cحرارت

پژو در استفاده د
م pH. 6 سرد ب

DNP-2،4 حذف

رت گرفته سه پار
ر نظر گرفته شد

هآزمون پيش و ه
 osite design)

onse Surface M

ليو تحل يطراح 
گرفته شد. با توج

جدول 

 متغ

pH  يهاول
او غلظت
ح درجه  

مورد راكتور - 1 
آب

   
ح سازيبهينه

مطالعات صور با
كه ثابت در هايي

مشابه مطالعات س
 CCD يمركز 

Methodology

نرم افزارظور از 
 (پاسخ) در نظر گ

شكل

  
ها يافته

-
ب مطابق
هپارامتر

براساس
يبيترك

(سطح 

منظ ينا
وابسته (
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  10mg/L 2,4 مع��ادل-DNP 30 و غلظ��ت min زم��ان
ب��ود. مح��دوده کم��ی پارامترها براس��اس مطالعات مش��ابه و 
پی��ش آزمون‌های ص��ورت گرفته انتخ��اب و مطابق جدول 1 
نام‌‌گذاری ش��دند. در این مطالعه روش طراحی ترکیبی مرکزی 
 CCD (Central composite design) در پن��ج س��طح 
)α+ ،1+ ،0 ،-1 ،-α( ترکی��ب ش��ده با روش آماری پاس��خ 
 RSM  (Response Surface Methodology) س��طح
برای طراحی آزمایش و بهینه س��ازی فرایند مورد استفاده قرار‌ 
گرف��ت، برای این منظور از نرم افزار طراحی و تحلیل آزمایش 
Design-Expert 7.1.3 استفاده شد. کارایی حذف مشاهده 
ش��ده به عنوان متغير وابسته )پاسخ( در نظر گرفته شد. با توجه 

به تعداد متغیرها و در پنج سطح، 20 آزمايش طراحي شد. 

2,4-DNP جدول 1- سطوح و دامنه‌ متغير‌هاي بهينه‌سازي حذف

 خروجي. 5

P  .و دما بود
 پارامترها مي

 يوش طراح
ي پاسخ آمار

 يبرا گرفت،
ر  عنوان متغي

5 سرد آب ودي
  )گيري

PSحلول، غلظت 

كم محدوده. بود
مطالعه رو يندر ا
شده با روش آ ب
گ قرار استفاده رد

مشاهده شده به

 

ورو. 4 برگشتي 
گ نمونه محل. 10 

مح يهاول pH مل
ب mg/L10  ادل
شدند. د يگذار م
1، αيب) ترك

مور يندافر سازي
حذف م يي كارا

  طراحي شد. 

 2،4-DNP  

1-  α- 

5 3 
5 5/2  

40 30 

مبرد.  3 كننده م
هوا افشانك. 9

شام PS يحرارت 
معا DNP-2،4ت 

نام 1 جدول طابق
α- ،1 - ،0 ،1ح (

س بهينه و زمايش
De شد. استفاده

آزمايش 20طح، 

حذف سازيهينه

 سطوح

α1+  0 

19 7 

1210 5/7  

760 50 

گرم. 2 منقطع ور
 هوا شلنگ. 8 

  سطح: خ
يساز فعال ينهزم

mi 30 و غلظت
مط و انتخاب فته
(C در پنج سطح

R آز طراحي براي
esign-Expert 7

سط جو در پن رها
  

به هايرمتغي منه

 واحدنه
α+ 

- 1 

mM 5/2  
0C 70 

راكتو. 1( وهش
هوا پمپ. 7 متر

پاسخ روش به 2
در ز يرامتر اصل

in شامل: زمان 

گرف صورت هاي
Central compo

(Respo RSM

7,1,3 شيآزما ل
يرجه به تعداد متغ

دام و سطوح -1

 نشانهيرغ

 Aمحلول ه

 PS B يهول

 Cحرارت

پژو در استفاده د
م pH. 6 سرد ب

DNP-2،4 حذف

رت گرفته سه پار
ر نظر گرفته شد

هآزمون پيش و ه
 osite design)

onse Surface M

ليو تحل يطراح 
گرفته شد. با توج

جدول 

 متغ

pH  يهاول
او غلظت
ح درجه  

مورد راكتور - 1 
آب

   
ح سازيبهينه

مطالعات صور با
كه ثابت در هايي

مشابه مطالعات س
 CCD يمركز 

Methodology

نرم افزارظور از 
 (پاسخ) در نظر گ

شكل

  
ها يافته

-
ب مطابق
هپارامتر

براساس
يبيترك

(سطح 

منظ ينا
وابسته (

 
 
 
 
 
 
  

  

  يج:نتا واريانس آناليز-

بيني كند. براي اين است كه بتواند نتايج را با دقتي مناسب پيش انتخاب يك مدل مناسب براي سيستم  اولين مرحله در آناليز نتايج
داري آن از آناليز واريانس  استفاده شد. معمولا براي ارزيابي مدل و امتحان معني )Quadratic( منظور از مدل پيشنهادي درجه دوم

ANOVA شود. نتايج استفاده ميANOVA 2،4 مربوط به حذف-DNP ند يابا استفاده از فرPS/Heat  نشان داده  2در جدول
مدلي هاي باقيمانده در سيستم در نهايت توجه به پارامتر در مدل باقي ماند. با 1/0كمتر از  P-valueهايي با شده است، فاكتور

  دهد:را نشان مي مدل پيشنهادي 2 معادلهارائه شد.  DNP-2،4حذف  كاراييبراي پيش بيني 
X ʹ=+102,4 -3,32×A +3,4425×B +3,06063×C   2  

بر  PS معادل Bبدون واحد،  pH معادل Aاست، درصد بر حسب  DNP-2،4كارايي حذف پيش بيني شده  'X: معادلهكه در اين 
 .شد بيني پيش 3توسط نرم افزار به صورت جدول  ينهبه يطشرا ، همچنينC°بر حسب   معادل حرارت Cو  mMحسب 

  DNP-2،4مربوط به معادله حذف  ANOVAنتايج  -2جدول 
P-value F-value Mean square DF Sum of squares Source 

< 0001/0  40/46  84/5626  3 52/16880  Model 

0280/0  84/5  56/707  1 56/707  A ( pH) 

0065/0  77/9  08/1185  1 08/1185  B (PS) 

< 0001/0  61/123  88/14987  1 88/14987  C (Temperature) 

  26/121  16 09/1940  Residual 

< 0001/0  20/4545  35/176  11 89/1939  Lack of Fit 

  039/0  5 19/0  Pure Error 

   19 16/18820  Cor.total 

  
  DNP-2،4حذف  يندموثر در فرا هايپارامتر بهينه مقادير - 3 جدول

پارامتر  مقدار واحد  هاي سيستم 
 pH    5  محلول اوليه
 PS  mM 10 غلظت
 0C 60  دما

02/99 درصد شده  بينيپيش حذف كارايي  
18/98 درصد  شده مشاهده حذفكارايي   

  

 :DNP-2،4 حذف سيستم در رگرسيوني هايشاخص-

عبارت است از نسبت مجموع مربعات  يينتب يب. ضرشود مي ارزيابيR2  يينتب يبشده با استفاده از ضر يشنهادمدل پ كيفيت

 - آنالیز واریانس نتایج:
اولی��ن مرحل��ه در آنالیز نتایج انتخاب یک مدل مناس��ب برای 
سیس��تم است که بتواند نتایج را با دقتی مناسب پیش ‌بینی کند. 
 )Quadratic( برای این منظور از مدل پیش��نهادی درجه دوم
استفاده شد. معمولا براي ارزيابي مدل و امتحان معني‌‌داري آن از 
 ANOVA استفاده مي‌شود. نتایج ANOVA آناليز واريانس
 PS/Heat 2,4 با اس��تفاده از فرایند-DNP مربوط به حذف
در جدول 2 نشان داده شده است، فاکتور‌هایی با p کمتر از 0/1 
در مدل باقی ماند. با‌ توجه به پارامتر‌های باقیمانده در سیستم در 
نهایت مدلی برای پیش بین��ی کارایی حذف DNP-2,4 ارائه 

شد. معادله 2 مدل پیشنهادی را نشان می‌دهد:

2,4-DNP مربوط به معادله حذف ANOVA جدول 2- نتایج

 2,4-DNP کارایی حذف پیش بینی شده X’ :که در این معادله
بر حس��ب درصد اس��ت، A معادل pH بدون واحد، B معادل 
 ،°C مع��ادل حرارت  بر حس��ب C و mM ب��ر حس��ب PS
همچنین ش��رایط بهینه توس��ط نرم افزار ب��ه صورت جدول 3 

پیش‌ بینی شد.

)2(

  يج:نتا واريانس آناليز-

بيني كند. براي اين است كه بتواند نتايج را با دقتي مناسب پيش انتخاب يك مدل مناسب براي سيستم  اولين مرحله در آناليز نتايج
داري آن از آناليز واريانس  استفاده شد. معمولا براي ارزيابي مدل و امتحان معني )Quadratic( منظور از مدل پيشنهادي درجه دوم

ANOVA شود. نتايج استفاده ميANOVA 2،4 مربوط به حذف-DNP ند يابا استفاده از فرPS/Heat  نشان داده  2در جدول
مدلي هاي باقيمانده در سيستم در نهايت توجه به پارامتر در مدل باقي ماند. با 1/0كمتر از  P-valueهايي با شده است، فاكتور

  دهد:را نشان مي مدل پيشنهادي 2 معادلهارائه شد.  DNP-2،4حذف  كاراييبراي پيش بيني 
X ʹ=+102,4 -3,32×A +3,4425×B +3,06063×C   2  

بر  PS معادل Bبدون واحد،  pH معادل Aاست، درصد بر حسب  DNP-2،4كارايي حذف پيش بيني شده  'X: معادلهكه در اين 
 .شد بيني پيش 3توسط نرم افزار به صورت جدول  ينهبه يطشرا ، همچنينC°بر حسب   معادل حرارت Cو  mMحسب 

  DNP-2،4مربوط به معادله حذف  ANOVAنتايج  -2جدول 
P-value F-value Mean square DF Sum of squares Source 

< 0001/0  40/46  84/5626  3 52/16880  Model 

0280/0  84/5  56/707  1 56/707  A ( pH) 

0065/0  77/9  08/1185  1 08/1185  B (PS) 

< 0001/0  61/123  88/14987  1 88/14987  C (Temperature) 

  26/121  16 09/1940  Residual 

< 0001/0  20/4545  35/176  11 89/1939  Lack of Fit 

  039/0  5 19/0  Pure Error 

   19 16/18820  Cor.total 

  
  DNP-2،4حذف  يندموثر در فرا هايپارامتر بهينه مقادير - 3 جدول

پارامتر  مقدار واحد  هاي سيستم 
 pH    5  محلول اوليه
 PS  mM 10 غلظت
 0C 60  دما

02/99 درصد شده  بينيپيش حذف كارايي  
18/98 درصد  شده مشاهده حذفكارايي   

  

 :DNP-2،4 حذف سيستم در رگرسيوني هايشاخص-

عبارت است از نسبت مجموع مربعات  يينتب يب. ضرشود مي ارزيابيR2  يينتب يبشده با استفاده از ضر يشنهادمدل پ كيفيت
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:2,4-DNP شاخص‌های رگرسیونی در سیستم حذف - 
کیفیت مدل پیشنهاد شده با استفاده از ضریب تبیین R2 ارزیابی 
می‌ش��ود. ضریب تبیین عبارت است از نسبت مجموع مربعات 
تش��ریح ش��ده به مجموع مربعات کل و مق��دار عددی آن بین 
0 – 1 تغیی��ر می‌کن��د، هر چه مقدار R2 به 1 نزدیک‌تر باش��د 
مدل انتخابی اعتبار بیش��تر دارد، وقتی R2 بیش��تر از 0/9 باشد 
با اطمینان می‌توان مدل پیش��نهاد شده را برای بهینه‌سازی پاسخ 
بکار برد. در این مورد R2  برابر 0/9 اس��ت که نش��ان می‌دهد 

مدل دارای دقت قابل قبولی است.

 - بررس��ي تاثي��ر متقاب��ل pH اول��یه و غلظ��ت PS، تاثير 
متقابل غلظ��ت PS و دم��ا و تاثي��ر متقابل دم��ا و pH در 

:2,4-DNPحذف
 pH 2,4 را به عنوان تابعي از-DNP نم��ودار 1 کارایی حذف
و غلظت PS نشان مي‌دهد. ملاحظه می‌شود با افزایش غلظت 
PS و ب��ا کاهش pH کارایی حذف افزایش می‌یابد. به گونه‌ای 
ک��ه در ‌pHه��ای کمتر از 5 و PS بیش��تر از mM 10 کارایی 
حذف بیش از 66/5 درصد مش��اهده ش��د. در نمودار 2، تاثير 
متقاب��ل غلظت PS و دما بر کارایی حذف DNP-2,4 نش��ان 
داده ش��ده اس��ت. همانطور که در این نمودار مشاهده می‌شود 
ب��ا افزایش دم��ا و افزایش غلظت PS کارای��ی حذف افزایش 
 10 mM  60 و غلظت °C می‌یاب��د، به گونه‌ای که در دم��ای
از PS کارایی بیش از 76/75 درصد اس��ت. در نمودار 3، تاثیر 
متقابل دما و pH بر روی کارایی حذف DNP-2,4 نشان داده 
ش��ده است. این نمودار نش��ان می‌دهد با افزایش دما و کاهش 

2,4-DNP 4 ,2 افزایش می‌یابد. کارایی حذف جدول 3- مقادیر بهینه پارامتر‌های موثر در فرایند حذف-DNP کارایی حذف pH
در  pH  کمت��ر از 5 و در دمای بیش از C° 60 حدود  75/76 

درصد بدست آمد.

نمودار 1- کارایی حذف DNP-2,4 به‌عنوان تابعي از pH و 
)30 min 10، زمان mg/L 2,4 برابر-DNP( PS غلظت

 يمدل انتخاب
 ين. در ابرد 

-2،4حذف 

با  و PSظت 
 از بيش ذف

ت. همانطور 
 C°ي ر دما

2،4-حذف  
. يابد يم يش

mi 30(  

تر باشد م يكنزد 
كارب پاسخ زي

در pHل دما و 

غلظ يشود با افزا
m 10  حذكارايي

ن داده شده است
كه د يا به گونه 
كارايي يرو بر 

2, 4-DNP يافزا

m 10، زمان in

1به  R2 مقدار 
سابهينه براي را 

تاثير متقابلما و 

شو ي. ملاحظه م
P از  بيشترmM

 DNP-2،4 نشا
يابد، يم يشافزا

pHتقابل دما و 

Pحذف  كارايي 

 .ست آمد

 

D-2،4 برابر g/L

هر چه كند،يم ر
شده پيشنهاد ل
  .است 

دم و PSغلظت 

PS دهدمي نشان
PSو  5كمتر از  

حذف كاراييبر 
P  حذف اكارايي

مت يرتاث ،3نمودار 
pH و كاهش 

دستب درصد 7/75

PS )DNPظت 

ييرتغ 1 – 0 ين ب
مدل توانيم ينان
قبولي قابل دقت

Pغقابل تم ، تاثير

Sغلظت  و pHز 

هاي pHدر  كه 
دما ب و PSظت 

PS غلظت يشا

نم در. استرصد 
دما يشد با افزا

°C 60 76  حدود

غلظ و pHعي از 

آن ب يمقدار عدد
يباشد با اطم 9/0

د داراي مدل هد

PSغلظت  و يه

عنوان تابعي از ه
ك اي گونه به. ابد
متقابل غلظ تاثير ،

دما و افزا يشفزا
در 75/76از  يش

دهد يدار نشان م
C از بيش دماي 

عنوان تابعي به 2،4

 مربعات كل و م
9از  يشترب R2 ي

دهيت كه نشان م

اولي pHمتقابل  

 DNP-2،4 به را
يامي افزايش ف
،2نمودار  در .شد

شود با افز يهده م
يب ييكارا PSاز  

نمود ين است. ا
در و 5 از كمتر 

DNP-4حذف  

شده به مجموع 
يدارد، وقت يشتر

 R  است 9/0برابر

تاثير بررسي
DNP:  

حذف كارايي 1 
 pH حذ كارايي

ش مشاهدهرصد 
نمودار مشاه ين

mM  10غلظت 
نشان داده شده 
  pHحذف در  

ييكارا -1ودار 

يحتشر
ياعتبار ب
R2مورد 

  

-

نمودار
كاهش

د 5/66
كه در ا

و غل 60
DNP

كارايي

 
نمو

 

نمودار 2- کارایی حذف DNP-2,4 به‌عنوان تابعي از غلظت 
)30 min 10، زمان mg/L  2,4 برابر-DNP( و دما PS

mi 30(  

 30(  

مربوط  ييرا
ا به صورت 

 يزانمد لذا م
. شودمي سبه

m 10، زمان in

min زمان ،10

كار يشترينمجزا ب
دما و PS ييكارا

بدست آمدرصد 
محاس) مجزا رت

  
g/L برابر  2،4-

 

 mg/L برابر  2

ست در كاربرد م
شد. ك ييكارا ش
د 18/98 كارايي 
صو به Heat و 

P دما  و)DNP-

pH )DNP-2،4

ر كه مشخص اس
يش هم سبب افزا

PS/Heat يندار

PS ييموع كارا

PSعي از غلظت 

Hاز دما و  تابعي 

  

ه است. همانطور
با يهن اجزا تصف
فر يبيكاربرد ترك

 PS/مجم منهاي)
 بود.صد 

عنوان تابعي به 2،4

D-2،4 عنوان به

Heat/PS: 

نشان داده شده ي
ست. توام كردن

است اما در كصد 
Heat/ يندافر يي

درص 18/59 ربراب 

DNP-4حذف  

DNPحذف  يي

S يندافر در جزيه

اييسهصورت مقا
حذف ا ييكارا 
درص 5/3 و 35/

يبه صورت: كارا
PS/Heat يندرا

ييكارا -2ودار 

كارا -3نمودار 

تج افزايي هم
ص به 4نمودار  ر
درصد 35/ 5 با 

/5برابر  يبه ترت
مورد ب يندر ا ي
فر يبرا يهتجز ي

نمو

 

-
در نتايج

PSبه 

مجزا به
ييافزا هم
ييافزا هم

mi 30(  

 30(  
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. شودمي سبه

m 10، زمان in

min زمان ،10

كار يشترينمجزا ب
دما و PS ييكارا

بدست آمدرصد 
محاس) مجزا رت

  
g/L برابر  2،4-
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شد. ك ييكارا ش
د 18/98 كارايي 
صو به Heat و 

P دما  و)DNP-

pH )DNP-2،4

ر كه مشخص اس
يش هم سبب افزا

PS/Heat يندار

PS ييموع كارا

PSعي از غلظت 

Hاز دما و  تابعي 

  

ه است. همانطور
با يهن اجزا تصف
فر يبيكاربرد ترك

 PS/مجم منهاي)
 بود.صد 

عنوان تابعي به 2،4

D-2،4 عنوان به

Heat/PS: 

نشان داده شده ي
ست. توام كردن

است اما در كصد 
Heat/ يندافر يي

درص 18/59 ربراب 

DNP-4حذف  

DNPحذف  يي

S يندافر در جزيه

اييسهصورت مقا
حذف ا ييكارا 
درص 5/3 و 35/

يبه صورت: كارا
PS/Heat يندرا

ييكارا -2ودار 

كارا -3نمودار 

تج افزايي هم
ص به 4نمودار  ر
درصد 35/ 5 با 
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مورد ب يندر ا ي
فر يبرا يهتجز ي

نمو

 

-
در نتايج

PSبه 

مجزا به
ييافزا هم
ييافزا هم

نمودار 3- کارایی حذف DNP-2,4 به‌عنوان تابعی از دما و 
)30 min 10، زمان mg/L  2,4 برابر-DNP( pH

  يج:نتا واريانس آناليز-

بيني كند. براي اين است كه بتواند نتايج را با دقتي مناسب پيش انتخاب يك مدل مناسب براي سيستم  اولين مرحله در آناليز نتايج
داري آن از آناليز واريانس  استفاده شد. معمولا براي ارزيابي مدل و امتحان معني )Quadratic( منظور از مدل پيشنهادي درجه دوم

ANOVA شود. نتايج استفاده ميANOVA 2،4 مربوط به حذف-DNP ند يابا استفاده از فرPS/Heat  نشان داده  2در جدول
مدلي هاي باقيمانده در سيستم در نهايت توجه به پارامتر در مدل باقي ماند. با 1/0كمتر از  P-valueهايي با شده است، فاكتور

  دهد:را نشان مي مدل پيشنهادي 2 معادلهارائه شد.  DNP-2،4حذف  كاراييبراي پيش بيني 
X ʹ=+102,4 -3,32×A +3,4425×B +3,06063×C   2  

بر  PS معادل Bبدون واحد،  pH معادل Aاست، درصد بر حسب  DNP-2،4كارايي حذف پيش بيني شده  'X: معادلهكه در اين 
 .شد بيني پيش 3توسط نرم افزار به صورت جدول  ينهبه يطشرا ، همچنينC°بر حسب   معادل حرارت Cو  mMحسب 

  DNP-2،4مربوط به معادله حذف  ANOVAنتايج  -2جدول 
P-value F-value Mean square DF Sum of squares Source 

< 0001/0  40/46  84/5626  3 52/16880  Model 

0280/0  84/5  56/707  1 56/707  A ( pH) 

0065/0  77/9  08/1185  1 08/1185  B (PS) 

< 0001/0  61/123  88/14987  1 88/14987  C (Temperature) 

  26/121  16 09/1940  Residual 

< 0001/0  20/4545  35/176  11 89/1939  Lack of Fit 

  039/0  5 19/0  Pure Error 

   19 16/18820  Cor.total 

  
  DNP-2،4حذف  يندموثر در فرا هايپارامتر بهينه مقادير - 3 جدول

پارامتر  مقدار واحد  هاي سيستم 
 pH    5  محلول اوليه
 PS  mM 10 غلظت
 0C 60  دما

02/99 درصد شده  بينيپيش حذف كارايي  
18/98 درصد  شده مشاهده حذفكارايي   

  

 :DNP-2،4 حذف سيستم در رگرسيوني هايشاخص-

عبارت است از نسبت مجموع مربعات  يينتب يب. ضرشود مي ارزيابيR2  يينتب يبشده با استفاده از ضر يشنهادمدل پ كيفيت

پارامترهای سیستم
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:PS/Heat هم افزایی تجزیه در فرایند - 

نتایج در نمودار 4 به صورت مقایسه‌ای نشان داده شده است. 
همانطور که مشخص اس��ت در کاربرد مجزا بیشترین کارایی 
مربوط به PS با 35/5 درصد کارایی حذف است. توام کردن 
اجزا تصفیه با هم س��بب افزایش کارایی ش��د. کارایی PS و 
دما به صورت مجزا به ترتیب برابر 35/5 و 3/5 درصد اس��ت 

 
 4                   )-2,4

DNP   
mg/L 10  min 30( 

  
       2,4-DNP:  

     pH  PS              . 5 
              min 70     2,4-DNP  

 3/99   .   
  
  

  
  
  























 
 


 




)



( 

                                                              /













       

 


 



)




(

(min) 


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اما در کاربرد ترکیبی فرایند PS/Heat کارایی 98/18 درصد 
بدس��ت آمد ل��ذا میزان هم‌افزای��ی در این م��ورد به صورت: 
 Heat و PS منهای مجموع کارایی PS/Heat کارایی فرایند
به صورت مجزا محاسبه می‌شود. هم‌افزایی تجزیه برای فرایند  

PS/Heatبرابر 59/18 درصد بود.

نمودار 4- کارایی حذف پارامترهای موثر در فرایند به صورت مجزاء، ترکیبی و هم افزایی تجزیه پارامترها در شرایط بهینه
)30 min 10، زمان mg/L  2,4 برابر-DNP( 

:2,4-DNP بررسی تاثیر زمان ماند در حذف - 
بعد از بهینه کردن فاکتورهای pH، غلظت PS و دما، تاثیر تغییر 
زمان ماند در ش��رایط بهینه مورد بررس��ی قرار گرفت. نمودار 

5 قس��مت الف، نتای��ج این بخش را نش��ان می‌دهد، همانطور 
که مش��خص اس��ت در پایان min 70 از فرایند کارایی حذف 

DNP-2,4  برابر 99/3 درصد بدست آمد. 

 2,4-DNP نمودار 5- الف-تاثیر زمان ماند بر کارایی حذف
2,4-DNP در شرایط بهینه در حذف غلظت‌های مختلف PS/Heat ب-کارایی فرایند
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:2,4-DNP بررسی تاثیر غلظت - 
همانط��ور ک��ه در نمودار 5 قس��مت ب، ملاحظه می‌ش��ود، با 
افزای��ش غلظت DNP-2,4 از 5 به mg/L 10 کارایی فرایند 
از 99/9 به  98/8 درصد کاهش یافت. با افزایش غلظت آلاینده 
به mg/L 25 کارایی به طور قابل توجهی کاهش یافت و پس 
از آن با افزایش بیشتر غلظت DNP-2,4 کارایی فرایند تقریبا 

ثابت شد.

بحث
روش بهینه‌سازی موجود در نرم افزار، جهت رسیدن به بیشترین 
کارای��ی حذف DNP-2,4 مورد اس��تفاده قرار گرفت. بنابراین 
هدف پاس��خ، بیشینه‌‌س��ازی تعیین ش��د. حد پایین راندمان 7/5 
درصد انتخاب ش��د که کمترین میزان مش��اهده ش��ده در نتایج 
تجربی اس��ت و حد ب��الای آن بر روی 100 درصد تنظیم ش��د 
زیرا بالا‌ترین مقدار نظری است. شرایط بهینه توسط نرم افزار به 
صورت جدول 3 پیش‌ بینی شد، سپس آزمایش بهینه با توجه به 
مقادیر پارامتر‌های ذکر ‌ش��ده انجام شد و نتیجه در همان جدول 
ارائه ش��د. همان‌طور که مش��اهده می‌شود کارایی حذف تجربی 
خطایی حدود 0/8 درصد نسبت به راندمان پیش ‌بینی شده دارد 
 pH .و این اختلاف کم نشان‌دهنده اعتبار مدل برازش شده است
محلول در فرایندهای اکسیداس��یون به وسیله PS فعال شده به 
روش حرارتی به دلیل تشکیل رادیکال‌های سولفات نقش مهمی 

 2,4-DNP ادامه نمودار 5- الف-تاثیر زمان ماند بر کارایی حذف
2,4-DNP در شرایط بهینه در حذف غلظت‌های مختلف PS/Heat ب-کارایی فرایند

  

 
  
 

 5         DNP-2,4    Heat/PS        
 2,4-DNP  

    2,4-DNP:  

    5         DNP-2,4  5  mg/L 10    9/99   
8/98    .    mg/L  25              
 2,4-DNP      .  

  
  
            2,4-DNP  .     

     .   5/7              
     100         .        3 

                      . 
        8/0             

      .  pH      PS        
       )18(. PS   2       )HSO4

- (  
  )SO4 (   . SO4     O2         H2SO5   

 )  3  4(.   

S2O8
2- 

+ H
+ →HS2O8

-→HSO4
- 
+ SO4     2 













     

 


 



)




(

2,4 DNP (mg/L)



دارد )PS .)18 مطابق واکنش 2 در شرایط اسیدی به بی‌سولفات 
HSO4( و سولفور تترا اکسید )SO4( تجزیه می‌شود. همچنین 

-(
SO4 در شرایط اسیدی ضعیف به O2 و در شرایط اسیدی قوی 

نیز به H2SO5  تجزیه می‌شود )واکنش 3 و 4(. 

2
شرایط اسیدی-ضعیف واکنش 3 

شرایط اسیدی- قوی واکنش 4

بنابراین پیش‌بینی می‌ش��ود علت تجزی��ه کمتر DNP-2,4 در 
‌pHهای 3 و ‌4، تجزیه کاتالیس��تی _ اسیدی پرسولفات باشد. 
همچنین با افزایش pH به محدوده خنثی و قلیایی رادیکال‌های 
رادیکال‌ه��ای  و  داده  واکن��ش   OH-/ H2O ب��ا  س��ولفات 

هیدروکسیل تولید می‌شوند )‌واکنش 5 و 6(.

5
    6

رادیکال‌های هیدروکس��یل اگر چه در مقایس��ه با رادیکال‌های 
س��ولفات پتانس��یل اکسیداس��یون بالاتری دارند ول��ی به دلیل 
واکن��ش انتخاب��ی به آس��انی به وس��یله گونه‌ه��ای غیر هدف 
ربایش می‌ش��وند و یا تبدیل به پراکسید هیدروژن می‌شوند در 

S2O8
2- + H+ →HS2O8

-→HSO4
- + SO4

SO4→ SO3 + 1/2O2

   H2SO5→SO4 + H2O

SO4
• + H2O→OH• + SO4

2-

SO4
•+ OH→OH• + SO4
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حالی‌که رادیکال‌های س��ولفات دارای واکنش انتخابی هستند. 
اختلاف در مکانیس��م‌های واکنش نیز می‌تواند منجر به تفاوت 
در میزان تجزیه DNP-2,4 در ش��رایط اسیدی و قلیایی شود 
زیرا رادیکال‌های س��ولفات از طریق مکانیس��م انتقال الکترون 
واکنش می‌دهن��د در صورتی‌که رادیکال‌های هیدروکس��یل از 
طری��ق ربودن هی��دروژن از باندهای C-H ، N-H و O-H و 
افزودن آن به بخش اولفین��ی و یا حلقه‌های آروماتیک واکنش 
می‌دهند. دما در تجزیه آلاینده‌ها با اس��تفاده از پرسولفات فعال 
ش��ده با حرارت نقش مهمی را ایف��ا می‌کند )11(. در پژوهش 
Ji و هم��کاران در س��ال 2014 نیز بیش��ترین ح��ذف آترازین 
)Atrazine( در pH براب��ر ب��ا 5 بدس��ت آمد که ب��ا مطالعه 
حاض��ر همخوانی دارد. افزایش و ی��ا کاهش pH از این مقدار 
در اکسیداس��یون آترازین اثر بازدارندگی نشان داد )19(. مطابق 
نم��ودار 5 با افزایش دما کارایی حذف DNP-2,4 به صورت 
 40 ،30 °C( خط��ی افزایش می‌یابد. کلیه واکنش‌ها در دماهای
،50، 60، 70( ب��ا ضریب همبس��تگی R2 که همواره بزرگتر از 
0/9 اس��ت، انجام می‌شوند. ش��کافت باند )PS )-O-O تابع 
دمای واکنش اس��ت و با افزایش دما ن��رخ تجزیه‌ PS افزایش 
می‌یابد )20، 21(. دمای بالا انرژی کافی برای جداس��ازی باند 
)O-O-( از پرس��ولفات را فراه��م می‌کن��د و گونه‌های فعال 
SO4 و -OH به آسانی تولید می‌شوند، در نتیجه تجزیه 

مانند -•
آلاینده‌ مورد نظر سریع‌تر اتفاق می‌افتد )22(. لازم به ذکر است 
اگرچه دمای بالا برای تخریب ترکیبات آلی به وسیله PS فعال 
شده حرارتی سودمند است اما ممکن است واکنش‌های ربایشی 
)مانند رادیکال-رادیکال و یا رادیکال‌های غیر هدف( و کاهش 
PS به سرعت و هم زمان اتفاق بیفتند، که سبب کاهش کارایی 
PS می‌ش��وند بنابراین تعیین دمای بهینه ضروری است )11(. 
نتای��ج پژوهش Potakis و همکاران در فرایند اکسیداس��یون 
بیس‌فنولBisphenol A(  A( به وسیله پرسولفات فعال شده 
با حرارت نش��ان داد ب��ا افزایش دما از 40 ب��ه C° 70 کارایی 
ح��ذف بیس‌فنول A  افزایش یافت که مطاب��ق با نتایج مطالعه 
حاضر اس��ت )23(. نتایج غلظت PS به دلیل تاثیر مس��تقیم آن 
بر غلظت تعادلی رادیکال سولفات یک فاکتور مهم و تاثیرگذار 

در فرایند اکسیداسیون PS فعال شده حرارتی به شمار می‌رود 
)24(. ل��ذا تاثیر آن ب��ر کارایی فرایند ح��ذف DNP-2,4 در 
غلظت‌های mM 5 تا 25 آزمایش ش��د. رادیکال‌های سولفات 
در مقایس��ه با آنیون پرس��ولفات پتانس��یل اکسیداس��یون/ احیا 
بالاتری دارن��د و توانایی تخریب اکثر آلاینده‌های آلی را دارند 
)4(. در ی��ک دم��ای ثابت عملک��رد رادیکال‌ها ثاب��ت بوده و 
متناسب با غلظت پرسولفات است )24(. مطابق واکنش‌های 7 
و 8، بالا بودن غلظت PS می‌تواند موجب انتشار رادیکال‌های 
سولفات اضافی شود، س��پس این رادیکال‌ها به عنوان رادیکال 
اس��کاونجر (Radical Scavenger) عمل نموده و بر میزان 
تجزیه آلاین��ده اثر می‌گذارن��د )Asgari .)13 و همکاران در 
مطالعه بررسی کارایی پرسولفات و امواج مایکروویو در حذف 
پنتاکلروفنل نش��ان دادن��د افزایش غلظت ماده اکس��یدکننده تا 
مق��دار معینی کارایی فرایند را افزای��ش می‌دهد و پس از آن با 
افزایش بیشتر غلظت اکسیدکننده کارایی حذف کاهش خواهد 
یاف��ت )25(. غلظ��ت گونه‌های واکنش‌دهنده و در دس��ترس، 

محدود کننده واکنش است )26(.

     7
     8

زم��ان واکن��ش یک��ی دیگ��ر از پارامتره��ای موث��ر در فرایند 
اکسیداس��یون PS با اس��تفاده از حرارت است. با گذشت زمان 
تولید رادیکال‌های سولفات افزایش یافته و به موازات آن کارایی 
حذف آلاینده نیز افزایش می‌یابد )27(. همچنین با بیشتر شدن 
زمان واکنش، مدت زمان تماس آلاینده و اکس��یدکننده افزایش 
یافته و س��بب افزایش نرخ تجزیه آلاینده می‌شود )28(. در این 
مطالع��ه زمان بهینه، min 30  بدس��ت آمد و ب��ا افزایش زمان 
واکنش کارایی حذف آلاینده افزایش قابل توجهی نیافت. نتایج 
مطالعات مش��ابه نش��ان می‌دهد با افزایش زمان واکنش کارایی 
افزایش یافته ولی پس از زمان بهینه کارایی فرایند ثابت می‌ماند 
که مطابق با نتایج این مطالعه است )29(. جدول 4 نتایج حاصل 

از مطالعات مشابه را نشان می‌دهد.

	S2O8
2- + SO4

• →HS2O8
- + SO4

	SO4
•→ S2O8

2- + SO4
•
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نتیجه‌گیری
این مطالعه نشان داد استفاده از روش RSM جهت بهینه‌سازی 
بهترین ش��رایط بهره‌ب��رداری به منظور حداکث��ر تجزیه‌ -2,4
DNP مناسب است و در بین پارامترهای مورد بررسی دما به  
دلیل داش��تن  p کوچکتر )p<0/0001( تاثیرگذارترین پارامتر 
است. کارایی حذف در پایان min 30،  98/18 درصد بود و 
با افزایش زمان واکنش، افزایش محسوس��ی در کارایی حذف 
مش��اهده نشد. به گونه‌ای که در پایان زمان min 70، کارایی 
99/3 درصد ش��د لذا زمان min 30 ب��ه عنوان زمان بهینه در 
نظر گرفته ش��د. در ش��رایط بهینه این فرایند در حذف -2,4
DNP ح��دود 99 درص��د راندمان داش��ت. از عمده‌ترین 
کاس��تی‌های ای��ن مطالع��ه می‌توان ب��ه موارد زیر اش��اره 
کرد: بررس��ی فرایند بر روی نمونه واقع��ی به جای نمونه 
س��نتتیک، ارزیابی تاثیر مداخله‌گرها، مقایس��ه هزینه فرایند 
مورد استفاده با س��ایر فرایندهای قابل کاربرد، محدودیت 
دفع پس��اب بس��یار گرم، بررس��ی کارایی فرایند با استفاده 

از راکتور با جریان پیوس��ته.

PS/Heat جدول 4- تجزیه انواع آلاینده‌های آلی در محلول‌های آبی با استفاده از فرایند

تواند  مي PS، بالا بودن غلظت 8و  7 يها مطابق واكنش .)24( است پرسولفات غلظت با متناسب و بوده ثابت ها راديكال عملكرد
عمل  (Radical Scavenger) اسكاونجر يكالها به عنوان راد يكالراد ينشود، سپس ا يافسولفات اض يها يكالموجب انتشار راد

بررسي كارايي پرسولفات و امواج مايكروويو  همكاران در مطالعه و Asgari .)13( ندگذار مياثر  يندهآلا يهتجز يزاننموده و بر م
ز آن با دهد و پس ا كننده تا مقدار معيني كارايي فرايند را افزايش ميديافزايش غلظت ماده اكس در حذف پنتاكلروفنل نشان دادند

محدود  دهنده و در دسترس، واكنش يها غلظت گونه. )25( كننده كارايي حذف كاهش خواهد يافتافزايش بيشتر غلظت اكسيد
  .)26( استكننده واكنش 

S2O8
2- + SO4

• →HS2O8
- + SO4     7      

SO4
• + SO4

•→ S2O8
2-      8      

 يد. با گذشت زمان تولاستاستفاده از حرارت  با PS يداسيوناكس يندموثر در فرا يهااز پارامتر يگرد يكي واكنش زمان
 زمان شدن بيشتر با . همچنين)27( يابد مي افزايش نيز آلايندهحذف  كاراييو به موازات آن  يافته يشسولفات افزا يها يكالراد

مطالعه زمان  يندر ا .)28( شود مي آلاينده تجزيه نرخ افزايش سبب و يافته افزايش اكسيدكننده و آلاينده تماس زمان مدت واكنش،
نتايج مطالعات مشابه نشان  .يافتن يقابل توجه افزايش يندهحذف آلا كاراييزمان واكنش  يشدست آمد و با افزاب min 30 ينه،به
ماند كه مطابق با نتايج اين مطالعه  از زمان بهينه كارايي فرايند ثابت مي پسدهد با افزايش زمان واكنش كارايي افزايش يافته ولي  مي

  دهد. ينشان م را مشابه مطالعات از حاصل نتايج 4 جدول .)29(است 

  

  PS/Heatاز فرايند  هاي آبي با استفاده هاي آلي در محلول تجزيه انواع آلاينده -4 جدول

 آلاينده غلظت شرايط انجام آزمايش نتايج منبع

  h 2حذف كامل پس از  )24(
pH=5، =دما°C 60 غلظت ،

 mM 1پرسولفات = 
Mµ 50 آترازين 

  h 1حذف كامل پس از  )21(
 ،g/L 1 غلظت سديم پرسولفات =

5/6  pH= ،= دما °C 70 
mg/L 20 فنول بيس A 

  h 2 حذف پس از درصد 73 )11(
    ، mM 86/1 = غلظت پرسولفات

 C 60° دما =
mM 265/0 آنتي پيرين  

)16(  
         برابربيشترين نرخ تجزيه 

  شد. 286/1 ×4-10
،       mM 1 غلظت پرسولفات =

5/7 pH== دما ، °C 70 
Mµ 50 ناپروكسن 

  min 30 حذف بعد درصد 99 ضرمطالعه حا
، =mM 1، 5 pH غلظت پرسولفات =

 C 60° دما=
mg/L 10 2، 4  - دي نيتروفنل 

  

تشکر و قدردانی
این مقاله حاصل )بخش��ی از( طرح تحقیقاتی با عنوان "بررسي 
كارايي پرس��ولفات فعال ش��ده با حرارت و چند كمك اكسيد 
كنن��ده در ح��ذف 2، 4 - دي نيتروفن��ل از محلول‌هاي آبي با 
روش طراحي تريكبي مركزي" مصوب دانش��گاه علوم پزشکی 
و خدم��ات بهداش��تی، درمان��ی هم��دان در س��ال 95 ب��ا کد 
9509235539 اس��ت که با حمایت دانش��گاه علوم پزشکی و 

خدمات بهداشتی، درمانی همدان اجرا شده است. 

ملاحظات اخلاقی
نویس��ندگان کلیه نکات اخلاقی ش��امل رضای��ت آگاهانه )در 
صورتی که مطالعه بر روی نمونه‌های انسانی انجام شده است(، 
حس��ن رفتار )در صورتی که مطالعه بر روی نمونه‌های انسانی 
یا حیوانات آزمایش��گاهی انجام شده است(، عدم سرقت ادبی، 
انتش��ار دوگانه، تحری��ف داده‌ها و داده‌س��ازی را در این مقاله 
  IR.UMSHA.REC.1396.421 رعایت کرده‌اند. کد اخلاق 

است.
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Background and Objective:  Nitrophenols are among the most common 
and toxic compounds in industrial effluents that 2, 4 dinitrophenol (2, 
4-DNP) is the most toxic compound in this group. The object of this study 
was to optimize the removal of 2, 4-DNP by thermally activated persulfate 
using a central composite design.
Materials and Methods: This study was performed on a batch thermal 
reactor with a volume of 4 L. In this study, a central composite design 
(CCD) with RSM method was used for designing and optimizing the 
operation parameters such as initial pH of solution, potassium persulfate 
concentration and temperature. The effect of 2, 4-DNP concentration and 
reaction time at optimum conditions were also investigated.
Results: The results indicated that the degradation rate of 2, 4-DNP was 
enhanced by increasing the concentration of persulfate and reducing 
temperature and pH. The optimum conditions for the highest degradation 
efficiency (99%) were  as initial concentration 10 mg/L, reaction time 30 
min, temperature 60 °C, Potassium persulfate concentration 10 mmol/L, 
and pH 5. At the optimum conditions, when 2, 4-DNP concentration was 
increased to 50 mg/L, the 2, 4-DNP degradation rate decreased to 73%.
Conclusion: This study indicated that the heat-activated PS oxidation 
could be an efficient approach for decomposition of 2, 4-DNP. Temperature 
was the most influential variable in this regard (p< 0.0001).

Please cite this article as: Shokohi R, Shabanloo A, Zamani F. Evaluation of efficiency of persulfate activated with heat in 2,4-dinitrophenol degradation 
from aqueous solution by central composite design method. Iranian Journal of Health and Environment. 2017;10(2):187-98.
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