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DEGRADAREA/MINERALIZAREA ANTIBIOTICELOR iN SOLUTII APOASE PRIN

APLICAREA PROCESELOR DE OXIDARE AVANSATA
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Emergentii farmaceutici sunt, in mare parte, reziduuri medicamentoase greu biodegradabile, care au o eficienta de
inlaturare de 20,0-50,0% prin aplicarea metodelor conventionale, comparativ cu eficienta inaltd obtinutd dupa aplicarea
proceselor de oxidare avansata. Obiectivul principal al acestei cercetari rezida in stabilirea parametrilor fizico-chimici
optimi care influenteaza procesele de oxidare avansatd a amoxicilinei (AMX) din solutie aposa. Au fost realizate mai
multe studii experimentale in vederea determindrii performantei de degradare si gradului de oxidare/mineralizare in
functie de valorea pH-ului, concentratia H,O; si a catalizatorilor (ioni Fe?* si dioxid de titan). Concentratiile initiale ale
reactantilor au variat in intervalul: 0,01-0,3 mM pentru ioni Fe?*, 0,1-0,5 g pentru TiO; si 1,0-5,0 mM pentru H,0,.
Oxidarea catalitici omogeni si eterogend a AMX s-a realizat la valoarea pH-ului de 2,2 pentru sistemul AMX/Fe?*/H,0,/UV
si de 3,5 pentru sistemul AMX/TiO2/H20, /UV.

Metodologia cercetarii include studiul proceselor de oxidare/mineralizare prin determinarea variatiei consumului
chimic de oxigen si a concentratiei substratului prin metode spectrofotometrice. Dupa stabilirea parametrilor fizico-chimici, s-a
obtinut cd amoxicilina din solutie apasa s-a degradat 90,0% si s-a oxidat/mineralizat 96,0% prin aplicarea reagentului
Fenton, iar pentru oxidarea fotocataliticda a AMX in prezenta dioxidului de titan performanta de degradare este de 65,0%,
iar gradul de oxidare/mineralizare — de 97,0%. Desi rezulta un grad de oxidare/mineralizare inalt, concentratia compusi-
lor remanenti este ridicatd (11,9-12,5 mgO/L), ceea ce indica prezenta unor compusi organici stabili.

Cuvinte-cheie: amoxicilind, oxidare cataliticdi omogend, reagent Fenton, oxidare catalitica eterogend, dioxid de
titan, degradare, oxidare/mineralizare.

DEGRADATION/MINERALIZATION OF ANTIBIOTICS FROM AQUEOUS SOLUTIONS BY THE

ADVANCED OXIDATION PROCESSES

Pharmaceutical compounds are mostly non-biodegradable drug residues that have a removal efficiency of 20.0-50.0%
by applying conventional methods, in comparison to the high efficiency obtained after the application of advanced
oxidation processes. The main objective of this research was to determine the optimal oxidation/mineralization conditions
according to the physico-chemical parameters such as pH value, oxidant (H,O,) and catalyst concentrations (Fe?* and
TiOy) that influence the oxidation of AMX and the evaluation of the degradation process of AMX in Fenton reagent and
titanium dioxide systems. Initial reactant concentrations ranged from 0.01 to 0.3 mM for Fe?*, 0.1 to 0.5 g for TiOzand 1.0
to 5.0 mM for H,O,. Homogeneous and heterogeneous oxidation of AMX was performed at a pH of 2.2 for the AMX/
Fe?*/H,0,/UV system and 3.5 for the AMX/TiO,/H,0,/UV system in aqueous solutions.

The research methodology includes the study of oxidation/mineralization processes by determining the variation of
chemical oxygen demand and substrate concentration using spectrophotometric methods. As a result of the process of
optimizing the physico-chemical parameters, it has obtained that the maximum rate of mineralization/oxidation by
Fenton oxidation achieved 96.0%, and the degradation rate — 90.0%. In the presence of titanium dioxide, efficiency is
lower for degradation rate — 65.0% and achieved 97.0% form oxidation/mineralization rate. Although a high rate of
oxidation/mineralization has been obtained, the COD values are high (11.9-12.5 mgO/L), which indicates the presence
of stable organic compounds.

Keywords: amoxicillin, homogeneous Fenton reaction, heterogeneous titanium dioxide reaction,
oxidation/mineralization, degradation.

Introducere

Ca rezultat al cresterii industrializarii a crescut si consumul de apd din sectoarele comunale, agricole si
industriale, ceea ce a dus la degradarea calitatii apei. Daca apele reziduale cu continut sporit de poluanti sunt
evacuate fard o epurare preventiva, provoacd un impact negativ puternic asupra mediului ambiant, creand dife-
rite probleme ecologice, mai ales pentru receptorii apelor naturale, iar mai apoi — asupra populatiei. in ultimii
ani, calitatea apei prezinta interes pentru mediul academic, deoarece, pe de-0 parte, poluantii evacuati sunt
toxici, greu degradabili, iar, pe de alta parte, se regasesc intr-0 mare diversitate, ceea ce ingreuneaza inlatura-
rea lor la statiile de epurare [1-3].

Ingrijorarea fata de contaminantii emergenti a crescut din cauza impactului lor negativ asupra ecosistemu-
lui [4] si reprezinta, de asemenea, 0 amenintare pentru sanatatea umana [5], deoarece apele uzate provenite
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de la industriile farmaceutice, spitale, precum si din gospodarii, sunt deversate fie in gurile de canalizare ale
apelor uzate menajere, fie in rauri, lacuri, iazuri etc. [6,7]. Dintre contaminantii emergenti, o atentie sporita
se acorda compusilor farmaceutici proveniti de la antibiotice. Aceste reziduuri sunt direct responsabile de
evolutia bacteriilor si a genelor rezistente la antibiotice. Conform datelor furnizate de OMS, 10,0% din medi-
camentele administrate de pacientii moldoveni sunt antibioticele. Un studiu realizat in 2014 a aratat ca in
Republica Moldova cele mai utilizate antibiotice au fost ampicilina, amoxicilina, cefalotina, cefamandolul
etc. Mai multi autori au raportat o concentratie notabild de AMX 1n efluentii unitatii de fabricatie, in apele de
suprafata, in efluentul statiei de epurare si in alte compartimente de mediu [4]. Prezenta acestui antibiotic
este determitata de faptul ca amoxicilina este utilizata in mod predominant atat in medicina umana, cat si in
medicina veterinara [8].

Metodele de epurare conventionale sau biologice, cum ar fi adsorbtia pe carbune activ, flocularea, coagularea,
biodegradarea sau biosorbtia etc., au o eficienta de 20,0-50,0%, deoarece aceste metode nu fac altceva decat
sa transfere poluantul dintr-o faza in alta [9]. Procesele de oxidare avansata (POA), precum fotocataliza directa
si indirecta [2,10], procesele Fenton si Fenton/UV [3,11], electro-Fenton [12], ultrasunetele [13] si alte pro-
cese hibride, se bazeaza pe generarea de radicali hidroxil (‘OH) si interactiunea lor cu poluantul, tranforman-
du-1in produsi de degradare mai putini toxici, CO- si H20 [5,8].

Oxidarea compusilor farmaceutici cu reagentul Fenton este 0 metoda convenabila de laborator, insa este
foarte importanta stabilirea conditiilor experimentale optime pentru a obtine un rezultat inalt de epurare [2,4].
Mecanismul de oxidare a poluantilor cu reagentul Fenton consta in interactiunea ionilor Fe?* cu H,O,, gene-
rand ioni Fe®* si radicali OH (Ec.(1)). lonii Fe** formati sunt redusi la Fe?* conform ecuatiei (2), dar aceastd
reactie are o constantda de viteza mica fata de procesul foto-Fenton, care difera prin reducerea fotochimica a
Fe** la hidrocomplecsi — [Fe(OH)?] (valoarea pH-ului 3,0), astfel regenerandu-se ionii de Fe?* (Ec.(3)) cu o
constanta de viteza mare, in functie de puterea sursei de radiatii UV [1,14].

Fe* + H,0; — Fe* + HO- + HO k = 76 Ms-! (1)
Fe’* + Hy,0, + H,0 — Fe(OH)* + HO» + H30" #=0.01 Ms- (2)
Fe(OH)** + hv — Fe* + HO- (3)
HO-+ H" +e — H,0 (4)

Oxidarea eterogena este la fel o metoda caracterizata de eficienta inaltd de degradare si oxidare/mineralizare
a antibioticelor [2,14]. Mecanismele de interactiune a compusilor organici cu dioxidul de titan sunt cunoscute
in literatura de specialitate [11,14,15]. Procesul de fotocataliza este determinat de iradierea catalizatorului cu
raze UV, iar ca raspuns la absorbtia acestor radiatii se pot forma diferite particule oxidative. Fotocatalizatorii
nu sunt implicati direct in oxidarea si mineralizarea AMX, insa asigurd conditiile necesare pentru formarea
oxidantilor (Ec.(5)-(9)).

2TiO, + hv — TiOs + € o + TiOz2 + h*y (5)
TiO2 + e v + H:02 — TiO, + OH + HO- (6)
TiO, + h*y, + OHs — TiO; + OH- (7
TiO, + h*w + H20 — TiO, +OH- + H* (8)
AMX + HO- — produse de degradare 9)

Conform literaturii de specialitate, s-a ajuns la concluzia ci fotocataliza omogena si eterogena este o me-
toda potentiald pentru degradarea AMX in conditii optime la concentratii mici de poluant, dar acest proces
trebuie adaptat la concentratii reale de substrat [2,3,10,11,15,16]. Ca urmare, prezentul studiu are ca scop
principal stabilirea parametrilor fizico-chimici de oxidare catalitici a AMX din solutie apoasa la concentratii
reale cu utilizarea reagentului Fenton si a dioxidului de titan in lipsa si in prezenta peroxidului de hidrogen.
Pentru a investiga procesul de degradare si oxidare/mineralizare, initial s-au stabilit timpul de reactie, con-
centratia de Fe?* si TiO2, concentratia H,O», concentratia substratului si valoarea pH-ului.

Metodologia cercetarii

Substantele utilizate in studiile experimentale au fost chimic pure. Amoxicilina sub forma de pulbere, cu
specificatiile prezentate in Tabelul 1, a fost furnizata de catre SA ,,Acros”. S-a preparat o solutie stoc apoasa
de 2,0 g/L de amoxicilind si din aceasta S-au pregatit solutii pentru curba de etalonare cu concentratii cuprinse
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intre 5,0 si 500,0 mg/L. In calitate de catalizatori s-a utilizat sarea Mohr ((NH4)2Fe(SO.)2 - 6 H,0, 99% (Eco-
chimie SRL) ca sursd de ioni Fe?* si dioxidul de titan sub forma de nanoparticule (Sigma-Aldrich, Germania),
iar peroxidul de hidrogen (30%, Sigma-Aldrich, Germania) s-a folosit in calitate de oxidant.

Tabelul 1

Structura chimici, formula moleculara si specificatiile amoxicilinei luate in studiu
pKa1=2.69 Structura chimica C16H19N305S
B : Masa moleculara 365.4 g/mol

HyC N T 1=

i@ /‘:f P ” Stare Solida

H ;J%L@’pxmg_s; Solubilitatea in api 3430 mg/L (la 298 K)
Hyh
pKa:=7.49
Formula moleculara

Echipamentul wutilizat in studiile experimentale si metodologia experimentului. Sistemele model cu con-
tinut de AMX au fost oxidate intr-un reactor de tip deschis cu o capacitate totala de 0,5 L si un volum de
solutie de lucru de 0,25 L, amplasat Intr-o camerd UV dotata cu lampa de tip Vilbert Lourmant VL 215 LC
(50/60 Hz) pozitionata orizontal deasupra reactorului. Cercetarile experimentale s-au realizat la temperatura
camerei — 20-22°C. Pentru ajustarea pH-ului s-a utilizat solutie de acid sulfuric concentrat (H2SO4, 98%, Acros).
Ajustarea valorii pH-ului s-a realizat cu ajutorul pH-metrului de tip Consort C3030. Solutiile au fost agitate
cu o vitezd de 500 rpm cu ajutorul agitatorului magnetic de tip Wiss Stir MSH-20D dotat cu stabilizator de
temperatura. Toate solutiile au fost preparate pe baza de apa distilata.

Metode de analiza

Spectrofotometria a fost aplicata pentru determinarile calitative si cantitative ale amoxicilinei prezente in
efluentii sintetici: concentratia antibioticului (Cy) si CCO; conform metodicelor [17,18] prin extragerea pro-
belor alicote din reactor la intervale selectate de timp: 1, 5, 10, 30, 60 min.

Concentratia compusilor organici a fost determinata din curba de etalonare y = 0.0016 [CCO] + 0.003,
unde coeficientul de corelatie este 0,9998. in baza valorilor CCOy obtinute practic, s-a calculat gradul de
oxidare si de mineralizare, conform relatiei (1):

Oxid/min (%) =£520=€€9%) ;1009 , (1)
€CO,
unde CCOy este valorarea CCOq la timpul 0, iar CCO.este valoarea CCO la timpul t (min).

Concentratia remanenta a substratului (AMX) — C; (mg/L) a fost determinatd din curba de etalonare,
conform ecuatiei drepte: y = 0,0009 x + 0,0041, unde coeficientul de corelatie este 0,9995. Legea Lambert-
Beer se respecta in intervalul de concentratie de la 5 pana la 400 mg/L. Mecanismul de formare a complexului
colorat este bazat pe diazotarea acidului sulfanilic cu ionul nitrit Tn mediul acid si cuplarea produsului cu
AMX 1n mediul alcalin cu utilizarea solutiei de Na,COs. Ca urmare, se formeaza un azocolorant gélbui, iar
absorbanta complexului format se masoara la 455 nm fatd de proba martor la spectrofotometrul UV-Vis T
80+. Performanta de degradare a fost calculata conform relatiei (2):

P (%) === x100% @)
0

Rezultate si discutii

Degradarea si oxidarea/mineralizarea AMX in sistemul AMX/Fe* |H,0,

Valoarea pH-ului afecteazi generarea radicalilor hidroxil si, in consecinti, eficienta oxidarii [19]. In acest
studiu au fost testate valori ale pH-ului in intervalul 2,9 pana la 6,5. La pH < 2,0, exista o inhibitie in forma-
rea radicalilor OH (Ec.(4)), iar la valori mai mari de 4,0 are loc precipitarea hidroxizilor de fier, inhiband atat
regenerarea speciei active Fe?*, cat si formarea radicalilor OH. Prin urmare, substratul din sistemul model
cercetat se oxideaza eficient la valoarea pH-ului cuprinsa intre 2,2 si 2,5 (Fig.1).
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Fig.1. Influenta valorii pH-ului asupra gradului de oxidare/mineralizare a AMX din solutie apoasa;
[AMX]0=200,0 mg/L, [Fe?*]o=16,8 mg/L, [H20,]¢=102,0 mg/L, CCOx=470,0 mgO/L.

Cantitatea de peroxid de hidrogen este un alt parametru care influenteaza procesul Fenton. Rezultatele
prezentate in Figura 2 au demonstrat ca in intervalul testat degradarea amoxicilinei a fost usor imbunatatita
atunci cand doza de H.O- a crescut de la 1,0 pana la 3,0 mM, iar pentru concentratii mai mari de H>O- viteza
de oxidare ramane practic neschimbata. Cresterea concentratiei de peroxid de hidrogen promoveaza un efect
inhibitor prin eliminarea radicalilor hidroxil si formarea unui alt radical (HO"), care are un potential de
oxidare considerabil mai mic decat radicalul OH (Ec.(2)) [2].

OH- + H,0, — HO," + H,0O (10)
@ Q4
) p—t = —_— 3
“ — _&—?
R 97 P A — X
2 e 2
. E / »x — g
On E o " o
03 °
(&) = o
o]
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Fig.2. Influenta concentratiei H,O, asupra gradului de degradare (a) si a gradului de oxidare/mineralizare (b) a AMX
din solutie apoasd; [AMX]o=200,0 mg/L, [Fe**]o=16,8 mg/L, pH=2,2, CCOx=470,0 mgO/L.

Un alt parametru important in eficinetizarea procesului de oxidare a AMX este doza de catalizator. A fost
studiata influenta concentratiei ionilor Fe?* asupra procesului de degradare a amoxicilinei, care actioneaza ca
catalizator la descompunerea peroxidului de hidrogen. Performanta de oxidare s-a evaluat prin valorile CCOt
si Ct la variatia concentratiei ionilor Fe** in intervalul 0,0-0,3 mM (Fig.3). S-a confirmat ca cantitatea de ca-
talizator are un rol important in procesul de oxidare a AMX. La concentratii mici de Fe?* valorile CCO; sunt
ridicate si ating CMA doar la 1800 s si 0,05 mM ioni Fe?*. Insa, la marirea, in continuare, a concentratiei

ionilor Fe?*, valorile CCO; se micsoreaza de 1,5-2,0 ori si gradul de oxidare/mineralizare (Oxid/min, %) se
mareste, neesential, In timp.
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Fig.3. Influenta concentratiei ionilor Fe?* asupra gradului de degradare (a) si a gradului de oxidare/mineralizare (b) a
AMX din solutie apoasd; [AMX],=200,0 mg/L, [H202]0=64,0 mg/L, pH=2,2, CCOx=470,0 mgO/L.

Dupa stabilirea parametrilor care influenteaza procesul de oxidare catalitica cu reagentul Fenton a AMX
din solutie apoasa, S-a realizat oxidarea amoxicilinei la 3 concentratii initiale (100, 200,0 si 300,0 mg/L). Pe
masurd ce concentratia initiald de AMX a crescut de la 100 la 300 mg/L, eficienta eliminarii a crescut de la
83,0 pana la 94,0% timp de 100 min. Valori maxime de indepartare a substratului de pana la 96,6% s-au in-
registrat la concentratia amoxicilinei de 300,0 mg/L, la un timp mai mare de 30 min. Rezultatele cercetarilor
releva faptul cd marirea concentratiei de amoxicilina necesitd doze mai mari de peroxid de hidrogen si ioni
ferosi in vederea obtinerii unei eficiente Tnalte de oxidare/mineralizare.

Tabelul 2
Cinetica de degradare a AMX din solutie apaosa la diferite concentratii initiale de antibiotic;
[Fe*10=16.8 mg/L, pH= 2,2, t=60 s

CoAMX, mg/L AC/At, M/s k, st tio, S

[HzOz]o =102,0 mg/L

105,0 2,73 x10°® 1,41 x 10 49
215,0 5,70 x 10°® 1,45 x 1072 48
305,0 8,06 x 10°® 1,44 x 10 48

Conform datelor prezentate in Tabelul 2, s-a constatat cd viteza de reactie depinde direct de concentratia
initiald al AMX si, respectiv, ea se mareste odatd cu marirea concentratiei substratului in solutia apoasa.

Degradarea si oxidarea/mineralizarea AMX in sistemul AMX/TiO2/H,0,/UV

Pentru a studia efectul pH-ului initial asupra fotodegradarii AMX, au fost realizate o serie de cercetari
experimentale in intervalul de pH de la 3,0 pana la 9,0, la concentratia AMX de 200,0 mg/L, a dioxidului de
titan de 100,0 mg/L si la concentratia H>O, de 34,0 mg/L [16]. Ca rezultat al cercetarilor de laborator, s-a
constatat ca amoxicilina se oxideaza eficient in prezenta peroxidului de hidrogen si dioxidului de titan la
iradiere cu raze UV in intervalul de pH 3,5-4,0. Degradarea AMX ajunge pana la 50,0% timp de 600 s, iar cu
marirea timpului de reactie sau a valorii pH-ului efectul de degradare se micsoreaz, ceea ce indica faptul ca
catalizatorul se inactiveaza in aceste conditii. Efectul pH-ului asupra degradarii antibioticelor poate fi explicat
luandu-se in considerare proprietatile atat ale catalizatorului, cat si ale amoxicilinei. Pe masura ce pH-ul
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creste, sarcina totala de suprafata a TiO> se schimba de la pozitiv (pKal=2,6) la negativ (pKa2=9,0), punctul de
incarcare zero fiind la pH de 6,4 [16,20]. La fel si pentru speciile ionice ale antibioticului: in mediul puternic
acid predomina sarcinile pozitive, iar in mediul alcalin AMX este Incarcata negativ. Cand pH-ul solutiei este
acid (pH < 3,0), atat TiO», cat si AMX sunt incarcate pozitiv. Deci, adsorbtia AMX pe TiO: este redusa.
Degradarea AMX la pH acid a fost mai mare in comparatie cu pH-ul neutru, fapt ce poate fi atribuit hidrolizei
amoxicilinei [15]. Cand pH-ul a fost alcalin, atat TiO, cat si AMX au fost incarcate negativ si intre TiO; si
AMX s-au creat forte respingatoare.

Pentru a studia efectul concentratiei fotocatalizatorului asupra degradarii AMX, concentratia TiO; a fost
variatd in intervalul 0,1, 0,2, 0,3, 0,4 si 0,5 g/L la pH optim de 3,8, iar restul parametrilor s-au pastrat constanti
[16]. Rezultatele cercetarilor sunt prezentate in Figura 4. Cresterea suplimentara a concentratiei de TiO> peste
0,3 g/L nu a produs o imbunatatire semnificativa a procesului de degradare si oxidare/mineralizare a antibio-
ticului (AMX), deoarece creste turbiditatea. Din rezultatele prezentate in Figura 4 au fost determinate constan-
tele de viteza (0,001 si 0,0009 s) in functie de concentratia TiO», ceea ce poate fi util, in special, pentru epu-
rarea unor volume relativ mai mari de apa uzata.

s y = 0.001x + 0.0542
/W = 0.9994
0.3 /n
Q) "y = 0.0009x + 0.0325
0 0.2 R?=0.9932
£
e *
01| Lt @0z
o .47 y=0.0005x- 0.0058
________ i R?=0.9973
-
0
0 100 200 300 400

t,s
-0-0.1g/L -0-0.2g/L 4 0.3g/L

Fig.4. Cinetica procesului de fotodegradare a AMX din solutie apoasa in functie de concentratia dioxidului de titan;
[AMX]0=200,0 mg/L, pH=3,8, UV-C (254 nm).

Prezenta oxidantului H20; in timpul procesului de oxidare fototcatalitica contribuie la cresterea formarii
de radicali OH; astfel, mareste rata de degradare si de oxidare/mineralizare [16]. In acest proces, H.O; inde-
plineste functii binare. In primul rand, accepta un electron fotogenerat din banda de conducere a semiconduc-
torului pentru a forma radicali OH (Ec.(11)) [5,11].

H.0, + O, — OH + "'OH +0, (11)

Pentru a investiga influenta H>O>, s-au efectuat o serie de cercetari experimentale prin modificarea con-
centratiei initiale de oxidant in intervalul 27,0-102,0 mg/L. in Figura 5 sunt expuse curbele cinetice de de-
gradare fotochimica a AMX si se poate observa ca la concentratia de 102,0 mg/L constanta de viteza este
cea mai mare (0,0019 s?), insd nu cu mult mai mare decat la concentratia de 68,0 mg/L (0,0014 s). Liniari-
tatea graficelor (Fig.5 c) sugereaza ca degradarea fotocatalitica a antibioticului urmeaza aproximativ o reactie
de ordinul pseudo intéi [16].
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Fig.5. Influenta concentratiei oxidantului asupra procesului de degradare (a), oxidare mineralizare (b) si asupra cineticii
(c) AMX din solutie apoasd; [AMX]o=200,0 mg/L, [TiO2]o=200,0 mg/L, pH=3,8, UV-C (254 nm), CCO,=470,0 mgO/L.

Concentratia initiala a substratului de amoxicilind joaca un rol semnificativ in procesul de oxidare fotocata-
litica si, prin urmare, are un efect considerabil asupra vitezei de oxidare a antibioticului in faza apoasa. La o
concentratie mai mare de amoxicilind (300 mg/L), viteza de reactie este de doua ori mai mare (11,6810 M/s)
comparativ cu viteza de reactie pentru concentratia AMX de 200 mg/L (5,7-10° M/s), (Tab.3). Desi epurarea
are loc pana la 97,0%, concentratia compusilor remanenti este de 11,9-12,5 mgO/L, ceea ce indica la prezenta
unor compusi organici stabili care sunt greu oxidabili in conditiile Studiate [16].

Tabelul 3
Cinetica de degradare a AMX din solutie apoasa la diferite concentratii initiale de antibiotic;
[TiO2]0=200,0 mg/L, pH= 3,8, t=60 s, UV-C (254 nm)

[AMX]0=215,0 mg/L [AMX]0=305,0 mg/L
[HzOz]o, mg/L AC/At, M/s k, S'1 t1/2, S AC/At, M/s k, S'1 t1/2, S
34 4,4 x10° 1,0 x 107 69 9,3x10° 1,8 x 107 37
68 49x10° 1,2 x 107 59 10,8 x 108 1,7 x 10 39
102 5,7x10° 1,1 x 107 48 11,1 x 10 2,6 x 1072 26
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Concluzii

Degradarea amoxicilinei in procesul de oxidare cu reactivul Fenton si cu TiO2/H,02/UV, in vederea scin-
darii inelului B-lactam cu scopul de a transforma substratul in compusi mai simpli, depinde de mai multi para-
metri, si anume: de concentratia peroxidului de hidrogen si a catalizatorilor, de temperatura, timpul de reactie
si de valoarea pH-ului. Ca rezultat al cercetarilor de laborator au fost optimizate conditiile pentru oxidarea
AMX si s-a stabilit ca pentru a oxida 0,5885 mM de AMX sunt necesari 3 mM de apa oxigenata si 0,3 mM
de catalizator in mediul acid (valoarea pH-ului 2,2) timp de 30 min, iar raportul molar dintre Fe**: H,02: AMX
fiind de 1:10:2. Datele obtinute releva ca procesul de oxidare cu reagentul Fenton este un tratament promitator
pentru degradarea amoxicilinei cu concentratia de 200,0-300,0 mg/L.

S-au optimizat conditiile pentru oxidarea AMX cu TiO2/H.0,/UV si s-a constatat cd valoarea optima a
pH-ului este de 3,8, iar in rezultatul reactiilor fotocatalitice are loc mineralizarea compusilor organici pana la
CO3 si H20. S-a stabilit ca atat viteza de oxidare, cat si performanta de degradare se mareste odata cu timpul
de iradiere, atunci cand concentratia oxidului de titan este de 200 mg/L la lungimea de unda de 254 nm. La
fel, s-a determinat ca dependenta vitezei de oxidare in functie de concentratia peroxidului de hidrogen trece
printr-un maximum la raportul molar dintre oxidant (H2O>) si antibiotic (AMX) de 3 : 1 si aceasta duce la
marirea vitezei de oxidare de 2,0-2,5 ori atunci cand se mareste concentratia antibioticului in sistemele studiate.
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