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  چكيده
 كه به دليـل توليـد بـالا و   بيوتيك رايج است  يك آنتي سيلين جي پني ا،ه بيوتيك آنتي از ميان انواع مختلف :سابقه وهدف

حاضـر   مطالعـه  از هدف. ي عفوني بسيار مورد توجه مسئولين بهداشتي بوده استها كاربرد زياد آن در درمان بيماري
  .باشد ميپاسخ -سيلين جي به روش سطح پني  يوتيكب آنتي درحذف فنتون/ فرآيند اولتراسونيك كارايي بررسي

غلظـت اوليـه    زمـان تمـاس و   سـولفات آهـن،   پراكسـيد هيـدروژن ،   ،pHاثر متغيرهاي مستقل از جمله  :مواد وروش ها
 Centralپاسـخ بـر مبنـاي طراحـي     -بـا روش سـطح  ) سـيلين جـي   راندمان حـذف پنـي  (بر عملكرد پاسخ  سيلين جي پني

Composite Design  آناليز واريانس . مورد ارزيابي قرار گرفت(ANOVA)       به عنـوان روش آمـاري آنـاليز پاسـخ هـا ،
اكسيژن مورد نياز شيميايي  .انجام گرديدكيلو هرتز  35فركانس امواج صوتي ها در حضور  تمامي آزمايش. استفاده شد

  . انتخاب شد فرآيندبراي بررسي كارايي 

دار و  رصد معنيد 95طح اطمينان سيلين جي از نظر آماري در س هادي براي ميزان راندمان حذف پنيمدل پيشن :ها يافته
سـيلين جـي    راندمان حذف پنـي  ،) P= 8040/0(معني  درصد بي 95در سطح اطمينان نهادي ضعف برازش براي مدل پيش

 سـيلين جـي در شـرايط بهينـه     همچنين راندمان حذف پنـي  و ، غلظت پراكسيد هيدروژن، آهن و زمان تماس بودpHتابع 
  .درصد تعيين گرديد 74/92برابر) mg/L 43  ،mg/L 007/0  ، min60، 3( يببراي متغيرهاي ذكر شده به ترت

سـيلين   حذف پنـي كارآمد براي  فنتون تحت شرايط آزمايشگاهي ذكر شده يك روش /فرآيند اولتراسونيك  :گيري نتيجه
ها بهترين شرايط  تواند با كاهش تعداد آزمايش مي CCDطراحي آزمايش به روش بهينه . باشد هاي آبي مي جي از محلول

  . حذف آلاينده را تامين نمايد
  

   ، اكسيداسيون پيشرفتهپاسخ، روش سطح ،فنتون /اولتراسونيك فرآيند ،سيلين جي بيوتيك پني آنتي :كليدي كلمات
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  مقدمه
 يموجب آلودگ ستيز طيمختلف به مح يها ندهيورود آلا

نهـا شـده   آاز دسترس خارج شدن  نيهمچنمنابع آب و  يبرخ
 شيافـزا   منجـر بـه  ،  و در دسـترس  زيتم آب   است كمبود منابع

 ـجدي هـا  روش و ها  يفناور  توسعه تقاضا در جهت     يبـرا  دي
 انهيمصـرف سـال   زاني ـدر حال حاضر م .است شده  آب  يابيباز
هـزار تـن در سـال    200 تا 100در جهان حدود ها  كيوتيب يآنت
از مـواد   يگـروه بزرگ ـ هـا   كي ـوتيب يآنت ـ 2, 1.شـود  يورد م ـآبر

و  يپزشك  يها كه به طور گسترده در درمان عفونتاند  ييدارو
و مشخص شده كه حدود ند شو ياستفاده م رهيو غ يدام پزشك

هـا   كي ـوتيب يدرصد مصرف  كـل داروهـا مربـوط بـه آنت ـ     15
  4, 3.باشد يم

 ـاز د يداروسـاز  عياز صـنا  يفاضلاب ناش ـ  سـت يز دگاهي
هـا   ها و علف كـش  كش مثل آفت ييايمواد شم گريبا د يطيمح

 يهـا  ندهيبعنوان آلا شيو تا چند مدت پ ستنديچندان متفاوت ن
دربـاره مقـدار    يقابـل تـوجه   يهـا  بلقوه مطرح نبودنـد و داده 

 ييايميش ـ يداروهـا  يها بيسآو  تيسرنوشت و موقع ،انيجر
 ري ـرس نبوده است امـا مطالعـات اخ  تدر دس طيانسان و مح بر

ــوجه    ــل ت ــدار قاب ــه مق ــان داده ك ــاز ا ينش ــاتيترك ني و  ب
 ـ يهـا  طينهـا وارد مح ـ آاز  يناش ـ  يها تيمتابول  يو خـاك  يآب
  5.كرده است جاديرا ا ياديز يها ياند و نگران شده

 ـتجز يبه مقدار كم ـها  كيوتيب يآنتو  ييايميش يداروها  هي
از يكـي   شـوند  يم يبآ يها طيوارد مح قيو از دو طر شوند يم

كه در مراحل مختلـف   يداروساز يها فاضلاب كارخانه قيطر
 ـاز طرو ديگـري   شوند يم ديتول يداروساز نديفرا مصـرف   قي

ع انسـان  ر و مدفوادرا(يكيكه به دو صورت متابول ييكننده نها
 ـ)  وانيو ح بـه   )مانـده دارو  يبـاق  هي ـتخل( يكيمتـابول  ري ـغ اي

 ــ ــلاب وارد م ــون يفاض ــه    و  5 د ش ــده ك ــت ش ــين ثاب همچن
هاي نانو تـا   غلظتهاي آن در حدود  ها و متابوليت بيوتيك آنتي

هاي سطحي ، زيـر زمينـي و آب آشـاميدني     در آب ميكروگرم
در  هـا  كي ـوتيب يآنت ـبـه هـر حـال حضـور      6،7.ديده شده است

مقاومـت باكتريـايي    توانـد باعـث ارتقـا    هاي طبيعي مي سيستم
از فاضـلاب قبـل از    هـا  كي ـوتيب يآنتحذف اين  بنابراين. شود
   8.هاي آبي بسيار مهم است به سيستم تخليه

بيوتيـك رايـج    آنتـي  يـك  )سيلين بنزيل پني(سيلين جي پني
وزن مولكولي  ،)C16H17KN2O4S(است كه با فرمول شيميايي 

هاي  ه براي درمان انواع مختلف بيماريگرم بر مول ك  48/372
باشد كه  بيوتيك محلول در آب مي اين آنتي. عفوني كاربرد دارد

ي از هـا بـا جلـوگير    مكانيسم عمل آن تخريب ديواره بـاكتري 
آمينو -6سيلين جي از  پني 9.باشد لول ميتوليد پپتيدوگليسين س

بـه آن   اسيد بعنـوان هسـته كـه يـك زنجيـر بنزيـل       سيلين پني
 بيوتيك شامل يك حلقه بتا لاكتام اين آنتي. چسبيده شده است

)b-lactam( باشد كه نسبت به  ميpH و آنزيم بتا لاكتـام  ، گرما
  10.باشد خيلي حساس مي
سيلين جـي در فاضـلاب خـام و تصـفيه شـده       غلظت پني

گرم در ليتر انـدازه گيـري    ميلي 68/1و  153بترتيب در حدود 
هـاي   سـيلين جـي از واحـد    ن قسمتي از پنيبنابراي شده است،
ايـن   11.انـد  زي و هوازي تصفيه خانه عبور كـرده هوا تصفيه بي

كـاربرد زيـاد آن در درمـان     بيوتيك به دليل توليـد بـالا و   آنتي
  .توجه مسئولين بهداشتي بوده است ها بسيار مورد بيماري

هاي جديد كه براي حذف تركيبات آلـي اسـتفاده    از روش
ــي شــود  ــدم  Advanced( هاي اكسيداســيون پيشــرفتهفرآين

Oxidation Processes( ــتند ــد 12.هس ــيون فرآين هاي اكسيداس
ده سال اخير توجه زيادي را به خود جلـب كـرده   پيشرفته در 

ين بـراي حـذف   است كه بعنوان يـك روش نـوين و جـايگز   
  13.شود هاي آبي استفاده مي تركيبات آلي از محيط

اكسيداسيون پيشـرفته   فرآيند ترين فرايند فنتون بعنوان ساده
 ـ   عنـوان  ه بوده كه شامل واكنش معروف پراكسـيد هيـدروژن ب

عنوان كاتاليست فلزي در شرايط ه اكسيد كننده و يون فروس ب
اصـلي ايـن واكـنش و     باشد محصول مي) pH  )2-4اسيدي با 

بـا    °OHالكسيداسيون پيشرفته توليـد راديك ـ ساير فرايندهاي ا
  16-14.است 8/2پتانسيل اكسيداسيون 
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 فرآينــد، هــاي اكسيداســون پيشــرفته   فرآينــددر ميــان 
بـيش از حـد شـنيداري    اولتراسونيك كه به امواج با فركـانس  

شـود و كـاربرد آن در حـذف آلاينـده، داراي      انسان گفتـه مـي  
عدم آلودگي ثانويـه   پاك بودن روش، ،مزايايي چون امنيت بالا

خصوص براي تركيبـات آلـي اشـاره    و راندمان نسبتا مطلوب ب
  20-17.كرد

ها، ايجـاد   سيداسيون آلايندهدر اك US فرآيندمكانيسم كلي 
كـه  هاي بسيار ريز در اثر كاويتاسيون صوتي در آب بوده  حفره

  و فشـار  °5000kدمـا  (هاي ايجـاد شـده، نقـاط داغ     اين حفره
 1000 atm (هاي  بوده كه حاصل آنها تشكيل راديكالOOH°، 

OH° ،H° ،O°  در اين مطالعه كاربرد  .باشد ميFe    در حضـور
H2O2  پذيرد  صورت ميفنتون جهت انجام فرآيند اكسيداسيون

  .توان به صورت زير خلاصه نمود واكنش را مي
Fe● → Fe2+ + 2e− → H2O2+ Fe+2 → Fe+3 + OH• + OH-

Fe3+ + H2O2 → Fe+2 +H+ +HO2
 

1رابطه                               (هيدروپراكسيد هاي راديكال)  
پديده كاويتاسيون شامل سه مرحله تشكيل حفره بـه دليـل   

هـا در طـي    رشد سـريع حفـره   ايجاد خلا ناشي از فشار منفي،
يت فروپاشي حفـره و ايجـاد   ر نهاانقباض و انبساط امواج و د

  25-20, 18.باشد ها مي راديكال

مطالعات نشان داده كه استفاده از اين امواج به تنهـايي بـه   
زمان و انرژي زياد محدود است اما براي غلبه بر ايـن مشـكل   

هـاي ديگـر    را به صورت تركيبي با فراينـد  فرآيندتوان اين  مي
پراكسـيد هيـدروژن   /فنتـون و اولتراسـوند  /اولتراسوند بصورت

وغيره بكار برد كه در پايان، افزايش راندمان و كاهش مصـرف  
  23.انرژي را به دنبال خواهد  داشت

فنتـون را  /اولتراسـوند  فرآينـد از ژاپـن   نيونا 2013در سال 
براي تجزيه ليگنين استفاده كرد كه ميزان تجزيه پـذيري بـراي   

 60،50،20بـه ترتيـب    فنتـون /اولترسوند، فنتـون و اولتراسـوند  
در يـك مطالعـه    26.دقيقـه بـوده اسـت   180د بعد از زمان درص

كلروفنوكسي استيك 4،2ديگر توسط ديويد و همكاران كارايي 
فنتون انجام و مشاهده شـد  /اولتراسونيك فرآينداسيد به وسيله 

دقيقه راندمان حذف  60بعد از زمان   كه به وسيله اوتراسونيك
فنتـون بـه   /اولتراسونيك فرآينددرصد بوده ولي هنگامي كه 11

درصـد   60رانـدمان حـذف برابـر     صورت تركيبي استفاده شد
اي توسط مانيا و همكـاران بـر    مطالعه 2013سال در  . 27 رسيد

دي نيتروفنل انجام و مشخص شد كه اسـتفاده از  2،4تجزيه ي 
ه دردرصد تركيب را تجزيـه ك ـ  8/5روش اولتراسونيك، مقدار 

درصـد را   98برايـر    در صورت تركيب بـا فنتـون كـارايي    كه
نيز جي كانگ و همكاران از  2014در سال  19.نشان داده است

اسـتفاده   كش آلاكلـر  فنتون در تجزيه علف/اولتراسونيك فرآيند
را بـه   كش مورد نظر علف فرآيندو مشخص شد كه اين  ردندك

جعفـري و همكـاران در يـك     28.تجزيه كرده است 100ميزان 
بيوتيـك سـولفاديازين    از فرايند فنتون براي كاهش آنتي مطالعه

فنتون كارايي بـالايي   فرآينداستفاده كردند و نتايج نشان داد كه 
  29.بيوتيك سولفاديازين را دارد در حذف آنتي

ه از در يك مطالعـه ديگـر توسـط بهـزادي و همكـاران ك ـ     
بيوتيك آموكسي سيلين اسـتفاده   فنتون براي حذف آنتي فرآيند

بيوتيـك   نشان داد رانـدمان آن در حـذف آنتـي   كردند كه نتايج 
  30.بوده است آموكسي سيلين بالا

پاسـخ   -هـا، روش سـطح   يكي از مفاهيم طراحي آزمـايش 
(RSM) هاي رياضي  اي از تكنيك اين روش مجموعه .باشد مي

 بـر  مسـتقل  هـاي  متغيـر  اثـر  ارزيـابي  جهتو آماري است كه 
 پاســخ مقــدار بهتــرين پيشــگويي همچنــين و پاســخ عملكــرد
طالعـات  ابزاري مفيـد در م چنين اين روش هم شود مي استفاده
پاسخ در انجـام مطالعـاتي در   -روش سطح 31.زي استسا بهينه
 32،ديـازينون كـش   هـايي نظيـر آفـت    وص حـذف آلاينـده  خص

 ـ  از محـيط   34و سرب  33هاي فلزي يون 24،الرفورفو ي هـاي آب
بررسي  بنابراين هدف از اين مطالعه .مورد استفاده قرار گرفت

هاي  از محيطسيلين جي  بيوتيك پني تيآنناشي از  CODحذف 
بـا اسـتفاده از روش سـطح     فنتـون /اولتراسونيك فرآيندآبي با 

   .باشد مي )Central Composite Design(مدل پاسخ بر مبناي 
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  ها روش مواد و
  استفاده شيميايي موردمواد  :الف

 در .باشـد  مي آزمايشگاهي -تجربيمطالعه  يك ،مطالعه اين
 )سيگما آلدريچ( سديم سيلين نمك پني بيوتيك يآنت اين مطالعه

در اين پژوهش شامل  ازين مورد موادها و بقيه  براي تهيه نمونه
H2O2 )30 %وزني(،   سـولفات آهـنFeSO.7H2O)(   و پتاسـيم

 مرك شركت از يشگاهيآزما درجه با KHP)(هيدروژن فتالات
 . شد يداريخر

 
   روش تهيه محلول هاي سنتتيك: ب

 حل با سيلين جي پني ليتر بر گرم ميلي 1000 استوك محلول

آب  ليتـر  ميلـي  1000در  سـيلين جـي    پنـي گرم پودر  1كردن  
 )100،  75،  50(غلظت با يها محلولو سپس  .مقطر تهيه شد

) 10، 6,5، 3(را در محـدوده  pH  .شد ساخته تريل در گرم يليم
رم گ) 57،43،29( هاي متر تنظيم نموده و غلظت  pH با دستگاه

، 007/0، 01/0(هـاي   و غلظـت  پراكسـيد هيـدروژن  در ليتر از 
را اضـافه كـرده و در مـدت     از آهـن  گرم در ليتر ميلي )004/0
دقيقه تحت تابش امواج فراصـوت  ) 60،   40،  20(هاي  زمان

  .داديمهرتز  قرار  كيلو) 35(
  
  گيري پني سيلين جي روش اندازه: پ

 در و) دقيقـه  60تـا   20(پس از گذشت زمـان مـورد نظـر   
 يبررس منظور ، بهفنتون/اولتراسونيكفرايند  در Run هر يانتها

رانـدمان حـذف    ،بيوتيـك  آنتي حذف راندمان نييتع و عملكرد
COD   مقـدار   تعيـين  كـه  طبق رابطه زير تعيـين گرديـدCOD 
 ذكر شـده  روش از سيلين جي پني حاوي محلول از شده توليد

-LUV(مدلسـپكتروفتومتر ا دسـتگاه  و متـد  استاندارد كتاب در

100A(  استفاده شد . 

1   2 رابطه
100

0

Co C

C


    ميزان راندمان حذفCOD بيوتيك آنتي   

C0 =COD  اوليه آنتي بيوتيك ،C1 = COD ثانويه آنتي بيوتيك  

  
 شماتيك دستگاه اولتراسونيك :1تصوير 

 
   فادهدستگاه هاي مورد است :ج

 حمـام :  )اولتراسـونيك  حمـام ( كلينر اولتراسونيك دستگاه
 كشورآلمان مجهز ساخت  Elmasonic TI-Hمدل كيتراسونولا

 و ليتـر  5/3مفيد  حجم زنگ به ضد فولاد جنس از تانك يك به
 )كيلــو هرتــز 35 فركــانس توليــد بــا 370×340×300ابعــاد 

ونـه  دستگاهي بوده كه داراي يك محفظه جهت قرارگيـري نم 
باشد و براي جلـوگيري از آسـيب دسـتگاه تـا حـد       در آن مي

ازطرف ديگر اين شود  مناسبي آب داخل اين محفظه ريخته مي
راكتـور   .را دارد صـوت  يمـاورا  امـواج دستگاه قابليت توليـد  

  اسـت  شـده  داده نشـان  زيـر  در آن شـكل  مـورد اسـتفاده  
  25.)1تصوير (

  
 ها روش طراحي نمونه و آناليز داده :د

با استفاده از روش سطح  سيلين جي ي حذف پنيساز  هينهب
 Central Composite (CCD) پاسـخ بـا بـه كـارگيري مـدل     

Design شـامل  متغير مسـتقل  پنج. انجام شد pH)A(،    مقـدار
غلظت اوليه آنتي بيوتيك  ،(C)آهن فرو ،(B)پراكسيد هيدروژن

نقطـه   10بـا در سه سـطح   (E)زمان تماسو  (D)سيلين جي پن
 ،)جهت تخمين درصد خطاي مجموع مربعـات (رار مركزي تك

طراحـي   Design Expert 7رتوسط نرم افزا ،آزمايش 50تعداد 
  .)1جدول( گرديد

مـدل   .آورده شده است 2در جدول شماره مراحل آزمايش
براي ارزيـابي داده هـاي آزمـايش مـورد      بر هم كنش تقاطعي
يك جهـت جلـوگيري از خطـاي سيسـتم    . استفاده قرار گرفت
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ضرايب مدل بـر هـم   . زمايشات به صورت تصادفي انجام شدآ
 پنـي سـيلين جـي   كنش تقاطعي تفسـير كننـده ميـزان حـذف     

هاي  داده. باشد به عنوان عملكرد فاكتورهاي مستقل مي )پاسخ(
ضرايب بـا  . تحقيق به وسيله رگرسيون چند جانبه آناليز گرديد

ليز گرديـد و  آنـا   (ANOVA) استفاده از آزمون آناليز واريانس
 26.گرفته شد نظر در داري به عنوان سطح معني p ≥05/0مقدار 

 Central Compositeهــاي روش طراحــي  همچنــين از داده

Design    درجـه  جهت تعيين تناسب معادلات رگرسـيون مـدل
 . زير استبه صورت  دوم

Y= β-β0 A+ β1 B+ β2 C+ β3 D+ β4 E- β5 AB- β6 AC+ β7 
AD- β8 AE+ β9 BC- β10 BD+ β11 CD+ β12 CE- β 13 DE- 
β 14(A)2+ β 15(B)2- β 16(C)2+ β 17(D)2- β 18(E)2  
3رابطه                                                                      

، pHبه ترتيـب معـادل    Eو  A ،B ،C ،Dكه در اين معادله 
تـي بيوتيـك   غلظت اوليه آن آهن فرو، مقدار پراكسيد هيدروژن

ضـرايب  ... و β˳ ،β1 ،β2هسـتند و   زمان تماسو  سيلين جي پن
  باشد افزار براي متغيرها مي بيني شده توسط نرم  پيش

و  R2جهــت تعيــين كيفيــت مــدل ارائــه شــده از ضــريب 
R2

Adjusted
  .استفاده شد كه بر طبق روابط زير تعيين گرديد 

2                              4رابطه  1
SSr

R
SSr SSm

 


   

2           5رابطه  /
1

( ) / ( )adj
SSr DFr

R
SSr SSm DFm DFr

 
 

  

دهنــده  بـه ترتيــب نشـان   SSmو  SSrكـه در ايـن روابــط   
 DFmو  DFrباشـد و   ها و مـدل مـي   مجموع مربعات باقيمانده

. هـا و مـدل هسـتند    نيز به ترتيب بيانگر درجه آزادي باقيمانده
شـنهادي در ايـن   همچنين به منظـور بررسـي كيفيـت مـدل پي    

از نمودار آماري شامل  2و  1مطالعه، مطابق نمودارهاي شماره 
هـاي اسـتيودنت شـده     نمودار توزيع نرمال و نمودار باقيمانـده 

بيني شـده   داخلي و نمودار مقادير واقعي در مقابل مقادير پيش
به عنـوان  ) ANOVA(همچنين از آناليز واريانس . استفاده شد

كـوچكتر از   Pمقـدار   ها استفاده شـد  پاسخروش آماري آناليز 
دار بـودن   معادله درجه دوم نشان دهنده معنينيز براي   >01/0

و جهت درك بهتر اثرات  آماري در نظر گرفته شد مدل از نظر
  )3شكل ( ها نمودار مربوط به هرمتغير طراحي گرديد متغير
.  

  ها يافته
هـا   در نمونهسيلين موجود  با توجه به ثبت مقادير اوليه پني

سيلين در هر  سيلين باقيمانده، راندمان حذف پني و محاسبه پني
مرحله از آزمايش محاسبه گرديد كه نتايج حاصـله در جـدول   

  .آورده شده ست 2شماره 
  

    
  

  متغيرها و سطوح مختلف طراحي آزمايشات :1جدول 
 سطح واحد علائم  متغيرهاي مستقل

 سطح بالا سطح پايين

pH  A- 3  10  
  57  29 گرم در ليترميلي B  پراكسيد هيدروژن

  01/0  004/0 مول در ليترميلي C  آهن فرو
  100  50 گرم در ليترميلي D  غلظت اوليه
  60  20 گرادسانتيE  زمات تماس
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  سيلين جي آنتي بيوتيك پني CODماتريكس طراحي آزمايشات در سطوح مختلف متغيرها و راندمان تجربي حذف : 2جدول 
COD degradationtimeantibioticFe3+H2O2 ph  RUN  

55/90  60 100 01/0 29  3  1 

44/64  60 100 004/0 29  10  2  
77/87  20 50 004/0 57  3  3  
88/58  20 100 004/0 57  10  4  

80  40 75 01/0 43  5/6  5  
44/94  60 50 004/0 57  3  6  
88/83  20 100 01/0 29  3  7  
11/61  20 50 01/0 29  10  8  
66/86 20 50 01/0 29  3  9  
85/71  40 75 004/0 43  5/6  10  
22/92 60 50 004/0 29  3  11  
25/79 40 75 007/0 43  5/6  12  
55/95 60 50 01/0 57  3  13  
11/73 40 100 007/0 43  5/6  14  
33/83 20 100 004/0 29  3  15  
22/82 60 50 007/0 43  5/6  16  
55/65 60 100 004/0 57  10 17  
44/59 20 100 01/0 57  10  18  
88/88 20 50 01/0 57  3  19  
51/78 40 75 007/0 43  5/6  20  
77/77 40 75 007/0 43  5/6  21  

60 20 50 004/0 29  10  22  
55/85 20 50 004/0 29  3  23  
48/81 60 75 007/0 43  5/6  24  
33/58 20 100 01/0 29  10 25  
77/57 20 100 004/0 29  10  26  

85  20 100 01/0 57  3  27  
7/63 40 75 007/0 43  10  28  
74/80 40 75 007/0 57  5/6  29  
33/63 50 50 01/0 57  10 30  
44/84  20 100 004/0 57  3  31  
11/66 60 100 01/0 57  10  32  
07/77 40 75 007/0 43  5/6  33  
37/70 20 75 007/0 43  5/6 34  
33/93 20 50 01/0 29  3  35  
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90 60 100 004/0 29  3  36  
77/67 60 50 01/0 29  10  37  
11/91 60 100 004/0 57  3  38  
29/76 40 75 007/0 43  5/6  39  

65 60 100 01/0 29  10 40  
55/75  40 75 007/0 43  5/6  41  
81/74 40 75 007/0 43  5/6 42  
66/66 50 50 004/0 29  10 43  
22/62  20 50 004/0 57  10  44  
88/68 60 50 004/0 57  10  45  
66/91 60 100 01/0 57  3  46  

70 60 50 01/0 57  10  47  
07/74  40 75 007/0 43  5/6  48  
33/73 40 75 007/0 43  5/6  49  
59/72 40 75 007/0 43  5/6  50  

  
  
  

 لـه زيـر  پاسـخ، معاد -با به كار گيري روش آمـاري سـطح  
ن آزمايش و راندماارتباط تجربي متغيرهاي مورد  جهت تعيين 

  :حاصل گرديدحذف 
Y= 41/82 - 5/12  A+ 63/0 B + 35/0  C + 59/6  D + 95/2  E – 25/0  

AB – 24/0  AC + 14/0  AD – 02/0  AE + 032/0  BC – 022/0  BD 

+ 039/0  CD + 062/0  CE – 18/0  DE – 57/0 (A)2 + 06/3 (B)2 – 

59/0 (C)2 + 62/0 (D)2 – 29/1 (E)2 
 رابطه 6                                                                       

هاي استيودنت شـده داخلـي    ، مقادير باقيمانده1در نمودار 
تامين فرضيات آناليز واريـانس   بيانگر قابل قبول بودن مدل در

مطابق نتايج احتمال نرمال باقيمانـده اسـتيودنت شـده     باشد مي
جـدول   هاي مدل به شيوه رضايت بخشي داده 1 نمودارداخلي 

ANOVA توانـد   دهد بنابراين مدل رگرسيون مي را پوشش مي
بيوتيـك سفالكسـين    براي پيش بيني مقادير راندمان حذف آنتي

نيـز توافـق و    2 نموداردر فرآيند جذب سطحي استفاده گردد 
هماهنگي بين مقادير تجربي و مقادير پـيش بينـي شـده را بـه     

  .دهد خوبي نشان مي
سـيلين جـي    هاي حذف پني س براي دادهنتايج آناليز واريان

برابـر   Fارائه شده است مطابق اين جدول مقـدار   3در جدول 
ــد   08/81 ــراي فرآين ــنهادي ب ــدل پيش ــي داري م ــانگر معن ، بي

عـلاوه بـر   . سيلين جي است در حذف پني فنتون/اولتراسونيك
نشـان داد كـه    3در جـدول   هـا  حاصل از آنـاليز داده  آن نتايج

ــن   ــولفات آه ــدروژن )  =0376/0p value(س ــيد هي   و پراكس
)0177/0 p value= (ــ أثير را بــر روي متغيــر پاســخ بيشــترين ت

تنظيم شده بـه   R2و   R2در اين مدل پيشنهادي مقادير اند داشته
هـاي آزمـايش    كه به خوبي بـر داده  97/0و  95/0 ترتيب برابر

بـه صـورت   ) R2 )95/0منطبق است و از طرفي مقدار ضريب 
 .باشد مي) 97/0( تنظيم شده R2با مقدار ضريب  معقولي مطابق

هـاي سـه بعـدي مربـوط بـه اثـر        ، پلات3همچنين در نمودار 
هـاي مربـوط بـه     ان متغيرهاي حـائز اهميـت در واكـنش   همزم

سيلين جي توسط فرآيند اولتراسونيك فنتون نمايش  حذف پني
  .داده شده است
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  سيلين جي بيوتيك  پني آنتي CODل درجه دو حذف براي مد) ANOVA(نتايج آناليز واريانس :3جدول 
  F  > F Probمقدار خطاي استاندارد مجموع مربعات  مدل
  >0001/0 08/81 24/3 41/82  مدل
A  50/12- 87/0 08/305  0001/0<  
B  63/0 86/0 54/0 4677/0  
C  35/0 85/0 16/0 6876/0  
D  59/6 34/4 30/2 1398/0  
E  95/2 07/3 92/0 3446/0  
A)2(  57/0- 6/1 13/0 72320/0  
B)2(  06/3 60/1 65/3 0661/0  
C)2(  59/0- 36/1 19/0 6685/0  
D)2(  62/0 54/1 16/0 6919/0  
E)2(  29/1- 88/0 17/2 1512/0  

A*B  25/0- 34/0 52/0 4780/0  
C*A  24/0- 34/0 48/0 4941/0  

A*D  14/0 45/0 095/0 06/76  
A*E  020/0- 28/0 027/0 9442/0  
B*C  032/0 35/0 022/0 9265/0  
B*D  022/0 44/0 11/0 09601/0  
B*E  026/0 27/0 60/0 9256/0  
C*D  039/0 44/0 16/0 9305/0  
C*E  062/0 27/0 052/0 8217/0  
D*E  18/0- 35/0 26/0 6130/0  

  - - 79/3 92/109  خطاي باقي مانده
  8040/0 64/0 3/23 66/64  عدم برازش
  - - 03/5 27/45  خطاي خالص

  - - - 18/6064  مجموع
97/0 R2

adjust =            ،95/0=  R2            ، 65/30پيش بيني شده PRESS=   
  

  
  فنتون/سيلين جي توسط فرآيند اولتراسونيك هاي حذف پني زيع احتمال نرمال براي باقيماندهنمودار تو :1ودار نم
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  فنتون/اولتراسونيك فرآيندسيلين جي توسط  ارتباط بين درصد مقادير تجربي و پيش بيني شده حذف پني: 2نمودار 

  

     
  )ب(                                                                                               )الف(

     
  )ت(                                                                                                 )پ(
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  B: H2O2(mg/l)    C: Fe+3(mg/l)  
  29
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  B: H2O2(mg/l)    D: Antibiotic(mg/l)  
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  )ج(                                                                                                  )ث(

  
  )چ(

  ي آزمايش در مقابل مقادير پيش بيني شده به صورت سه بعديترسيم توزيعي داده ها :3 نمودار
  
فنتون در حذف /سازي فرآيند اولتراسونيك بهينه
  سيلين جي بيوتيك پني آنتي

 CODبه منظور به دست آوردن شرايط بهينه براي حـذف  
/ اولتراسـونيك  فرآينـد سيلين جي با استفاده از  بيوتيك پني آنتي

ر جسـتجوي تركيبـي از سـطوح    سـازي د  فنتون، فراينـد بهينـه  
. جي در آن رخ دهـد سيلين  متغيرهاست كه حداكثر حذف پني

پاسخ طي مراحلي بهترين شـرايط عمليـاتي را   -نرم افزار سطح
، ميزان پراكسيد هيـدروژن،  pHدر محدوده متغيرهاي كاربردي 

بيوتيـك ورودي بـه    سولفات آهن، زمان و غلظـت اوليـه آنتـي   

نمايـد ايـن برنامـه شـرايط      بيني مـي را انتخاب و پيش  فرآيند
 ـ  ژه جسـتجو كـرده و   مطلوب براي هر متغير را به صـورت وي

. كنـد  پاسخ مورد نظر را بهينه سـازي مـي   ،سپس بر پايه هدف
سيلين جي به وسيله مـدل تحـت    درصد حذف پني 92بيش از 

ضريب مطلوبيت بـراي  ). 4نمودار ( بيني شد شرايط بهينه پيش
تعدادي آزمايش تكميلـي بـا   . شده استبيان  98/0اين شرايط 

افزار انجام شد كـه تاييـد    شرايط بهينه طراحي شده توسط نرم
بيني شده توسـط نـرم    كننده نتايج به دست آمده با مقادير پيش

  .افزار بود
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  فنتون/لتراسونيكسيلين جي توسط فرآيند او بيوتيك پني شرايط بهينه طراحي شده با روش سطح پاسخ جهت حذف آنتي :4نمودار 

 

  بحث
يوتيـك  ب بر راندمان حـذف آنتـي  محلول  pHتاثير 
   سيلين جي پني

جمله فاكتور بسيار مهم و تاثير گـذار  از  محلول pHمقدار 
كه بر ساختار آلاينده مورد هاي شيميايي است  انجام واكنشبر 

مسـير و   هيدروكسـيل،  راديكـال  توليـد  ميزان ، مكانيسمبررسي
ــ ــو س ــنش م ــر  ينتيك واك ــگر اث ــدهاي دارداد واكنش  در فرآين

 pHهـاي الكتروشـيميايي    اكسيداسيون پيشرفته از جملـه روش 
محـيط اسـيدي    pHهنگـامي كـه    نقش مهمي را داشـته اسـت  

باشـد كـه ايـن امـر      باشد بخش محلول يون فرو بيشتر مـي  مي
باعث تجزيه پراكسيد هيدروژن و به دنبال آن تشكيل راديكال 

همچنـين قـدرت اكسـيد كننـدگي      هيدروكسيل شده اسـت و 
حالت اسيدي افزايش يافته اسـت بـا   راديكال هيدروكسيل در 

محيط و ايجاد شرايط قليايي محلوليت يـون فـرو    pHافزايش 
شده كه اين امـر   كاهش يافته و آهن به شكل كلوييدي تشكيل

هاي فريك شده كه خود باعث تجزيه سـريع   باعث توليد گونه
و اكسـيژن شـده، در نتيجـه عـدم      پراكسيد هيـدروژن بـه آب  

كاهش كارايي حذف را تشكيل راديكال هيدروكسيل مورد نظر 
در ايـن   pHنتايج حاصل از بررسي  . 35 به دنبال خواهد داشت

به منظور اثر نمـايش   پژوهش مطالب فوق را تاييد نموده است
هيدروژن، سـولفات   و ساير متغيرها شامل پراكسيد pHپارامتر 

به فرآينـد نمودارهـاي   بيوتيك و زمان تماس  آهن، غلظت آنتي

بهينـه    pHمطابق آناليز اين مدل آمـاري،  .سه بعدي ترسيم شد
مطـابق نمـودار   . تعيين گرديد 3سيلين جي برابر  نيدر حذف پ

ــف-3( ــاهش )ال ــا ك ــداكثر و در  pH، ب ــتح ــيد  غلظ پراكس
 CODگـرم در ليتـر رانـدمان حـذف      ميلـي  57 هيدروژن برابر

بـر اسـاس    .رسـيد درصـد   97و بـه  سـيلين جـي افـزايش     پني
بـالاترين   4-3بين   pHمطالعات انجام شده ، واكنش فنتون در 

، علت اين است كه در محـيط اسـيدي   باشد ا ميارراندمان را د
انسـيل احيـاي سيسـتم    آهن به شكل پايـدار بـاقي مانـده و پت   

افـزايش  OH0 بدين طريق توليد راديكال يابد واكنش كاهش مي
، به طور )ب-3( گونه كه در نمودار علاوه بر اين همان يابد مي

بـا مصـرف    و  3برابـر   pHواضح نشـان داده شـده اسـت در    
گرم در ليتر راندمان حذف  01/0سولفات آهن  رين مقداربيشت

 96بـه نحـوي كـه تحـت شـرايط اسـيدي        افزايش يافته است
  .حاصل گرديد CODراندمان حذف درصد 

 36،همكاران و Vera Homemش با مطالعه نتيجه اين پژوه
Garoma مطابقـت داشـته     37همكاران رضايي و 23،و همكاران

و همكاران در زمينـه   Benدر مطالعه انجام شده توسط .  است
هاي دامي فاضلاب به كمك واكنش فنتـون   بيوتيك حذف آنتي

 ــ همچنــين براســاس  38.دنيــز نســبت مشــابهي گــزارش گردي
لايـه اكسـيد    3برابر pHو همكاران در  Mielczarski مطالعات 

. رسـد  به حداقل ممكن مي Fe0يا هيدروكسيد آهن روي سطح 
ت لايه اكسيد شده افزوده شـده و لـذا   بر ضخام pHبا افزايش 
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  39.يابد ندمان كاهش ميرا
 

بيوتيـك   ف آنتيبر راندمان حذ H2O2ر غلظت تاثي
  سيلين جي  پني

زمان افزودن پراكسيد هيدروژن همـراه بـا تركيبـات آهـن     
به همراه  H2O2افزودن . به سزايي در راندمان فرآيند دارد رتاثي

Fe3+ بيشترين تاثير بـر   ها واكنش به طور همزمان در زمان آغاز
در اين بخش تاثير  را داشته استسيلين جي  كاهش غلظت پني

سـيلين جـي    ختلف پراكسيد هيدروژن بر حـذف پنـي  مقادير م
پـلات سـه بعـدي     ،)پ-3(نمـودار   .مورد بررسي قرار گرفت

را در شـرايطي   پراكسيد هيدروژن و سولفات آهـن  مقدار تاثير
بيوتيك و زمان بـه طـور متوسـط در     ، غلظت اوليه آنتيpHكه 

بـت نگـه   دقيقـه ثا  40ليتر و گرم در  ميلي 75، 5/6سطح مياني 
گونه كه در شكل نشان  همان. دهد ه شده است را نشان ميداشت

داده شده است با افزايش همزمان پراكسـيد هيـدروژن و يـون    
 ،)ت-3(نمـودار  مطابق  .فرو راندمان حذف افزايش يافته است

گـرم در ليتـر سـولفات     ميلي 0004/0غلظت  ،5/6برابر  pHدر 
م در ليتـر  گـر  ميلـي  43با مقدار بيش از  دقيقه 40آهن و زمان 

 كمتـر از  بيوتيـك   اكسيد هيدروژن و غلظت اوليه آنتيغلظت پر
 1/91سـيلين جـي بـه     گرم در ليتر، راندمان حذف پني ميلي 75

گـرم   ميلي 75بيوتيك بيشتر از  آنتيهاي  در غلظت رسيددرصد 
 به طوريكـه  بود  بيوتيك كمتر از غلظت آنتي H2O2در ليتر تاثير 

 100در غلظت و گرم در ليتر  ميلي 43بيشتر از  H2O2در مقدار 
 84بيوتيـك رانـدمان حـذف بـه حـدود       گرم در ليتر آنتي ميلي

   .رسيد درصد
كـارايي حـذف در    همچنين طبـق نتـايج بـه دسـت آمـده     

 .سيلين جي مشاهده شده است بيوتيك پني كمترين غلظت آنتي
ها در محـيط بـه    بيوتيك گونه كه بديهي است غلظت آنتي همان

در توضـيح ايـن امـر    . داشـته اسـت   يه كننده بسـتگي منبع تخل
ينـده ميـزان مصـرف رقـابتي     توان گفت با افزايش مقدار آلا مي

هاي هيدروكسيل به وسيله محصولات ميـاني افـزايش    راديكال

   40.يافته و اين امر كاهش كارايي حذف را به دنبال داشته است
و  Neamtu 36،نتــايج مشــابه توســط اســلامي و همكــاران

 توسـط  كـه  همچنين مطالعاتي. گزارش شده است  41همكاران

Fang 42،همكـاران  و Elmolla   در ترتيـب  بـه  43،و همكـاران 

 افـزايش  كـه  بـود  آن از حاكي شد انجام 2009 ، 2011 سالهاي

 بيوتيـك  آنتـي  حذف ميزان در كاهش سبب بيوتيك غلظت آنتي

  .است شده
پراكسـيد   ، تـاثير همزمـان  )ث-3( علاوه بـر ايـن نمـودار   

سـيلين جـي را    و زمان تماس در راندمان حذف پني هيدروژن
، و مقـدار  5/6برابـر   pHدر شرايط ثابت بـراي  .نشان مي دهد

 75بيوتيـك   گـرم در ليتـر و غلظـت آنتـي     ميلـي  0008/0آهن 
زايش همزمان پراكسـيد هيـدروژن و زمـان    افگرم در ليتر  ميلي

 .رسيده است درصد 95 تماس راندمان حذف به

  
   سيلين جي ن حذف پنيبر راندما ميزان آهنتاثير 

هيدروژن كـه سـبب    نقش بارز آهن در واكنش با پراكسيد
قـادير  اما در صورت حضـور در م گردد  مي HO0افزايش توليد 

سبب كاهش رانـدمان   ليديهاي تو بالا به دليل مصرف راديكال
تعيين مقدار بهينه آن بسيار حـائز اهميـت   لذا  .گردد فرآيند مي

ن دادن رانـدمان حـذف   پلاتهاي سه بعدي براي نشـا  . 31 است
سيلين جـي   هاي سولفات آهن و غلظت اوليه پنيمتاثر از متغير

همانطور كه از شـكل   .نشان داده شده است )ج-3(در نمودار 
بـا كـاهش   سـيلين جـي    شود تخريب پني مشاهده مي ،)ت-3(

گـرم در ليتـر منجـر بـه      ميلي 75به  100بيوتيك از  غلظت آنتي
شـده   درصـد  1/91بـه   درصـد  84افزايش راندمان فرآينـد از  

ــا كــاهش غلظــت ، )ج-3(طبــق پــلات ســه بعــدي . اســت ب
به طوري كه با كـاهش   راندمان افزايش يافته استبيوتيك  آنتي

 01/0در ليتـر و در غلظـت    گـرم  ميلـي  50بـه   100از  غلظت
 91بـه   درصـد  7/83گرم در ليتر آهن رانـدمان حـذف از    ميلي

 اثـر دهد كـه   نشان مي )چ(3علاوه بر اين نمودار  .رسيددرصد 
شـده  رانـدمان حذف باعث افـزايش  تماس زمان همزمان آهن و 
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گـرم   ميلي 01/0با افزايش مقدار آهن نتايج نشان داد كه  .است
دقيقـه رانـدمان حـذف     60در ليتر و نيز افزايش زمان تمـاس  

COD  رسيد درصد 6/94به. 

.  
  سيلين جي ير زمان تماس بر راندمان حذف پنيتاث

گـذار بـر   متغيرهـاي تأثير واكنش يكـي از مهمتـرين   زمان 
ينـد  آعملكـرد هـر فراينـد شـيميايي و از جملـه فر     طراحي و 

، زمان مورد نياز بـراي  يداسيون است در واقع زمان واكنشاكس
در اين مطالعه گستره . يدن به اهداف تصفيه مورد نظر استرس

ودار همانطور كه از نم. دقيقه بود 60تا  20زماني انتخاب شده 
سـيلين جـي بـا افـزايش      شود تخريب پني مشاهده مي) ث-3(

دقيقه منجر به افزايش راندمان فرآينـد   60به  20زمان تماس از
. شـده اسـت   درصـد  95بـه   درصـد  83فنتون از /اولتراسونيك

و دهد با افـزايش زمـان    ، نشان مي)چ-3(وه بر اين نمودار علا
سيلين جي  يه پنير آهن ورودي به فرآيند تجزنيز افزايش مقدا

علت افزايش كارايي حذف بـا گذشـت زمـان     يابد يش ميافزا
افزايش ايجاد حفـره و خـوردگي در سـطح آهـن و در نتيجـه      

ضـمنا بـا   . افزايش سطح مقطع جذب و كارايي حـذف اسـت  
بيوتيـك تغييـر    هاي فعال براي جذب آنتي ن جايگاهگذشت زما

ر محـيط  كند و تعداد محصولات حاصل از واكنش آهـن د  مي
رايي يابد كه اين موضوع نيز سبب افـزايش كـا   يآبي افزايش م

  .  45 -44 شود حذف با افزايش زمان ماند مي
 حـذف  روي بـر  كـه  همكـاران  و Ghauch مطالعـه  نتـايج 

 صـفر  آهن ذرات نانو استفاده از با سيلين آمپي و سيلين آموكسي

  . 46 است داشته همخواني ما تحقيق نتايج با نيز دادند انجام
 

  گيري  نتيجه
در  بر هم كنش تقاطعي مدل نشان داد، نتايج مطالعه حاضر

تلفيقي مناسب  يندآتوسط فر سيلين جي پنيبيوتيك  آنتيحذف 

 پاسـخ بـراي ارزيـابي تعـداد    -ه سطحطراحي انجام شد بوده و
 باشد مترين تعدادآزمايش قابل بررسي ميك متغيرها با زيادي از

با افزايش غلظت پراكسيد هيـدروژن، سـولفات آهـن و زمـان     
 pHتماس راندمان حذف افزايش پيدا كرد، در حاليكه افزايش 

بيوتيـك ورودي بـه فرآينـد     هـاي بـالاتر آنتـي    و نيز در غلظت
مقـدار بهينـه   هـاي آمـاري    تحليل. كاهش يافت راندمان حذف

، ميزان پراكسيد هيدروژن، سولفات آهن، زمان و pHمتغيرهاي 
حـداكثر   دسـتيابي بـه   بـراي بيوتيـك ورودي   غلظت اوليه آنتي

را بـه  فنتـون  /اولتراسـونيك  فرآينـد  در سـيلين جـي   پنيحذف 
گـرم در   ميلـي  007/0،  گـرم در ليتـر   ميلي 43 ،3حدود  ترتيب

تحت شرايط  .نشان دادند گرم در ليتر ميلي 50و دقيقه  60، ليتر
درصد قابـل   74/92 سيلين جي پني CODبهينه راندمان حذف 

كـه   باشـد،  اين موضوع مـي  نتايج حاصل بيانگر. دستيابي است
معينـي   تعداد در پاسخ، توان با استفاده از مدل آماري سطح مي

تلفيقـي   فرآينـد  بهينـه شـده،   از آزمايشات در مراحل نهـايي و 
 در ايـن مطالعـات   سـازي نمـود   بهينـه  را سيلين جي نيپحذف 

يـك روش   سـيلين جـي   پنـي سـازي   مشخص شد روش بهينه
أمين استانداردهاي زيست محيطي با قابليت بالا در ت مناسب و

  .باشد مي
  

  سپاسگزاري
 دانشـجويي كارشناسـي ارشـد    طـرح از اين مقاله حاصـل  

ــيط   ــي بهداشــت مح ــين مهندس ــت حس ــاهي وآي ــه  پن فاطم
 بـدين وسـيله از   .باشـد  مـي  )7652شـماره طـرح  بـا  (سنچولي

و فنـاوري  و معاونت تحقيقـات   دانشگاه علوم پزشكي زاهدان
مربوطــه جهــت حمايــت مــالي ايــن پــژوهش و همچنــين از  
كارشناسان آزمايشگاه شيمي آب و فاضلاب دانشكده بهداشت 

  .گردد تشكروقدراني مي
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ABSTRACT 
 

Background and Purpose: Extreme use of antibiotics and discharging them to the environment lead 
to serious consequences. Antibiotic Penicillin G a common antibiotic due to high production and are 
used in the treatment of infectious diseases  health officials give much attention .The aim of the 
present study was to Remove antibiotic Penicillin G in aquatic environments with the ultrasonic / 
Fenton by response surface methodology. 
Materials and Methods: We evaluated the effect of independent variables including solution pH, 
H2O2, Fe3+, reaction time and the initial concentration of the antibiotics Penicillin G on response 
performance (removal efficiency Penicillin G) with response to surface methodology based on Central 
Composite Design  (CCD). ANOVA was applied to analyze the responses. All experiments were 
performed in the presence US frequency 35(kHz).  Chemical Oxygen Demand was selected to follow 
the performance for Penicillin G antibiotics removal of the ultrasonic/ Fenton process. 
Results: Penicillin G removal in proposed model was statistically significant at 95% confidence level. 
The model had insignificant lack-of-fit at 95% confidence level (P=0.8040). Penicillin G removal 
efficiency was dependent on PH, H2O2, Fe3+ and reaction time. The removal efficiency of Penicillin G 
was 94.74% at optimum condition (3, 43mg/l, 0.007mg/l and 60 min).  
Conclusion: ultrasonic/ Fenton process applying current experimental conditions was found to be 
efficient in removal of the Penicillin G from aqueous solutions. Designing experiments by D-optimal 
method can optimize the removal of the process and prepare the best conditions for pollutant 
removal by reducing the number of experiments.  

  
Keywords: Penicillin G antibiotic, Ultrasonic/Fenton process, Response Surface Methodology, 
Oxydation Advanced 

 
 
 

 


