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  چکیده
س در فرایندهای متداول تصفیه فاضلاب    آنتی بیوتیک هاتجزیه پذیری ضعیف   زمینه و هدف: تفاده  اخیرا محققین را برای ا

شرفته بر پایه فعال      از سیون پی سیدا سولفات   فرایندهای اک ست  (PS) سازی پر ما  هدف از مطالعهاز اینرو  .ترغیب کرده ا

سون از طریق    سفتریاک سولفات   فعال حذف  صفرظرفیتی  (PS) سازی پر صوت /با نانوذرات روی    (US0Zn/) امواج ماورا

  بود. 

در این مطالعه آزمایشگگگاهی، نمونه حاوی آنتی بیوتیک سگگفتریاکسگگون تحت فعال سگگازی پرسگگولفات از  مواد و روش ها:

با فرکان       یاتی هم ون        kHz 44طریق پراب التراسگگگونیک  پارامترهای عمل نه سگگگازی  یه، دو  pHقرار گرفت. بهی ز اول

سخ )           سطح پا سولفات از طریق متدولوژی  سون، زمان واکنش و غلظت پر سفتریاک ست، غلظت اولیه  ( انجام RSMکاتالی

شرایط بهینه، اثر هم    سازی و تاثیر رباینده   شد. در  سکن طول موج، نرخ معدنی  ه  رادیکال مورد مطالع افزایی، تغییرات در ا

( از طریق TOC( و کل کربن آلی )CODمورد نیاز شگگیمیایی ) قرار گرفت. در نهایت، غلظت سگگفتریاکسگگون، اکسگگی ن 

 های تشخیصی اندازه گیری شد.  دستگاه

شرایط  TOC (44%( و 66%)  COD(، %44/44حداکثر حذف آنتی بیوتیک )  RSMبرپایه آنالیز واریان   یافته ها: ( در 

دقیقه زمان  44سفتریاکسون و    mg/L 14غلظت پرسولفات و کاتالیست،    mg/L 54/4،  3برابر  pHآزمایشگاهی شامل   

فرآیند   نرخ عملکرد و سولفات  به عنوان رباینده رادیکال هیدروکسیل  و اتانول واکنش بدست آمد. حضور ترت بوتیل الکل  

 دقیقه کاهش داد و تاکید کرد که گونه های فعال در تجزیه سفتریاکسون مشارکت دارند. 44در زمان واکنش  %44و  %54به 
سون      US/PS0Zn/برپایه نتایج، فرآیند  گیری:نتیجه  سفتریاک صفیه برای حذف موثر  را میتوان به عنوان یک فرآیند پیش ت

  از محیط های آبی مورد ملاحظه قرار داد.  

 

نرخ معدنی سازی، بهینه سازی، متدلوژی سطح پاسخ، فعال سازی پرسولفات، سفتریاکسونواژه های کلیدی: 
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 مقدمه
اخیر ترکیبات دارویی از جمله آنتی  دهه هایدر 

منابع  هایدلایل گوناگونی جزء مهمترین آلایندهها، بهبیوتیک

ها، از منابع . این گروه از آلایندهشدندآبی سطحی محسوب 

های رواناب ،صنایع داروسازیفاضلاب  هم ونمختلف 

 زائدات کارخانه هایو  مسکونیی هاپسماند ،کشاورزی

. آمارهای موجود  2, 1 می شوندداروسازی وارد محیط زیست 

در  بیوتیکآنتی هزارتن 244-144حاکی از استفاده سالانه 

احتمال آلودگی منابع آبی بخصوص  ن، که ایجهان است

-مانده آنتیباقیحضور .  3 افزایش می دهد  منابع سطحی

( در اهترکیبات اصلی و یا متابولیت )در شکلها بیوتیک

میتواند اثرات جبران ناپذیری  محیط زیست در دراز مدت

هم ون مقاومت آنتی بیوتیکی و ذخیره در زنجیره غذایی را 

بیوتیک نسل سوم از . سفتریاکسون، آنتی 4, 4 ایجاد کند

برای  یا باشد که در طیف گستردهخانواده سفالوسپورین می

یرد. گهای گرم منفی مورد استفاده قرار میمبارزه با باکتری

مواجه با پساب  در آب های پذیرنده این ترکیب پایدار

 ng/Lدر غلظت های های داروسازی کارخانه بیمارستان و

. علاوه بر این، سفتریاکسون از شناسایی شده است g/Lµتا 

طریق لجن تصفیه فاضلاب به محیط های خاکی و گیاهی 

در غلظت های مختلف وارد می شود. حضور این ترکیب 

دت دراز م دارویی همانند دیگر آنتی بیوتیک ها می تواند در

منجر به اثرات سلامتی و اکولوژیکی گردد. از اینرو حذف 

  . 5, 6 آن قبل از تخلیه به محیط زیست مهم می باشد

محققین برای حذف آنتی بیوتیک ها روش های مختلفی 

بیولوژیکی، اکسیداسیون شیمیایی، هم ون فرآیندهای 

، فرآیندهای غشایی، انعقاد و جذب سطحیتجزیه نوری، 

این روش های در  . 8  مورد استفاده قرار دادندلخته سازی 

محیط های واقعی تصفیه دارای معایبی هم ون تولید لجن، 

گرفتگی فیلتر، تولید آلاینده ثانویه و نیاز به فرآیند تصفیه 

فرایندهای اکسیداسیون پیشرفته . در مقابل  4 بیشتر می باشد 

(AOPsبا ) قوی نظیر رادیکال های تولید اکسیدان

و  (4SO•-) ، رادیکال سولفات(OH•) هیدروکسیل

در مدت زمان  میتواند آنتی بیوتیک ها (2O•-)سوپراکسید

به دی اکسید کربن، آب و صورت غیر انتخابی کوتاه و به

برپایه تولید  AOPsفرآیند  . 14 ترکیبات بی خطر تبدیل کند

 pHیل بازدهی بالا، کاربرد در رادیکال سولفات اخیرا به دل

مختلف، تولید رادیکال های متنوع با غلظت بالا و نرخ 

معدنی سازی عالی مورد توجه محققین برای حذف آنتی 

طریق ز ا بیوتیک قرار گرفته است. تولید رادیکال سولفات

عشع تشبوسیله اولتراسوند، گرما،  پرسولفاتفعال سازی 

UV  تا، فلزروش ها. از میان دانجام میگیرو فلز انتقالی 

به دلیل سادگی ( 0Mهم ون فلزات صفر ظرفیتی ) انتقالی

 ولفاتپرساپراتوری، هزینه انرژی پایین و فعال سازی سریع 

ند. امورد استفاده قرار گرفته توسط محققین بطور وسیع 

رسولفات به پ دادن الکترون باتوانند می یظرفیت صفر فلزات

در طی فرآیند اکسیداسیون منجر به تولید رادیکال های فعال 

( با 0Zn. روی صفر ظرفیتی ) 11 شوند در تجزیه آلاینده ها

های (، یکی از عاملولت -0E =56خاصیت احیایی بالا )

ین ااحیاء کننده برای ترکیبات آروماتیک و آلیفاتیک است. 

ستقیم به صورت م بالا میتواندفلز با خاصیت احیایی کننده 

ونه گطور غیرمستقیم با تشکیل  آلاینده و یا به یباعث احیا

ی سازدر حضور اکسی ن و فعال های اکسی ن واکنش پذیر

نانوذره  . 12 پرسولفات، در تجزیه مواد آلی نقش داشته باشد
0Zn ( 0برخلاف آهن صفر ظرفیتیFe رادیکال سولفات )

تولید شده در محیط واکنش را مصرف نمیکند که این خود 

منجر به دسترسی بیشتر مولکول های آلاینده به رادیکال 

و همکاران کارایی پرسولفات  Ying سولفات می شود. 

و رنگ کنگفعال شده با م  صفر ظرفیتی را در تخریب 

ورد مطالعه قرار دادند. نتایج این مطالعه مشخص نمود که م

یکال دو راداسیدی بالاترین کارایی از طریق تولید هر  pHدر 

. با وجود مزایایی 12بدست می آیدهیدروکسیل و سولفات 

گزارش شده، فرآیند پرسولفات/ روی صفر ظرفیتی هنوز از 

اشباع سایت های فعال، تجمع ذرات و تولید کم اکسیدان ها 

. محققین برای برطرف  13 در زمان واکنش کوتاه رنج می برد 

و هم نین تولید بیشتر  0Mکردن معایب فرآیند پرسولفات/
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گونه های واکنش پذیر پیشنهاد استفاده از فرآیند سونوشیمی 

 .  13 را دادند 

یک واکنش اکسیداسیون با کاربرد  فرآیند سونوشیمی

می باشد که در آن امواج ماوراصوت تشعشع اولتراسوند 

میتواند حباب ها از طریق مسیر تشکیل، رشد و فروپاشی در 

د تولیاختیار محیط تجزیه آلاینده قرار دهد. علاوه بر این 

 به منجر در محیط سونوشیمیاییدمای بسیار بالا فشار و 

ای هتجزیه حرارتی ترکیبات آلی محلول و تولید رادیکال

ها مانند ( یا برخی از اکسید کننده2O•-و OH•هم ون آزاد )

در همین مسیر  . 14, 14 می گردد (2O2H)پروکسید هیدروژن 

د شده توسط اولتراسوند می تواند سطح فرکان  ایجا

را تمیز کند و سپ  ترکیبات آلی هیدروفیلیک و  کاتالیست

 .  16  هیدروفوبیک در هر دو فاز جامد و مایع تجزیه کند

ای از مجموعه( RSMشناسی سطح پاسخ )روش

 سازی کارآمد فرآیندهاهای آماری برای تسهیل بهینهتکنیک

سازی تعاملات بین این است که به چندین متغیر و روشن

این است که  RSMمتغیرها بستگی دارد. مهمترین مزیت 

مقدار داده های مورد نیاز برای ارزیابی، تجزیه و تحلیل و 

دهد و سطح  بهینه سازی به طور قابل توجهی کاهش می

پاسخ را با دقت برابر به روشی کارآمد بررسی می کند. علاوه 

بصورت گرافیکی میتواند چگونگی اثر  RSMبر این 

متغیرها روی پاسخ، ارتباط متقابل بین متغیرها و اثر ترکیبی 

هم نین استفاده از همه فاکتورهای روی پاسخ نشان دهد. 

RSM  در فرایندهای تصفیه، روشی مناسب در راستای

جلوگیری از بروز اشتباهات انسانی، کاهش تعداد آزمایشات 

ان در میباشد. و به حداقل رساندن خطاهای سیستماتیک می

رایجترین و توصیه ترین طرح از طرف  RSMطرح های 

( CCDمحققین و مهندسین شامل طراحی مرکب مرکزی )

. در مطالعه حاضر متدولوژی سطح پاسخ  18, 15 می باشد 

برپایه طراحی مرکب مرکزی برای مدلسازی و بهینه سازی 

مورد استفاده قرار  US0Zn/فرآیند فعال سازی پرسولفات با 

گرفت. تاثیر پارامترهای عملیاتی روی عملکرد فرآیند مورد 

ارزیابی قرار گرفت و سپ  مقدار باقیمانده کل کربن آلی 

(TOCو اکس )( ی ن مورد نیاز شیمیاییCOD .سنجش شد )

در نهایت آزمایش رباینده رادیکال از طریق افزودن ترت 

 بوتیل الکل و اتانول مورد مطالعه قرار گرفت. 

 

 مواد و روش ها

 مواد و معرف ها 
بیوتیک آنتیموادی هم ون در این مطالعه تجربی 

شرکت البرز دارو(، پتاسیم دی ، %8/44سفتریاکسون سدیم )

انول، ات، سدیم سولفات، اسید کلریدریکهیدروژن فسفات، 

نمایندگی  زاسدیم پرسولفات، استونیتریل، ترت بوتیل الکل 

ویال . خریداری شدآلدریج -های مرک و سیگماشرکت

COD  از نمایندگی شرکت هک آمریکا برای اندازه گیری

نوذرات روی صفر تهیه شد. نا CODغلظت باقیمانده 

 ظرفیتی از یک شرکت نانو مواد در کشور ایران فراهم شد. 

 آزمایش فعال سازی پرسولفات
ر ، کاتالیست( دپرسولفاتمواد اولیه )سفتریاکسون، 

غلظت های مشخص و از پیش تعیین شده ) توسط طراحی 

 سونوراکتوردر  (Design Expertنمونه بوسیله نرم افزار 

سونو راکتور از ک دیگر مخلوط شدند. در دمای اتاق با ی

لیتر مجهز به پراب میلی 444جن  پلکسی گلاس به حجم 

وات و فرکان   344با توان  تولید کننده امواج ماوراصوت

نیز در همین   pHتنظیم  .(1بود )شکل کیلوهرتز  44صوت 

دما بوسیله سدیم هیدروکسید و اسید سولفوریک انجام شد. 

زان اثرگذاری هرکدام از متغیر ها در ارزیابی و تشخیص می

این آزمایش بوسیله متدولوژی سطج پاسخ در نرم افزار 

Design Expert در اجرای این مورد بررسی قرار گرفت .

آزمایش مقادیر مختلفی و مشخصی از سفتریاکسون، روی 

 pHبه یک محلول آبی حاوی  پرسولفاتصفر ظرفیتی و 

مقداری ، های مختلف اولیه اضافه شد. در زمان واکنش

محلول برداشته شده و کاتالیست با استفاده از فیلتر ممبران 

µm 44/4  جداسازی شد. سپ  غلظت سفتریاکسون
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کروماتوگرافی مایع با کاربرد بالا  باقیمانده از طریق

(HLPC تجهیز شده با ستون )C18  و آشکارگرUV  در

ش تعیین شد. موبایل فاز درگیر در سنج 253طول موج 

HPLC  آنتی بیوتیک شامل آب مقطر/ استونیتریل ) نسبت

. درصد  14 بود  mL/min 1( با نرخ جریان 44/44حجمی 

محاسبه شد و  1حذف سفتریاکسون از طریق معادله 

در این معادله اشاره به غلظت های  eCو  0Cپارامترهای 

 TOCو  CODمیزان اولیه و نهایی سفتریاکسون دارد. 

های استاندارد مطابق دستورالعمل ذکر شده در مرجع روش

                                  24 گیری شدآزمایشات آب و فاضلاب اندازه

بازدهی تجزیه(%) = (
𝐶0−𝐶𝑒

𝐶0
) × 100                (1)  

ییر ایجاد تغ مدلسازی فرایند،پ  از تعیین شرایط بهینه و 

 و شده در طول موج جذبی، تاثیر حضور ترت بوتیل الکل

اج افزایی پارامترها )اموبعنوان رباینده رادیکال و اثر هم اتانول

التراسونیک، نانوذرات روی صفر ظرفیتی، آنیون پرسولفات( 

  مورد بررسی قرار گرفت.

 

 
 : طرح شماتیک پایلوت مورد استفاده1شکل 

 

 متدلوژی سطح پاسخ 
متدلوژی سطح پاسخ جفت شده با طراحی کامپوزیت 

( برای بررسی تاثیر پارامترهای RSM-CCDمرکزی )

مقدار نانوذرات،  ،پرسولفاتاولیه، غلظت  pHعملیاتی ) 

( و برهمکنش بین آنها واکنشزمان  غلظت سفتریاکسون و

. تگرفمورد استفاده قرار  سفتریاکسون روی بازدهی حذف

 برای ارتوگونالروش کامپوزیت مرکزی  با طرح آزمایش 

( اجرا شد. به -2و  -1، 4، 1، 2سطح ) پنج در و متغیر پنج

منظور جلوگیری از مداخله خطای خالص و متعاقبا عدم 

تکرار در نقاط مرکزی  8برازش در نتایج آزمایشات تعداد 

 اضافه شد. 
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 ی در نظر گرفته شده: متغیرهای مطالعه به همراه مقادیر و محدوده1جدول 

نقطه  

 (2) مرکزی

سطح 

 +(2) بالا

سطح 

 (-2) پایین

 حداکثر

(0)+ 

 حداقل

(0-) 

 واحد
 متغیر

3 3 0 5 2 -- A =pH 

 غلظت پرسولفات= B گرم در لیترمیلی 05/2 05/2 5/2 2 95/2

 غلظت کاتالیست= C گرم در لیترمیلی  05/2 05/2 5/2 2 95/2

 سفتریاکسونغلظت = D گرم در لیترمیلی 5/0 5/50 25 02 5/09

 زمان واکنش= E دقیقه 5 55 02 52 35

 نتایج

 آنالیز واریانس

ترکیب مرکزی، بر اساس نتایج بدست آمده از طراحی 

کارایی فرایند در حذف سفتریاکسون، در شرایط 

بود. پ  از پردازش  %44-44ی آزمایشگاهی در محدوده

داده ها و ارزیابی نقص برازش و آنالیز واریان  مربوط به 

توسط نرم افزار برای  ی دومهای مختلف، مدل درجهمدل

توصیف فرآیند ارایه شد. مدل پیشنهادی توسط آنالیز 

نشان  2اریان  مورد بررسی قرار گرفت و نتایج در جدول و

 p-valueو   84/441برابر  F-valueداده شده است. مقدار 

-برای شبیه انتخاب شده مدل می دهد کهنشان  4441/4 >

مدل  .مناسب می باشدسازی فرایند در حذف سفتریاکسون 

)ضریب اطمینان( برای  2R> 44/4رگرسیون دارای یک 

آنتی بیوتیک از طریق فرآیند اکسیداتیو می باشد. این تجزیه 

متغیرها برای بازدهی تخریب  %44به این معناست که بیش از 

از  %1آنتی بیوتیک بوسیله مدل توضیح داده شده و کمتر از 

آنها بوسیله مدل توضیح داده نشده است. مقدار ضریب 

ایید ت اطمینان تعدیل شده هم نین معنادار بودن بالای مدل را

 تغییرات ضریب کم (. مقادیرadjustedR> 44/4می کند )

(CV =46/1دقت  ) آزمایشات را اطمینان قابلیت و بالا 

دار نهایی معنی هایمدل برازش آزمون عدم می دهد. پیشنهاد

 تأیید شد که بیانگر آن است هابنابراین برازش مدلدند، نبو

 د.ننی دارنهایی با دادهای آزمایش همخوا هایکه مدل

جدول اثرات فاکتورها و برهمکنش های حذف 

 2در جدول  US0Zn/سفتریاکسون از طریق فرآیند روی 

نشان داد که کلیه فاکتورهای اصلی از نظر آماری معنادار بوده 

و بیشترین تاثیر روی حذف آنتی بیوتیک را زمان واکنش 

(13/1483F= و کمترین تاثیر را )pH ( 24/6اولیهF=)  در

هم نین نشان  2بین فاکتورهای اصلی داشت. نتایج جدول 

داد که اثر برهمکنش ها فاکتورها و برهمکنش درجه دوم در 

مجموع کمتر از فاکتورهای اصلی  بوده و از بین آنها 

غلظت سفتریاکسون(  ×) غلظت پرسولفات  BDبرهمکنش 

 غلظت پرسولفات( تاثیر قابل ×)  غلظت پرسولفات  2Bو  

ی روی تجزیه کاتالیستی سفتریاکسون داشته است. در توجه

الات های نهایی با تمام حنهایت برپایه تفاسیر نتایج بالا مدل

دار خطی، درجه دوم و نیز اثرات متقابل بین متغیرها معنی

 کیمثبت  ریتاث همعادل نیدر ابیان شد.  2بصورت معادله 

که  یدارو زمان هیتجز یاست که بازده نیا یفاکتور به معنا

 یمنف ری، و تاثیابد یم بودبه ابد،ی یم شیسطح فاکتور افزا

تور که سطح فاک یزمان یاست که بازده نیا یفاکتور به معنا

 .یابد یبهبود نم ابد،ی یم شیافزا
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(2) 

 – 0.6A – 3.7B + 1.95C – 2.8D + 6.5E – 0.8AC – 0.6AD – 94.54 + =(%) بازدهی تجزیه سفتریاکسون

0.1BC + 1.1BD – 0.5BE – 0.6CD – 6.3A2 – 6.7B2 – 4.8C2 – 2.5D2 – 5E2 

 
 ( برای مدل درجه دوم در فرایند در حذف سفتریاکسونANOVA: آنالیز واریانس )2جدول 

  F-value p-value خطای درجه آزادی منبع

Model 0 52/9 92/552 2222/2> معنادار 

A =pH 2 25/5 03/5 239/2  

B2222/2 29/525 25/02 2 = غلظت پرسولفات>  

C2222/2 32/232 25/02 2 = غلظت کاتالیست>  

D2222/2 90/022 25/02 2 = غلظت سفتریاکسون>  

E2222/2 23/2593 25/02 2 = زمان واکنش>  

AC 2 25/02 52/00 2222/2>  

AD 2 25/02 53/22 220/2  

BC 2 25/02 50/02 2222/2>  

BD 2 25/02 35/39 2222/2>  

BE 2 25/02 39/9 222/2  

CD 2 25/02 53/22 220/2  

A² 2 23/2 52/2222 2222/2>  

B² 2 33/02 32/2253 2222/2>  

C² 2 33/02 23/552 2222/2>  

D² 2 33/02 25/259 2222/2>  

E² 2 33/02 52/522 2222/2>  

Lack of fit    22/2 غیرمعنادار 

      

R² 225/2     

R²  220/2  تعدیل شده     

C.V. % 55/2     

 تاثیر پارامترها و بهینه سازی پارامترها

منظور بررسی چگونگی اثرگذاری متغیرها بر روی به

 بعدی بر اساس پاسخ تولید شده توسط مدل، نمودارهای سه

ای مدل، با استفاده از نرم افزار طراحی تابع چند جمله

بعدی مربوط به  نمودارهای سه 2. شکل شدآزمایش تهیه 

صورت تابعی از متغیرها را کارایی حذف سفتریاکسون به

و غلظت  pHبرهمکنش  الف 2در شکل دهد. نشان می

و غلظت  pHپرسولفات نشان میدهد که با افزایش اولیه 

رخ بازدهی حذف سفتریاکسون بطور قابل پرسولفات ن

 <)  pHتوجهی افزایش می یابد. با اینحال با افزایش بیشتر 
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( عملکرد فرآیند به mg/L 8/4 <( و غلظت پرسولفات )3

آرامی کاهش می یابد. در برهمکنش غلظت کاتالیست و 

ب( می توان مشاهده کرد که 2غلظت سفتریاکسون ) شکل 

نرخ حذف  mg/L 44به  14از  با افزایش غلظت آلاینده

کاهش می یابد. با افزایش  % 4/82به  %42سفتریاکسون از 

عملکرد  mg/L 54/4به  4/4اولیه دوزاج کاتالیست از 

فرآیند اکسیداتیو بهبود می یابد. این درحالی که با افزودن 

( به سونوراکتور نرخ تجزیه g/L 8/4 <بیشتر کاتالیست )

ج میتوان مشاهده  2. در شکل کاهش می یابد %14تقریبا 

 3برابر  pHکرد که حداکثر بازدهی حذف سفتریاکسون در 

دقیقه اتفاق می افتد. در این شکل  44و زمان واکنش 

هم نین میتوان مشاهده کرد با طولانی شدن مدت زمان 

 می رسد.  %44تشعشع اولتراسوند نرخ حذف به بالای 

و شکل سه بعدی،  2برپایه تفسیر داده های جدول 

( حذف سفتریاکسون توسط % 44/44حداکثر بازدهی )

،  3برابر  pHدر شرایط اپراتوری شامل  US0Zn/فرآیند 

mg/L 54/4  ،غلظت پرسولفات و کاتالیستmg/L 14 

پیش بینی شد.  دقیقه زمان واکنش 44سفتریاکسون و 

 

 

ج( شکل سه بعدی تاثیر برهمکنش پارامترها روی حذف سفتریاکسون ؛ )د( تغییرات بازدهی حذف سفتریاکسون در حضور -: )ا لف2شکل 

 TOCو  CODرباینده، تغییرات حذف 
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 نرخ معدنی سازی و آزمایش رباینده 
در کاهش  US0Zn/برای مشخص شدن توانایی فرآیند 

COD  وTOC سازی، هر های میزان معدنیبعنوان شاخص

دو پارامتر در شرایط بهینه مورد بررسی قرار گرفت. نتایج  

د نشان از تاثیرگذاری فرایند مورد مطالعه در 2در شکل 

می باشد. در شرایط بهبنه پیش  TOCو   CODحذف  

 TOCو  CODمقدار حذف  RSMبینی شده توسط مدل 

جهت تعیین گونه های فعال در  بود. %44و  %66 به ترتیب

مول از میلی 24بیوتیک سفتریاکسون، غلظت حذف آنتی

( و اتانول بعنوان رباینده TBAترکیب ترت بوتیل الکل )

رادیکال هیدروکسیل و رادیکال هیدروکسیل/سولفات به 

دهد که د نشان می2سونو راکتور اضافه شد. نتایج در شکل 

 %34/84با حضور ترت بوتیل الکل و اتانول از  کارایی فرایند

 کند. کاهش پیدا می %44و  %53به 

 مقایسه بین سیستم های حذف

در حذف  US/PS0Zn/برای مطالعه بهتر فرآیند 

سفتریاکسون، آزمایشات مقایسه بین فرآیندهای به تنهایی و 

نمایش داده شد. طبق  3ترکیبی انجام شد و نتایج در شکل 

بازدهی بالایی نسبت به   US/PS0Zn/رآیند این شکل ف

 US0Zn/و  US ،PS ،US/PSدیگر فرآیندها هم ون 

 دارد. 

 
 مقایسه کارایی سیستم های مختلف در حذف سفتریاکسون : 3شکل 

 دقیقه 41و زمان واکنش=  mg/L51/0  = کاتالیست، دوز mg/L 11بیوتیک= ، آنتیpH  =3: آزمایشگاهی)شرایط  

 

 

  UV-visتغییرات طیف 
در  UV- VIS تغییرات ایجاد شده در طیف 4شکل 

دهد. پ  از اسکن توسط ی مطالعه را نشان میشرایط بهینه

مشخص است  DR5000 دستگاه اسپکتروفوتومتر مدل

بالاترین پیک موجود در نمونه اولیه سفتریاکسون در طول 

نانومتر مشاهده شد. این پیک با گذشت زمان  254موج 

یابد که بیانگر تجزیه و حذف آلاینده به واکنش کاهش می

ترکیبات دیگر است. در همین حال، پیک موجود در 

 نانومتر که بیانگر حضور مواد آلی حد 224-144ی محدوده

باشد. در باشد نیز به مرور زمان در حال کاهش میواسط می

پایان زمان واکنش قسمت اعظمی از سفتریاکسون و مواد آلی 

 موجود در نمونه اولیه حذف شدند.

26 18 9

59
65 70

89.3

36
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 در شرایط بهینه فرایند UV-vis: تغییرات ایجاد شده در اسکن 4شکل 

 

 مکانیسم تجزیه
برپایه یافته های بدست آمده از آزمایش رباینده و مقایسه 

بین سیستم های مختلف، شماتیک مکانیسم احتمالی تجزیه 

نشان داده شد. طبق این شکل سفتریاکسون از  4در شکل 

 O-Oطریق تولید گونه های واکنش پذیر از شکست باند 

 تجزیه می گردد.  USoZn/ پرسولفات بوسیله

 

 Zn0/US/PS: شماتیک مکانیسم احتمالی تجزیه سفتریاکسیون از طریق فرآیند 1شکل 

  

۰.۰۰

۰.۵۰

۱.۰۰

۱.۵۰

۲.۰۰

۲.۵۰

ب
جذ

ن 
زا

می

(  نانومتر)طول موج 
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 بحث

 و برهمکنش بین آنها  تاثیر پارامترها
طبق مدل های کاهش یافته، تاثیر فاکتورهای اپراتوری 

روی فرآیند با استفاده از گراف های سطحی سه بعدی مورد 

و غلظت  pHبررسی قرار گرفت. دیاگرام سه بعدی 

الف نشان میدهد که حداکثر بازدهی  2پرسولفات در شکل 

و غلظت  3برابر  pHحذف سفتریاکسون میتواند در 

اتفاق بیافتد. این درحالی که در  mg/L 54/4پرسولفات 

مقادیر پایین و بالاتر از مقدار اشاره شده پارامترها بازدهی 

کم می  US/PS0Zn/حذف سفتریاکسون از طریق فرآیند 

میتواند به دلیل تبدیل  3بالاتر از  pHباشد. کاهش بازدهی در 

رادیکال سولفات به رادیکال هیدروکسیل باشد. طبق مطالعه 

ه عمر و پتانسیل اکسیداسیون رادیکال هیدروکسیل قبلی، نیم

. کاهش بازدهی در  21 در مقایسه با سولفات پایین می باشد 

مقادیر بالای پرسولفات میتواند در اثر واکنش پرسولفات 

•-اضافی با رادیکال 
4SO  و•OH  و  3اتفاق بیافتد )معادله

(. علاوه بر این، حضور مقادیر بسیار بالای رادیکال های 4

آزاد میتواند خود مصرفی را افزایش دهد و از اینرو تولید 

اکسیدان های ضیعف برای تجزیه سفتریاکسون توسعه دهد 

 pHو همکاران نتایج مشابهی برای تاثیر  Guo(. 4)معادله 

ت روی تجزیه نیتروبنزن از طریق اولیه و غلظت پرسولفا

 .  13 مشاهده کردند  US/PS0Zn/فرآیند 

(3) 

𝑆𝑂4
•− +  𝑆2𝑂8

2− → 𝑆𝑂4
2− + 𝑆2𝑂8

•− 
(4                                                      )  

  • 𝑂𝐻 +  𝑆2𝑂8
2− → 𝑆2𝑂8

•− 
(4                                                        ) 

𝑆𝑂4
•− +  𝑆𝑂4

•− → 2𝑆𝑂4
2− 

 

در مقابل غلظت  0Znگراف سه بعدی غلظت نانوذرات 

سفتریاکسون و تاثیر برهمکنش بین آنها روی حذف 

ب نشان داده شده است. شکل نشان 2سفتریاکسون در شکل 

میدهد که با کاهش غلظت اولیه سفتریاکسون و دوز جاذب 

می  %44نرخ حذف سفتریاکسون به  mg/L 54/4نزدیک به 

رسد. این بازدهی عالی میتواند ناشی از دسترسی بالای 

مولکول های سفتریاکسون به سایت های  mg/L 14غلظت 

و همکاران با ارزیابی فرآیند  Zhangباشد.  0Znفعال 

/PS/US0Fe  نتایج مشابهی برای حذف کلرامفنیکل

ب هم نین نشان میدهد در غلظت 2. شکل  21 گزارش دادند 

الیست و سفتریاکسون بازدهی حذف آلاینده های بالای کات

هدف کاهش می یابد. این واقعه میتواند به دلیل مقادیر بالای 

 مولکول های سفتریاکسون نسبت به مقدار کاتالیست باشد. 

های بالاتر آلاینده، تشکیل طرف دیگر، در غلظت از

یابد، بنابراین رقابت برای های واکنش افزایش میواسطه

کاهش بازدهی  .های فعال محدود بیشتر می شوداشغال مکان

در غلظت بالای کاتالیست میتواند به مصرف رادیکال های 

 6اضافی در محلول مرتبط باشد )واکنش  0Znفعال بوسیله 

(. علاوه بر این، مقادیر بالای کاتالیست در محلول باعث 5و 

می شود که سایت های فعال کاتالیست و نرخ عبور فرکان  

US  .کاهش یابد 

(6       ) 

𝑍𝑛•  +  S2O8
2−  →  Zn2+  +  2SO4

2−                 
(5  ) 

Zn2+  +  SO4
•− →   Zn3+  +   SO4

2−                                        
  

اولیه و تاثیر  pHگراف سه بعدی زمان واکنش در مقابل 

ج 2برهمکنش بین آنها روی حذف سفتریاکسون در شکل 

است. شکل نشان میدهد که با افزایش زمان  نشان داده شده

نرخ حذف سفتریاکسون به بالای  3نزدیک به   pHواکنش و 

می رسد. این افزایش بازدهی در زمان واکنش طولانی  44%

( تولید بیشتر رادیکال های فعال از طریق 1میتواند به دلایل 

( تمیز شدن مداوم کاتالیست از طریق US ،2کاتالیست و 

( تماس بیشتر مولکول های آلاینده با 3لتراسونیک، امواج او

/US0Zn  دقیقه واکنش باشد. این یافته با نتایج  44در طی

Zhang  و همکاران برای تاثیر زمان واکنش روی حذف

مطابقت خوبی  US/PS0Cu/سولفامتازین از طریق فرآیند 

 . 22  دارد
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 عدنی سازی و آزمایش رباینده نرخ م
در بحث بکارگیری فرایندها در مقیاس محیطی علاوه بر 

تخریب و تجزیه آلاینده مد نظر، کارایی فرایند در کاهش 

میزان بار آلودگی آلی نیز مطرح است. آزمایشات مختلفی در 

سازی این راستا وجود دارد که تعیین کننده میزان معدنی

باشد. از آزمایشات سریع، ارزان و نسبتا دقیق تعیین فرایند می

و تعیین  COD ،TOCمیزان معدنی سازی، آزمایش 

تغییرات ایجاد شده در اسکن طول موج می باشد. بر اساس 

مشخص شده است که کارایی  د2شکل نتایج ارایه شده در 

ما باشد اهای آلی چشمگیر میسازی آلایندهفرایند در معدنی

ر بیوتیک سفتریاکسون و حضوساختار خاص آنتیدلیل به 

های بنزنی در ساختمان این ترکیب بدیهی است که حلقه

کمتر و با سرعت  TOCو  CODکارایی فرایند در حذف 

کندتری صورت گیرد که نتایج ارایه شده، موید این مطلب 

به  CODو  TOCهای است. جهت کاهش بیشتر شاخص

العات سمرقندی و در مط. زمان بیشتری نیاز است

 CODهای از شاخص  24 و کرمانی و همکاران   23 همکاران 

جهت تعیین میزان کارایی فرایندهای اکسیداسیون  TOCو 

پیشرفته بهره گرفته شده است. در این مطالعات نیز مشخص 

یند در کاهش این دو شاخص کمتر شده است که کارایی فرا

 از کارایی فرایند در حذف آلاینده هدف است.

برای پیش بینی مکانیسم تجزیه آلاینده بوسیله فعال 

ه نیازمند ب و اولتراسوند با کاتالیست پرسولفاتسازی 

رای بدر مطالعه حاضر شناسایی گونه های رادیکال می باشد. 

، ریاکسونسفتالیتیک شناسایی گونه های فعال در تجزیه کات

برای  اتانول و  OH•برای محدوده کننده ترت بوتیل الکل 

•-هر دو رادیکال 
4SO  و•OH .مورد استفاده قرار گرفت 

-بدون داشتن آلفا ترت بوتیل الکل ، 22 طبق مطالعات قبلی 

، واکنش می دهد 4SO•- ازبیشتر  OH•رادیکال  با هیدروژن

ه راحتی با هیدروژن ب-آلفاحاوی  اتانولاین درحالی که 

د 2همانطور که میتوان در شکل . هردو گونه واکنش می دهد

د در حضور ترت بویتل الکل و اتانول نرخ مشاهده کر

  %44و  %53به  %34/84بازدهی حذف سفتریاکسون از 

•-هردو رادیکالاین نتایج تاکید میکند که . کاهش یافت
4SO 

تیک بوسیله سیستم کاتالی سفتریاکسوندر تجزیه  OH•و 

/US/PS0Zn  .شرکت کردند 

 مقایسه بین سیستم های مختلف 
در تجزیه  US/PS0Zn/برای درک بهتر عملکرد سیستم 

، آزمایشات مقایسه ای سیستم های مختلف سفتریاکسون

انجام شد. همان  RSMتحت شرایط بدست آمده از مدل 

نشان داده شده است امواج فراصوت  3طور که در شکل 

در حذف آلاینده هدف  ٪26)اولتراسونیک( عملکرد حدود 

داشت. زمانی که موج اولتراسوند در محلول آبی بکار گرفته 

می شود تشکیل و فروپاشی حباب منجر به دما و فشار بالا 

میتواند گونه های  می گردد، در ادامه افزایش این پارامترها

ولید کند ت سفتریاکسونواکنش پذیر بیشتری برای تجزیه 

میتواند  US(. در مطالعه ما درصد پایین بازدهی توسط 45)

به دلیل تولید ناکافی رادیکال هیدروکسیل برای غلظت 

mg/L 14  .0نانوذرات سفتریاکسون باشدZn  18تقریبا% 

جذب کند. سفتریاکسون از طریق سایت های فعال خود 

 پرسولفات به تنهایی پتانسل بالایی برای تجزیه آنتی بیوتیک

اسیدی نداشت. طبق مطالعات قبلی، پرسولفات  pHدر 

به  O-Oبیشتر میتواند در شرایط قلیایی با شکست پیوند 

. حضور امواج فراصوت  24 گونه های رادیکالی تبدیل گردد 

میتواند تجزیه آلاینده نسبت به  0Znدر کنار پرسولفات یا 

 PS0Zn/روش های قبلی بهبود ببخشد. هم نین فرآیند 

میتواند تجزیه سفتریاکسون از طریق تولید رادیکال های 

برساند. در مقایسه با فرآیندهای اشاره شده در  %54بیشتر به 

آلاینده به  % 34/84میتواند  US/PS0Zn/بالا، سیستم 

 Guoسید کربن و آب تبدیل کند. ترکیبات کم خطر، دی اک

و همکاران نرخ حذف بالایی از آلاینده آلی از طریق سیستم  

Zn0/US/PS  در مقایسه با سیستم های به تنهایی مشاهده

 . 13 کردند 

 



 و همکاران زهره بریزی
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 مکانیسم تجزیه
برپایه یافته های بدست آمده از آزمایش رباینده و مقایسه 

بین سیستم های مختلف، شماتیک مکانیسم احتمالی تجزیه 

نشان داده شد. طبق این شکل مقداری  4در شکل 

جذب شود.  0Znسفتریاکسون میتواند روی سایت های فعال 

واکنش می تواند حضور روی صفر ظرفتی در محیط 

•-پرسولفات برای تولید رادیکال سولفات )
4SO و )

(. امواج 4و  8( اکسید کند )معادله OH•هیدروکسیل )

اولتراسونیک در سونوراکتور میتواند حباب های کوچکی در 

مایع واکنش ایجاد کند و سپ  این حباب با شکل گیری و 

جاد ای نوسان فروپاشی شده و یک محیط با دما و فشار بالا

کند. وقوع این محیط داغ در ادامه منجر به تجزیه مولکول 

 2O2Hو  H ،•OH•های آب به رادیکال های فعال هم ون 

(. علاوه بر این اولتراسوند میتواند 12-14می شود )معادله 

بطور مستقیم پرسولفات برای تشکیل رادیکال سولفات 

(. در نهایت کلیه رادیکال های فعال 13اکسید کند )معادله 

 2CO ،O2Hدر سونوراکتور منجر به تجزیه سفتریاکسون به 

 و محصولات دیگر می شود. 

(8    ) 

Zn0 + S2O8
2− → Zn2+ + 2SO4

•−  
(4   ) 

SO4
•− + H2O → HSO4

− +• OH 

(14  ) 

  H2O + US →• OH + H• 
(11   ) 

• OH + H• → H2O2         
     (12                 ) 

O2 + H• →• OH2                                       
(13) 

S2O8
2−  +  US →  2SO4

•− 
 

 

 

 گیرینتیجه
-نتایج ارایه شده در این مطالعه بیانگر این موضوع می

که استفاده از طراحی ترکیبی مرکزی در طراحی، اجرا  باشد

-هرهباشد و بو آنالیز فرایند دارای نتایج بسیار مطلوب می

در تمامی سطوح  گیری از این روش باعث کاهش خطاها

گردد. هم نین نتایج ارایه شده مشخص نمود که کارایی می

فرایند پرسولفات فعال شده توسط نانوذرات روی صفر 

ک بیوتیصوت در حذف آنتیدر حضور امواج ماوراظرفیتی 

وان با تسفتریاکسون نتایج قابل قبولی داشته است و می

استفاده از این روش اکسیداسیون پیشرفته، با کارایی بالایی 

بیوتیکی از این خانواده های دارویی که حاوی آنتیپساب

 هستند را حذف نمود. 

 سپاسگذاری
منابع مالی معاونت پ وهشی  پ وهش اخیر با استفاده از

   دانشگاه علوم پزشکی لارستان به شماره طرح

 (IR. LARUMS. REC. 1397.008 و کد اخلاق )

( به انجام رسیده است که نویسندگان مقاله از 1346-241)
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ABSTRACT 
 

Background: The poor degradability of antibiotics in conventional wastewater treatment 
processes has recently encouraged researchers to use advanced oxidation processes based on 
persulfate (PS) activation. Therefore, the aim of our study was to remove ceftriaxone through 
the activation of persulfate with zero valence zinc/ultrasonic waves (Zn0/US). 
Methods: In this laboratory study, the sample containing the antibiotic ceftriaxone was 
subjected to persulfate activation through an ultrasonic probe with a frequency of 40 kHz. 
Optimization of operational parameters such as initial pH, catalyst dose, initial ceftriaxone 
concentration, reaction time and persulfate concentration was done through response surface 
methodology (RSM). In optimal conditions, synergistic effect, changes in wavelength scanning, 
mineralization rate and radical scavenger effect were studied. Finally, ceftriaxone concentration, 
chemical oxygen demand (COD) and total organic carbon (TOC) were measured through 
diagnostic devices. 
Results: Based on RSM analysis of variance, the maximum removal of antibiotic (94.54%), 
COD (66%) and TOC (54%) in laboratory conditions including pH equal to 3, 0.75 mg/L 
persulfate and catalyst concentration, 15 mg/L ceftriaxone and 45 minutes of reaction time were 
obtained. The presence of tert-butyl alcohol and ethanol as scavengers of hydroxyl and sulfate 
radicals decreased the efficiency rate of the process to 79% and 45% in the reaction time of 45 
minutes and emphasized that the active species participate in ceftriaxone degradation. 
Conclusion: Based on the results, the process of Zn0/US/PS can be considered as a 
pretreatment process for the effective removal of ceftriaxone from water environments.  
 
Keywords: Ceftriaxone, persulfate activation, response surface methodology, mineralization 

rate, optimization. 
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