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 كيوتيب يآنت يحاو يآب طياز مح يفنتون جهت حذف كل كربن آل نديفرا يساز نهيبه
 يتاگوچ يبا استفاده از روش آمار نيليس يآموكس

  
 

  4ي، حسن هاشم3، محمد صادق سخاوتجو2يمنصوره دهقان، 1يبهزاد نيشاه
  

  
  

  چكيده 
باشد كه انتشار آن به محيط زيست اثرات بهداشتي و زيست  در سراسر دنيا ميها  بيوتيك ترين آنتي سيلين يكي از پر مصرف امروزه آموكسي :مقدمه

سازي آموكسي سيلين موجود در محيط آبي  سازي فرايند فنتون جهت افزايش ميزان معدني هدف از اين تحقيق بهينه. محيطي متعددي در پي دارد
  .باشد مي

سيلين توسط فرايند  از محلول آبي حاوي حاوي آموكسي TOCشرايط بهينه حذف در اين مطالعه جهت بررسي تاثير عوامل و تعيين : ها  روش
سطح مختلف مورد بررسي قرار  4و زمان واكنش هر كدام در  PHورودي، غلظت اوليه پراكسيد هيدروژن، آهن دوظرفيتي،  TOCپارامتر  5فنتون 
  .و درصد تاثير هر عامل توسط روش آماري تاگوچي به دست آمدبار تكرار شدند و در نهايت شرايط بهينه  2آزمايشات هركدام . گرفتند
و  16/35، 285/38، 165/37به ترتيب برابر  mg/L 193و 87، 40، 6از محيط آبي با غلظت كل كربن آلي ورودي  TOCبازده حذف : ها يافته

 mg/L 40 ،H2O2ورودي  TOCفرايند فنتون، توسط  TOCسازي با روش تاگوچي نشان داد كه عوامل مورد نظر در حذف  بهينه. بود 24/17٪
و 137/4، 837/11، 58/73، 357/2دقيقه با ميزان اهميت به ترتيب  10و زمان واكنش  5/3برابر mg/L50 ،PH اوليه  +mg/L 500 ،Fe2اوليه 
  .اند بوده ٪ 089/8

دهد  نتايج نشان مي.  به دست آمد ٪285/38و  66/99ر با به ترتيب براب TOCسيلين و  در اين مطالعه حداكثر راندمان حذف آموكسي: گيري نتيجه
سازي  تواند به دليل توليد محصولات جانبي مقاوم به معدني رخ نداد كه اين امر مي TOCكه بر خلاف تجزيه كامل آموكسي سيلين، حذف كامل 

فيه جهت افزايش ميزان معدني سازي فاضلاب حاوي آموكسي توان به عنوان يك واحد پيش تص به علاوه از اين فرايند مي. در طي فرايند فنتون باشد
  .سيلين استفاده نمود

 سازي، تاگوچي آموكسي سيلين، فرايند فنتون، معدني: يديكل يها واژه
                

از  يفنتون جهت حذف كل كربن آل نديفرا يساز نهيبه .بهزادي شاهين، دهقاني منصوره، سخاوتجو محمدصادق، هاشمي حسن :ارجاع
 ):11(9؛ 1392مجله تحقيقات نظام سلامت . يتاگوچ يبا استفاده از روش آمار نيليس يآموكس كيوتيب يآنت يحاو يآب طيمح

1200-1186  
  

  25/09/1392 :تاريخ پذيرش  24/11/1391 :تاريخ دريافت
  
  قيقات خوزستان، خوزستان، ايرانآب و فاضلاب، دانشگاه آزاد اسلامي واحد علوم و تح-كارشناس، گروه مهندسي محيط زيست .1
  )مسؤول نويسنده(دانشيار، گروه مهندسي بهداشت محيط، دانشكده بهداشت، دانشگاه علوم پزشكي شيراز، فارس، ايران  .2

Email: mdehghany@sums.ac.ir 
 

  زستان، خوزستان، ايرانآب و فاضلاب، دانشگاه آزاد اسلامي واحد علوم و تحقيقات خو-استاديار، گروه مهندسي محيط زيست. 3
  ، ايرانشهركردمربي، گروه مهندسي بهداشت محيط، دانشكده بهداشت، دانشگاه علوم پزشكي شهركرد،  .4
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  يون جهت حذف كل كربن آلفنت نديفرا يساز نهيبه

  مقدمه
هاي بتالاكتام و از دسته  بيوتيك  آموكسي سيلين جز آنتي

باشد كه در پزشكي و  هاي وسيع الطيف مي سيلين پني
د و در حال حاضر يكي از پر شو دامپزشكي استفاده مي

ها در سراسر دنيا است، در نتيجه  بيوتيك كاربردترين آنتي
امكان آلودگي محيط زيست توسط اين داروها افزايش يافته 

پس از مصرف اين دارو مقدار ناچيزي از آن جذب  ).1(است 
و بقيه آن از طريق ادرار و مدفوع به محيط زيست ) 2(بدن شد

پايدار و  ها بيوتيك آنتي ).3(شود  گي آن ميتخليه و باعث آلود
توانند براي مدت  چربي دوست بوده و به دليل ورود مداوم، مي

ها در  زمان طولاني در محيط زيست باقي بمانند كه حضور آن
اين تركيبات . باشد هر دو غلظت كم و زياد، خطرناك مي

ت اهمي). 4(باشند  نسبت به تجزيه بيولوژيكي بسيار مقاوم مي
ها به دليل ايجاد مقاومت باكتريايي بوده و لذا بدين  عمده آن

  ). 5(آيند  ترتيب تهديدي براي سلامت بشر به حساب مي
روش تاگوچي نخستين بار توسط جنچي تاگوچي ارايه شد كه 

ها براي تعيين ميزان تاثير عوامل  شامل روش طراحي آزمايش
  ).6(باشد  ميبر پاسخ و به دست آوردن شرايط بهينه سيستم 

 توليد پايه برفرايندهاي اكسيداسيون پيشرفته،  اساس كار
باشد، كه اين راديكال به  مي) °OH( راديكال هيدروكسيل

پذير بوده و خاصيت انتخابي كمتري نسبت به  شدت واكنش
پتانسيل اكسيداسيون استاندارد راديكال . دارند ها ساير اكسيدان
V) 8/2=Eهيدروكسيل

 ( بوده كه بسيار بيشتر از
طور كاملا ه ها ب علاوه آنه باشد، ب هاي متداول مي اكسيدان
صورت وسيعي در اكسيداسيون انواع تركيبات آلي و ه موثر و ب

فرايند فنتون  .)7( شوند مقاوم به تجزيه بيولوژيكي استفاده مي
به دليل كارايي بالا، سادگي تكنولوژي و تجهيزات مورد 

گرها كارايي  استفاده، هزينه بسيار كم و سميت ناچيز واكنش
هاي اكسيداسيون پيشرفته دارد  بيشتري نسبت به ساير روش

اين فرايند بر پايه توليد راديكال هيدروكسيل از تجزيه  .)8(
در ) (اكسيدان پراكسيد هيدروژن توسط كاتاليست آهن 

  ).9( شرايط اسيدي استوار است

باعث تجزيه  1راديكال هيدروكسيل از طريق مكانيسم شماره 
شود  ها به محصولات جانبي با خطر كمتر مي و تخريب آلاينده

)10:(  
  OH + Organic Matter   H2O + Analysis 
Products CO2 + H2O     (1)                              

اي تحت عنوان حذف آموكسي  جانگ و همكاران مطالعه
. انجام دادند UV/ H2O2و  UVسيلين توسط فرايندهاي 

سازي كمي در هر دو فرايند بدست آمد ولي  اگرچه معدني
ميلي مول پراكسيد هيدروژن  10مشخص شد با اضافه نمودن 

واكنش، دقيقه از  80و گذشت  UV/ H2O2به واكنش 
آي و  .)11(يابد  افزايش مي ٪50به  TOCميزان حذف 

 2كارگي دريافتند كه تحت شرايط بهينه فرايند فنتون بعد از 
 15افتد اما بعد از  دقيقه تجزيه كامل آموكسي سيلين اتفاق مي

جيرالدو و ). 12(قابل دستيابي است  TOCاز  ٪37دقيقه تنها 
نتي بيوتيك همكاران در پژوهشي كه بر روي حذف آ

 TiO2اوكسولينيك اسيد توسط روش تجزيه فتوكاتاليستي با 
دقيقه  30انجام دادند دريافتند كه تحت شرايط بهينه بعد از 

اوليه در محلول باقي  CODو  DOC ٪55نزديك به 
فان و همكاران تجزيه ). 13(شود  ماند و حذف نمي مي

ها  آن. ندسولفالازين را توسط فرايند شبه فنتون بررسي نمود
دقيقه درصد  60پي بردند كه تحت شرايط بهينه و بعد از 

، 5/99به ترتيب برابر  TOCو  CODبيوتيك،  حذف آنتي
   .)14(است  ٪41و  2/84

سازي پارامترهاي موثر بر فرايند  هدف از اين تحقيق بهينه
از محيط آبي حاوي  TOCفنتون جهت حذف موثر 

وش آماري تاگوچي سيلين توسط ر بيوتيك آموكسي آنتي
هاي صورت گرفته مشخص  در اين مطالعه با بررسي. باشد مي

شد كه روش طراحي آزمايشات تاگوچي، براي نخستين بار 
  استفاده TOCسازي فرايند فنتون براي حذف  جهت بهينه
     .شده است

  ها روش
  مواد شيميايي  
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  شاهين بهزادي و همكاران                  

تري هيدرات خالص از شركت آنتي بيوتيك  آموكسي سيلين
جاده خزر آباد ساري خريداري  5ران واقع در كيلومتر سازي اي

و ) W/W %30(محلول اكسيدان پراكسيد هيدروژن . شد
 ,FeSO4.7H2O((Merck(كاتاليست سولفات فروس 

Germany) جهت تنظيم . در فرايند فنتون استفاده شدند
PH  و هيدروكسيدسديم مرك ) نرمال1(از اسيد سولفوريك

و  )KH2PO4(هيدروژن فسفات پتاسيم دي . استفاده شد
به  HPLC (Merck, Germany)استونيتريل مخصوص 

در تمامي . استفاده شدند HPLCعنوان فاز سيال دستگاه 
بار تقطير توليد شده توسط دستگاه  2آزمايشات از آب مقطر 

  .آب مقطرگير روتاري با پمپ خلاء استفاده شد
  ها و فاضلاب مصنوعي ساخت محلول
به صورت  ppm5000در غلظت ) (ن محلول مادر آه

هفتگي ساخته شده و جهت جلوگيري از اكسيداسيون در 
محلول استوك . ظروف تيره و در محيط تاريك ذخيره گرديد

نيز به صورت هفتگي  ppm1000سيلين در غلظت  آموكسي
. درجه سانتيگراد نگهداري شد 4تهيه شده و در دماي 

   نيز به صورت H2O2از  ppm10000 همچنين محلول
هفتگي ساخته شده ودر ظروف تيره و در محيط تاريك  

سازي فاضلاب مصنوعي حاوي  جهت شبيه. نگهداري شد
آموكسي سيلين، پودر آموكسي سيلين خالص در آب مقطر 

غلظت  4براي انجام آزمايشات، از . بسيار خالص حل گرديد
TOC  و  87، 40، 6وروديmg/L 193 تفاده گرديدكه اس

ها، به  براي ساخت فاضلاب مصنوعي متناظر با اين غلظت
آموكسي  mg/L 500و  200، 100، 10غلظت  4ترتيب از 

  .سيلين استفاده شد
متناظر با غلظت هاي آموكسي سيلين جهت  TOC: 1جدول 

  انجام آزمايشات
TOC متناظر با هر

 (mg/L)غلظت 

غلظت آموكسي سيلين جهت ساخت
 (mg/L)صنوعيفاضلاب م

6  10 
40  100 
87  200 

193  500 

  طراحي آزمايشات
ها  هاي مختلف طراحي آزمايش در اين مطالعه از بين روش
براي بررسي تاثير عوامل و . روش تاگوچي انتخاب گرديد
از محلول آبي حاوي  TOCتعيين شرايط بهينه حذف 

، غلظت اوليه TOCعامل غلظت اوليه  5آموكسي سيلين 
و زمان هر  ( ،PH(يد هيدروژن، غلظت اوليه آهنپراكس

 2سطح مختلف مورد بررسي قرار گرفتند كه جدول 4كدام در 
نشان  4و  3، 2، 1سطح  4مقادير هريك را با نماد گذاري در 

ها به روش تاگوچي،  در نهايت جهت طراحي آزمايش. دهد مي
افزار  ها در نرم آنبا قرار دادن اين متغيرها و سطوح 

Qualitek-4 (w32b) فاكتورها و . آزمايشات طراحي شدند
سطوح مورد نظر با توجه به محدوده عملياتي متداول كه در 

  )16 ،12(منابع مختلف ذكر گرديده انتخاب شدند
فاكتورها و سطوح در نظر گرفته شده در طراحي : 2جدول 

  TOCسازي نرخ تجزيه  ها جهت بهينه آزمايش

  

  سطوح    
 متغير       

 4سطح  3سطح  2سطح  1سطح 

 +Fe2غلظت  

(mg/L)  
0 5 25  50  

   H2O2غلظت 
(mg/L) 

10 50 250 500 

pH  3 5/3 4  5/4 

 15  10 5  2  زمان واكنش

TOC ورودي  
(mg/L) 

6 40 87 193 

محصول (بوده  75/4افزار مذكور تحت ويندوز و نسخه  نرم
سازي  هاي بهينه آناليز آزمايشو تنها قادر به طراحي و ) 1991

هاي طراحي شده به  آزمايش. باشد به روش تاگوچي مي
با شرايط مختلف در )  L16(آزمايش  16صورت يك جدول با 

  .ارايه شده است 3جدول 
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  يون جهت حذف كل كربن آلفنت نديفرا يساز نهيبه

  روش كار آزمايشگاهي
ليتري از جنس  2آزمايشات به صورت ناپيوسته در بشرهاي 

ساخت شركت اي  خانه 6پيركس و زير دستگاه جار تست 
هك آمريكا و در آزمايشگاه آب شركت آب و فاضلاب شيراز 

بار تكرار  2آزمايش طراحي شده هر كدام  16تعداد . انجام شد
 1در هر آزمايش بشرها در زير دستگاه جارتست با با . شدند

هاي از قبل  ليتر از محلول آموكسي سيلين و با غلظت
 TOCار مقد. مشخص شده براي هر آزمايش پر گرديد

سيلين قبل از شروع تمامي  هاي آموكسي متناظر با غلظت
گيري  آزمايشات به صورت جداگانه براي هر آزمايش اندازه

سپس مقدار مورد نياز و از قبل تعيين شده كاتاليست آهن . شد
)  (موجود در FeSO4.7H2O  به محلول اضافه و پس از

ها  ريك و سديم هيدروكسيد، نمونهبا اسيد سولفو PHتنظيم 

دور  185هاي مكانيكي دستگاه جارتست و با سرعت  با همزن
هاي از قبل  سپس غلظت. در دقيقه به خوبي مخلوط شدند

تعيين شده اكسيدان پر اكسيد هيدروژن براي هر آزمايش به 
زماني كه پراكسيد هيدروژن به محلول . محلول اضافه شد

. زمان شروع واكنش در نظر گرفته شداضافه گرديد به عنوان 
ها در دماي آزمايشگاه  بشرها به صورت روباز بوده و آزمايش

سازي آموكسي سيلين  جهت بررسي ميزان معدني. انجام شدند
هاي از قبل تعيين شده  ها در زمان در طول واكنش، نمونه

براي هر آزمايش برداشت شده و پس از عبور از فيلترهاي 
 TOCميكرون، ميزان  45/0ا اندازه منافذ غشايي واتمن ب

گيري غلظت باقيمانده  همچنين جهت اندازه. گيري شد اندازه
ها از فيلترهاي غشايي واتمن با اندازه  آموكسي سيلين، نمونه

  .ميكرون عبور داده شدند 20/0هاي  روزنه
  ريز آزمايش هاي طراحي شده به روش تاگوچي با جزئيات آن: 3جدول 

 زمان

(min) 

pH 
  

 

)Fe غلظت  ) (mg/L)  غلظت پراكسيد هيدروژن(mg/L)  غلظتTOC  
(mg/L) 

 شماره آزمايش

2  3 0 10 6  1 

5 5/3 5 50 6 2 

10 4 25 250 6 3 

15 5/4 50 500 6 4 

15  4  5  10  40 5  
10 5/4 0 50 40 6 

5 3 50 250 40 7  
2 5/3 25 500 40 8 

5 5/4 25 10  87 9  
2 4 50 50 87 10 

15 5/3  0 250 87 11 

10 3 5 500 87 12 

10 5/3 50 10 193 13 

15 3 25 50 193  14 

2 5/4 5 250 193 15 

5 4 0 500 193 16 
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  شاهين بهزادي و همكاران                  

  گيري هاي اندازه روش
با  HPLCغلظت باقيمانده آموكسي سيلين توسط دستگاه 

 ,Wellchrom k-2600 (Knauerمدل  UVدتكتور 

Germany)كل كربن آلي محلول . گيري شد اندازه
)TOC ( جهت سنجش ميزان معدني شدن آموكسي سيلين

 N/C 3000مدل   TOC Analyzerتوسط دستگاه 
(analytic grade) و )(Merck, Germany 

طبق استاندارد متد شماره  TOCسنجش . گيري شد اندازه
5310 B  گيري  جهت اندازه .)15(انجام شدPH  ازPH 

 ,PH Meter (Metrohm 780دلمتر م

Switzerland  (استفاده شد .  
  

  ها يافته
 TOCراندمان حذف 

قبل و بعد از انجام هر آزمايش  TOCدر اين مطالعه مقدار 
توسط  TOCراندمان حذف  4در جدول . گيري شد اندازه

آزمايش طراحي  16فرايند اكسيداسيون پيشرفته فنتون و طي 
بار تكرار هر آزمون نشان داده  2شده به روش تاگوچي و با 

گونه كه در اين جدول نشان داده شده است  همان. شده است
 TOCهاي  براي غلظت TOCحداكثر راندمان حذف 

، 165/37به ترتيب برابر  mg/L 193و  87، 40، 6ورودي 
با تحليل نتايج . به دست آمد ٪24/17و  16/35، 285/38

تاثير هر پارامتر بر طبق روش آماري تاگوچي ميزان  4جدول 
و همچنين شرايط بهينه براي فرايند  TOCدرصد حذف 

  .آيد فنتون به دست مي
  تابع پاسخ تبديل يافته
تر  نتايج توسط روش تاگوچي، از  براي تجزيه و تحليل دقيق

 )S(يك تابع تبديل پاسخ كه به صورت نسبت علامت هر اثر 
شود  ستفاده ميگردد، ا تعريف مي )N(به اثرات ناشي از خطا 

بسته به نوع هدف  S/Nنحوه محاسبه نسبت ). 6(
از آنجا كه در اين پژوهش، هدف . سازي، متفاوت است بهينه

از محيط ) سازي بررسي ميزان معدني( TOCبررسي حذف 

از طريق  S/Nباشد، بنابراين  آبي حاوي آموكسي سيلين مي
  ).6(شود  محاسبه مي 1رابطه 

 )1(      -10  

log
22

2
2

1 )/1.../1/1(

n

YYY n=
N

S  
مقدار پاسخ به دست آمده براي هر  Ynدر اين فرمول 

در اين ( ها  تعداد تكرار آزمايش nو  آزمايش در هر آزمون
  .است )2مطالعه برابر

در نظر گرفته شود ديگر از روش سينگال به  1برابر  nاگر 
توان  نميتري است  كه روش دقيق و مطمئن )S/N(نويز 

ها مي توان استفاده  استفاده نمود و فقط از روش ميانگين داده
از  TOCمحاسبه شده بر حسب درصد حذف S/N . كرد

هاي اول و دوم براي هر آزمايش به صورت جداگانه در  آزمون
در اين جدول  S/Nافزايش . نشان داده شده است 4جدول 

  .نشان دهنده بهبود شرايط است
  TOCراندمان حذف تاثير عوامل بر 

به نرخ  1در اين مطالعه پاسخ هر آزمايش با استفاده از فرمول 
S/N دراين بخش ميزان و نحوه . تبديل شده است

به صورت (تأثيرعوامل مختلف بر پاسخ تبديل يافته سيستم 
براي هريك ازعوامل تجزيه و تحليل شده و )  S/Nنسبت 
ارايه  4ل به دست آمده براي هر سطح در جدو S/Nنسبت 

شرايط  S/Nبا توجه به اين جدول، بيشترين مقدار . شده است
  .دهد بهينه را در بين سطوح مختلف هر عامل نشان مي

  ورودي TOCتاثير 
بعنوان  mg/L 193و  87، 40، 6غلظت  4در اين بررسي 

 1در شكل . ورودي در نظر گرفته شدند TOCهاي  غلظت
سازي آموكسي سيلين نشان  تاثير اين پارامتر بر ميزان معدني

در اين شكل محور عمودي نشان دهنده نرخ . داده شده است
S/N دهنده سطوح در نظر  براي هر سطح و محور افقي نشان

 .است TOCگرفته شده براي مقادير مختلف 

آيد كه در ابتدا با افزايش غلظت  از اين شكل چنين بر مي
ي از كه شاخص S/Nنرخ  mg/L 40به  6از  TOCاوليه 

است و به تبع آن  TOCپاسخ سيستم به تغييرات غلظت 
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  يون جهت حذف كل كربن آلفنت نديفرا يساز نهيبه

اما در . يابد توسط فرايند فنتون افزايش مي TOCبازده حذف 
با غلظت  4و سطح ) mg/L 87معادل  TOC( 3سطوح 

نسبت به   S/Nگرم بر ليتر نرخ  ميلي 193برابر  TOCاوليه 
گونه كه در اين شكل آمده  همان. يابد كاهش مي 2سطح 

 S/Nنرخ( 2، سطح )265/23برابر S/Nنرخ ( 1سطح است
 4، سطح )395/21برابر S/Nنرخ ( 3، سطح)543/24برابر

  .باشند مي) 918/22برابر S/Nنرخ (

  S/Nسيلين و  ، آموكسي TOCآزمايش هاي طراحي شده با روش تاگوچي، درصد حذف : 4جدول 
  

 شماره آزمايش

    TOCدرصد حذف                  
   ميانگين دو آزمون آزمون دوم آزمون اول  درصد حذف آموكسي سيلين ميانگين

S/N  
 

1  81/2  82/2  8/2  64  973/8 

2    82/11  84/11  8/11  6/67  452/21 

3 3/36  3/36  3/36  5/65  198/31 

4  165/37  12/37  21/37  64/68  402/31 

5 85/4  3/4  4/5  13/90  546/13 

6 66/11  42/11  9/11  75/87  328/21 

7 285/38  33/38  24/38  385/95  66/31 

8 187/38  195/38  18/38  7/95  638/31 

9 785/2  72/2  85/2  62  889/8 

10 34/11  38/11  3/11  4/80  092/21 

11 16/17  1/17  21/17  55/98  687/24 

12 16/35  32/34  36 225/99  913/30 

13 6/11  33/11  88/11  5/75  285/21 

14 33/17  42/17  24/17  1/97  775/24 

15 13/13  15/13  11/13  66/99  365/22 

16 56/14  47/14  6/14  3/99  248/23 

  
  ورودي TOCبر حسب  TOCمحاسبه شده براي حذف  S/Nتغييرات نرخ : 1شكل 



 

 سكينتبكمينست
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  شاهين بهزادي و همكاران                  

  تاثير غلظت پراكسيد هيدروژن
و  250، 50، 10سطح پراكسيد هيدروژن  4در اين مطالعه از 

mg/L500 سازي اين پارامتر براي افزايش  جهت بهينه
نتايج .  سازي آموكسي سيلين استفاده شد ميزان معدني

 به تغييرات غلظت پراكسيد هيدروژن در هاي سيستم  پاسخ

همان . نشان داده شده است 2سطوح معرفي شده در شكل 
، 2، 1براي سطوح  S/Nآيد نرخ  گونه كه از اين شكل بر مي

 3/29و  477/27، 162/22، 173/13به تر تيب برابر  4و  3
  . باشد مي

  
  پراكسيد هيدروژنبر حسب  TOCمحاسبه شده براي حذف  S/Nتغييرات نرخ : 2شكل 

  
هاي  براي غلظت  TOCدر اين مطالعه حداكثر راندمان حذف 

به ترتيب  mg/L 500و  200، 100، 10آموكسي سيلين 
  . به دست آمد ٪24/17و  36، 24/38، 21/37برابر 

   +Fe2تاثير غلظت 
  

  
آهن  mg/L 50و  25، 5هاي،  در اين مطالعه از غلظت

. ر فرايند فنتون استفاده گرديددوظرفيتي به عنوان كاتاليزور د
 3براي سطوح مختلف آهن در شكل  S/Nنتايج تغييرات نرخ 

  .نشان داده شده است

  
  +Fe2بر حسب  TOCمحاسبه شده براي حذف  S/Nتغييرات نرخ : 3شكل 
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  يفنتون جهت حذف كل كربن آل نديفرا يساز نهيبه

 mg/L50به  0با توجه به اين شكل، افزايش غلظت آهن از 
 TOCذف و همچنين راندمان ح S/Nباعث افزايش ميزان 

 3، 2، 1براي سطوح  S/Nنرخ . شود توسط فرايند فنتون مي
و  125/24، 069/22، 599/19به ترتيب برابر  +Fe2 4و 
 . باشد مي 36/26

  PHتاثير 

استفاده  5/4و  4، 5/3، 3سطح  4در  PHدر اين پژوهش از 
نشان  4در شكل  PHبر حسب  S/Nنتايج تغييرات نرخ . شد

براي  S/N، نرخ 4به شكل  با توجه .داده شده است
PH  766/24، 08/24به ترتيب برابر  5/4و  4، 5/3، 3هاي ،
 .باشد مي 996/20و  271/22

  
  PHبر حسب  TOCمحاسبه شده براي حذف  S/Nتغييرات نرخ : 4شكل 

  تاثير زمان واكنش
دقيقه به عنوان زمان  15و  10، 5، 2سطح 4در اين مطالعه 

از فاضلاب حاوي  TOCحذف  واكنش فرايند  فنتون جهت
تاثير پارامتر زمان واكنش . آموكسي سيلين در نظر گرفته شد

با . نشان داده شده است 5در شكل  TOCبر راندمان حذف 
  زمان،  4و 3، 2، 1براي سطوح  S/Nتوجه به اين شكل، نرخ 

 603/23و 181/26، 312/21، 017/21به ترتيب برابر 
شود كه با افزايش  ستنباط مياز اين نتايج چنين ا. باشد مي

و متعاقب آن ميزان معدني  S/Nدقيقه نرخ  10زمان تا 
  يابد سازي آموكسي سيلين افزايش مي

 

  
  pHبر حسب  TOCمحاسبه شده براي حذف  S/Nتغييرات نرخ : 5شكل 



 

 سكينتبكمينست

  

  1392بهمن/ يازدهمشماره /نهمسال / ات نظام سلامتمجله تحقيق  1194

  شاهين بهزادي و همكاران                  

تحليل واريانس نتايج و تعيين شرايط بهينه نسبي 
  TOCبا توجه به ميزان حذف 

عد از انجام تحليل نسبت سيگنال به نويز به تحليل واريانس ب
منظور برآورد واريانس خطا و اهميت نسبي هر يك از عوامل 

 TOCهاي به دست آمده از درصد حذف  داده. شود انجام مي
. تجزيه و تحليل آماري گرديدند ANOVAتوسط جدول 

به دست آوردن نسبت واريانس  ANOVAهدف از آناليز 
درجه آزادي محاسبه شده ). 6(كل بود  هر فاكتور به واريانس

برابر  DOFبوده وكل  3براي هر فاكتور در اين مطالعه برابر
  براي خطا  DOFمحاسبه گرديد، بنابراين ميزان  15

صفرمحاسبه و واريانس خطا توسط محاسبه مجموع مربع خطا 
از تقسيم  Fنسبت . و تقسيم آن بر درجه آزادي به دست آمد

چون دوره . گردد ر به دوره خطا محاسبه ميواريانس هر فاكتو
خطا در اين مطالعه برابر صفر محاسبه شده است، در نتيجه 

نتايج تحليل  5جدول  .غيرممكن است F- Ratioمحاسبه 
نتايج را بر حسب درصد حذف  )ANOVA(واريانس 

TOC متغير  5از آنجا كه در اين تحقيق هر . دهد نشان مي
اند، ميزان درجه آزادي براي  دهسطح در نظر گرفته ش 4در 

. باشد مي 3سطح از هر عامل برابر  4مقايسه مقادير پاسخ در 
ستون آخر سمت چپ كه معرف درصد تأثير هر عامل بر پاسخ 

  .تري دارد باشد، مفهوم ملموس مي
  

  برحسب درصد TOCتاثير عوامل مداخله كننده در كارايي حذف : 5جدول 
  درجه آزادي فاكتورها

)DOF ( 

درصد تاثير هر  )S(مجموع مربعات F نسبت  Pure sum (S') )V(واريانس 
 فاكتور

TOC 357/2 102/20 -  102/20 7/6 3  ورودي 

 H2O2 3 333/209 999/627  -  999/627 58/73غلظت 

 Fe2+  3 675/33 027/101  - 027/101 837/11غلظت 

PH 3 771/11 315/35  - 315/35 137/4 

 089/8 039/69 -  039/69 013/23 3 زمان واكنش

      0 خطاهاي ديگر

 100 486/853    15 مجموع

در محدوده  TOCدرصد تاثير عوامل مختلف بر ميزان حذف 
دهد كه همه عوامل داراي  سطوح در نظر گرفته شده نشان مي
موثرترين . باشند مي TOCاهميت نسبي براي تاثير بر حذف 

، زمان +Fe2، غلظت H2O2عوامل به ترتيب غلظت اوليه 
همان گونه كه در . باشند ورودي مي TOCو  pHواكنش ، 

با ميزان تاثير  H2O2آمده است غلظت اوليه  5جدول 
همچنين . دارد TOCبيشترين تاثير را در حذف  58/73٪

با  PH، 089/8زمان واكنش با  ، ٪837/11با +Fe2 غلظت 
بعدي هاي  در رده ٪355/2ورودي با  TOCو غلظت  137/4

هاي تاثير عوامل و نتايج جدول  باتوجه شكل. قرار دارند
ANOVA  توان شرايط بهينه نسبي براي رسيدن به  مي

بهترين كارايي فرايند فنتون و در نتيجه بيشترين درصد حذف 
TOC را نسبت به سه سطح ديگر هر عامل به دست آورد .  
 TOCشرايط بهينه نسبي تعيين شده براي حذف  6جدول 

دراين جدول همچنين . دهد توسط روش تاگوچي را نشان مي
ميزان سهم مقدار بهينه هر يك از عوامل در بهبود پاسخ 

در . در ستون آخر نشان داده شده است )S/N(تبديل يافته 
صورت اعمال شرايط بهينه، مقدار پاسخ تبديل يافته بيش از 

هاي فعلي  واحد نسبت به مقدار متوسط پاسخ 006/16
بهبود خواهد يافت و در نتيجه پاسخي معادل با ) 028/23(

پاسخ  مقدار مقايسه طريق از. حاصل خواهد شد 034/39
 ،4جدول در آمده دست به هاي پاسخ مقادير با شده بيني پيش
. كرد را تعيين بهينه شرايط تحت پاسخ بهبود ميزان توان مي

 به نسبت آماري، تحليل در جديد پاسخ اين از استفاده مزيت
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  يون جهت حذف كل كربن آلفنت نديفرا يساز نهيبه

عامل  هر از ناشي اثرات بزرگي مقايسه پاسخ، اوليه شكل
گيري  اندازه در اغتشاش و خطا عوامل از ناشي اثرات با اصلي

 واقعي تأثير از تري دقيق برداشت به منجر نتيجه در كه است

  ). 6(خواهد شد  سيستم بر عوامل

  وچيتوسط روش تاگ TOCشرايط بهينه نسبي تعيين شده براي حذف : 6جدول
 )S/N(ميزان سهم در بهبودپاسخ مشخصات هر سطح بهترين سطوح عامل

TOC 514/1 40 2 ورودي 

 H2O2 4 500 272/6غلظت 

 Fe2+ 4 50 331/3غلظت 

PH 2 5/3 737/1 

 152/3  10 3  زمان واكنش

  006/16                                                                                               سهم كل عوامل در بهبود پاسخ                                                            
 028/23            هاي انجام شده                                                                                                               هاي فعلي در آزمايش متوسط پاسخ

 S/N      (                                                                                                                                034/39( بيني شده در شرايط بهينهپاسخ پيش

  بحث
مشخص  4و همچنين با توجه به جدول 1با توجه به شكل 

به  10شود كه با افزايش غلظت آموكسي سيلين از  مي
mg/L 100  و به تبع آن افزايشTOC  به  6ازmg/L40 

يابد ولي با افزايش غلظت  افزايش مي TOCراندمان حذف 
و همچنين  mg/L500و  200به  100آموكسي سيلين از 

 mg/L193 و  87به  40به ترتيب از TOCتغيير غلظت 
سازي آموكسي سيلين  معدنيو مقدار  TOCميزان حذف 

با  2با توجه به نتايج طراحي آزمايشات، سطح . يابد كاهش مي
 mg/Lمعادل  mg/L 100 )TOCسيلين  غلظت آموكسي

آي و . شود به عنوان غلظت بهينه فرايند گزارش مي) 40
آموكسي سيلين را به عنوان  mg/L  105كارگي نيز غلظت

  ).12(نمودند گزارش  TOCغلظت بهينه جهت حذف موثر 
  تاثير غلظت پراكسيد هيدروژن

اساس فرايند اكسيداسيون پيشرفته فنتون بر پايه توليد 
هاي بسيار قوي هيدروكسيل از تجزيه پراكسيد  راديكال

 1هيدروژن در حضور كاتاليزور آهن دوظرفيتي طبق واكنش 
  ).10(استوار است 

Fe OHOHFeOH   3
22

2         (1)  

كه شاخصي از پاسخ  S/Nاين نتايج نسبت با توجه به 
يابد در  است افزايش مي TOCسيستم به تغييرات غلظت 

سازي  كه بيانگر نرخ معدني TOCنتيجه راندمان حذف 
. يابد آموكسي سيلين توسط فرايند فنتون است، نيز افزايش مي

شود كه با افزايش دوز پراكسيد  از اين نتايج چنين استنباط مي
ميزان . يابد نيز افزايش مي TOCدمان حذف هيدروژن ران

در . يابد سازي با افزايش غلظت آنتي بيوتيك كاهش مي معدني
افزايش  TOCهاي بالاي پراكسيد درصد حذف  غلظت

يابد، بنابراين در دوزهاي كم پراكسيد، اين پارامتر به عنوان  مي
همچنين . سازي مطرح است عامل محدود كننده معدني

هاي بالاي پراكسيد، به  در غلظت TOC كاهش درصد حذف
هاي بالاي  هاي هيدروكسيل در غلظت دليل تجزيه راديكال

بر خلاف تجزيه كامل . پراكسيد هيدروژن است
رخ نداد  TOCسيلين در اين پژوهش، حذف كامل  آموكسي

كه دليل آن ) TOC 24/38٪با حداكثر راندمان حذف (
د از تجزيه آموكسي تشكيل بعضي از تركيبات جانبي مقاوم بع

سازي  سيلين توسط فرايند فنتون است كه در برابر معدني
سازي كامل آموكسي سيلين  همچنين معدني. مقاوم هستند

توان توسط واكنش زير نشان داد  توسط فرايند فنتون را مي
)12:(  

C16H19N3O5S + 47H2O2 + Fe2+
 16CO2 + 

54H2O+3HNO3+H2SO4 + Fe2+   (2) 

) 2واكنش (سازي كامل  بر اساس واكنش استوكيومتري معدني
سازي كامل آموكسي سيلين، به ازاي هر ميلي  جهت معدني
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گرم بر ليتر پراكسيد  ميلي 38/4گرم آموكسي سيلين به 
مثلا در غياب تشكيل تركيبات جانبي، در . هيدروژن نيازاست

جهت گرم بر ليتر،  ميلي 100غلظت آموكسي سيلين 
گرم بر ليتر  ميلي 438سازي كامل آموكسي سيلين به  معدني

هر چند در اين مطالعه هنگامي . پراكسيد هيدروژن نياز است
گرم بر ليتر، پراكسيد  ميلي 100كه غلظت آموكسي سيلين 

اتفاق  ٪ 18/38سازي برابر  بود حداكثر ميزان معدني 500
سازي و تشكيل  اين تفاوت به دليل كامل نبودن معدني. افتاد

 4با توجه به اين نتايج، سطح . تركيبات جانبي مقاوم است
، به عنوان سطح بهينه پراكسيد mg/L500يعني غلظت 

سازي آموكسي سيلين گزارش  هيدروژن جهت افزايش معدني
ال مولا و چائودوري نيز به اين نتيجه رسيدند كه با . شود مي

ف آنتي بيوتيك افزايش غلظت پراكسيد هيدروژن راندمان حذ
  ).16(يابد  افزايش مي TOCو 

   +Fe2تاثير غلظت 
آهن دوظرفيتي به عنوان كاتاليزور در فرايند فنتون با تبديل 

هاي  شدن به آهن سه ظرفيتي باعث توليد راديكال
  .  شود هيدروكسيل از پراكسيد هيدروژن در اين فرايند مي

ف باشد راندمان حذ در جاهايي كه غلظت آهن صفر مي
TOC يابد كه اين امر نشان دهنده آن است كه  كاهش مي

پراكسيد هيدروژن در غياب كاتاليزور آهن توانايي كمي در 
دهد كه با  همچنين تحليل نتايج نشان مي. دارد TOCحذف 

افزايش غلظت آهن راندمان تجزيه آموكسي سيلين توسط 
تي يابد ولي بر خلاف تجزيه كامل آن فرايند فنتون افزايش مي

افتد، مثلا همان  سازي به طور كامل اتفاق نمي بيوتيك، معدني
از  mg/L50آمده است در غلظت  4گونه كه در جدول 

Fe2+  حداكثر ميزان حذفTOC  است كه  ٪ 285/38برابر
سازي در  علت آن تشكيل محصولات جانبي مقاوم به معدني

نتايج تحليل تاگوچي نشان . باشد طول فرايند فنتون مي
آهن داراي  mg/L50يعني غلظت  4دهد كه سطح  مي

است، به همين علت اين مقدار به  S/Nبيشترين ميزان نرخ 
هاي اين پژوهش  يافته. شود عنوان سطح بهينه آهن بيان مي

  ).1،12(با نتايج هومم و همكاران و آي و كارگي مطابقت دارد 

  PHتاثير 
و  هاي هيدروكسيل بر ميزان توليد راديكال PHمقدار 

با ). 16(همچنين بر نرخ اكسيداسيون فرايند فنتون موثر است 
و  1توان گفت كه تفاوت راندمان سطوح  مي 4توجه به شكل 

را  S/Nچندان محسوس نيست و اين سطوح بيشترين نرخ  2
در  TOCباشند ولي راندمان فرايند فنتون براي حذف  دارا مي

ر ، دTOCكاهش تجزيه .يابد كاهش مي 4و  3سطوح 
PH  ممكن است به دليل كاهش آهن  5/3هاي بيشتر از

هاي هيدروكسيل و  محلول،كاهش اكسيداسيون راديكال
همچنين به علت از هم گسستگي و تجزيه خودبه خودي 

، رسوب اكسي 4بالاي  PHدر ).17(پراكسيد هيدروژن باشد 
هاي  دهد، كه از توليد مجدد گونه هيدروكسيدها رخ مي

Feفعال 2 كند  هاي هيدروكسيل جلوگيري مي و راديكال
، باعث تقويت تشكيل PHبه علاوه افزايش بيش از حد ). 18(

HOهاي  يون 
هاي هيدروكسيل توسط  و تخريب راديكال 2

با توجه به اين ). 19(شود  هاي كربنات و بيكربنات مي يون
ا به خود اختصاص داده ر S/Nبيشترين مقدار  2شكل سطح 

بهينه براي حذف  PHبه عنوان  5/3برابر  PHاست، بنابراين 
TOC  آي و . شود توسط فرايند فنتون در نظر گرفته مي

جهت  PHكارگي و ال مولا و چائودوري نيز محدوده بهينه 
 3-5/3حداكثر حذف آنتي بيوتيك توسط فرايند فنتون را 

  ).16، 12( گزارش نمودند
  ان واكنشتاثير زم

جويي در  هاي حذف، باعث صرفه سازي زمان در واكنش بهينه
نتايج نشان . شود برداري و انرژي مصرفي مي هاي بهره هزينه

داد كه راندمان حذف هنگامي كه از غلظت هاي بالاي 
TOC هاي  شود در زمان و پراكسيد هيدروژن استفاده مي

ت كه اين امر دقيقه اس 15و  10، 5هاي  دقيقه بيشتر از زمان2
هاي  ممكن است به دليل تخريب وتجزيه راديكال
ها با  هيدروكسيل باشد زيرا با افزايش زمان، اين راديكال

پراكسيد هيدروژن تجزيه نشده موجود در محلول واكنش داده 
هاي كم  همچنين در غلظت. گردد ها مي و باعث تخريب آن

واكنش آموكسي سيلين و پراكسيد هيدروژن، افزايش زمان 
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هاي هيدروكسيل و تماس بيشتر اين  باعث ادامه توليد راديكال
ها با آنتي بيوتيك و در نهايت تجزيه بيشتر آموكسي  راديكال

با افزايش  TOCبه علاوه كاهش بازده حذف . شود سيلين مي
هاي  دقيقه ممكن است به دليل محدوديت 15به 10زمان از 

نتايج حاصل از . شدبا PHايجاد شده توسط پراكسيد، آهن و 
تجزيه و تحليل آماري تاگوچي نشان دادكه بيشترين ميزان 

. دقيقه است 10يعني زمان  3مربوط به سطح  S/Nپاسخ 
توان گفت كه زمان واكنش بهينه براي اين فرآيند   بنابراين مي

 2-80در مطالعات مشابه محدوده زماني . دقيقه است 10
گزارش  TOCذف موثر دقيقه به عنوان زمان بهينه جهت ح

شده است كه اين امر نشان دهنده مطابقت نتايج اين تحقيق 
  ).14-11(با مطالعه ديگر پژوهشگران است 

  

  گيري نتيجه
دهد كه فرايند فنتون جهت تصفيه  نتايج اين تحقيق نشان مي

حداكثر بازده حذف . باشد موثر مي TOCهاي داراي  فاضلاب
TOC گرم بر  ميلي 500و  200، 100، 10هاي  براي غلظت

ليتر آموكسي سيلين توسط فرايند فنتون به ترتيب برابر 
  . بود ٪24/17و  16/35، 285/38، 165/37

سازي آموكسي سيلين توسط فرايند  كارايي ميزان معدني
در اين مطالعه . فنتون به پارامترهاي مختلفي بستگي دارد

 TOC براي بررسي تاثير عوامل و تعيين شرايط بهينه حذف
، غلظت TOCپارامتر غلظت اوليه  5توسط فرايند فنتون 

و زمان  ( ،PH(اوليه پراكسيد هيدروژن، غلظت اوليه آهن
سطح مختلف مورد بررسي قرار گرفتند و در اين  4هركدام در 

پس از . رابطه از روش طراحي آزمايش تاگوچي استفاده گرديد
نتايج اين مطالعه . نه محاسبه گشتتحليل آماري شرايط بهي

سازي  عامل مورد نظر براي بهينه 5دهد كه هر  نشان مي
فرايند فنتون بر كارايي آن موثر بوده و ترتيب الويت و درصد 

غلظت اوليه پراكسيد  - 1ها به صورت  تاثير هر يك از آن
زمان  -837/11٪ (3( +Fe2غلظت  -2) ٪58/73(هيدروژن 
ورودي  137/4٪ (5- TOC( PH -4 )089/8( واكنش

سازي نسبي به روش تاگوچي  نتايج بهينه. است) 357/2٪(
نشان داد سطوح مناسب براي هر يك از عوامل به صورت 

، غلظت mg/L 40 برابر TOCغلظت اوليه : زير است
H2O2 برابر mg/L 500غلظت آهن ،) (mg/L 50، 

PH   يعني شرايط بهينه درنسبت . قهدقي 10و زمان  5/3برابر
mg/L 40/50/500 H2O2/Fe2+/ TOC =  ،PH  برابر

  .افتد دقيقه اتفاق مي10و زمان واكنش  5/3
موثر بايد به تناسب  TOCجهت دستيابي به ميزان حذف 

) (، غلظت پراكسيد هيدروژن و آهن TOCافزايش غلظت 
توان با كاربرد  را ميTOC درصد حذف . نيز افزايش يابد

هاي اكسداسيون پيشرفته تلفيقي مثل فتو فنتون،  روش
، الكتروفنتون و فتوالكتروفنتون TiO2 – UV ازناسيون و
  .افزايش داد

شرايط بهينه به دست آمده در اين پژوهش جهت دستيابي به 
در مطالعات ديگر مد نظر قرار  TOCراندمان بالاتر حذف 

  .گيرند
توان از فرايند  دهد كه مي ز اين مطالعه نشان مينتايج حاصل ا

فنتون به عنوان يك واحد پيش تصفيه جهت افزايش ميزان 
  .سازي فاضلاب حاوي آموكسي سيلين استفاده نمود معدني

توان اظهار نمود  همچنين با توجه به نتايج اين پژوهش مي
توان شرايط  ها به سادگي مي كه با روش طراحي آزمايش

  .تعيين نمود TOCايند فنتون را جهت حذف بهينه فر
 

  تشكر و قدرداني
با كمال تشكر و قدرداني از گروه مهندسي محيط زيست 
دانشگاه علوم و تحقيقات خوزستان و دانشگاه علوم پزشكي 
شيراز و همچنين از شركت آب و فاضلاب شهري شيراز كه با 

ا هاي مادي و معنوي خود موجبات انجام اين مطالعه ر كمك
   .فراهم نمودند
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Abstract 
Background: Amoxicillin is now one of the most widely used antibiotics which can release to the environment and 
cause health and environmental effects. This study investigates the optimization of the parameters affecting the 
advanced oxidation process Fenton for improving TOC removal from aqueous solution includes amoxicillin antibiotic 
by using Taguchi experimental design. 
Methods: In this study for evaluation the effect of factors and determination optimal conditions to removal TOC by 
Fenton process, 5 parameters such as TOC, Hydrogen peroxide, Fe2+ initial concentrations, PH and reaction time 
each of in 4 levels was investigated. Optimization experiments were repeated 2 times each and the optimal conditions 
were obtained after analysis with Taguchi method.  
Findings: TOC removal efficiency by Fenton process from aqueous solution via TOC initial concentrations 6, 40, 87 
and 193 mg/L was 37.165%, 38.285%, 35.116% and 17.24% respectively. Optimization of the process by Taguchi 
method showed initial TOC concentration 40 mg/L, H2O2 500mg/L, Fe2+ 50mg/L, PH 3.5 and reaction time 10 min 
with importance priority of 2.357%, 73.58%, 11.837%, 4.137% and 8.089% were determined as optimum conditions 
of operational parameters of the Fenton process in TOC degradation respectively. 
Conclusion: In this study, Maximum removal efficiency of amoxicillin and TOC were obtained 99.6% and 38.285% 
respectively. This study indicated that Fenton process can be used for pretreatment of amoxicillin for biological 
treatment. Unlike complete amoxicillin degradation, TOC removal (mineralization) was not complete in Fenton 
oxidation due to formation of refractory intermediates. Keywords: compact fluorescent lamp, Ultraviolet radiation, 
UVA, UVB, UVC 
Key words: Amoxicillin, Fenton process, Mineralization, Taguchi  
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