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  چكيده
آبي  شناسايي شده كه سبب كاهش كيفيت آنها هاي  در محيطها  بيوتيك آنتيبالايي از هاي  امروزه غلظت :زمينه و هدف

مبنـي بـر   هـايي   تركيبات معمولا سميت بالا و قابليت تجزيه پـذيري بيولـوژيكي پـاييني دارنـد و گـزارش      اين. شده است
بيشتر به دليل ساختار پيچيده اين تركيبات، ثابت شـده  . مشخصات موتاژن  و يا كارسينوژن بودن آنها اعلام شده است

جهـت حـذف ايـن    لذا نياز است تـا روش مـوثري   . است كه تصفيه متداول جهت حذف موثر اين مواد نا كافي بوده است
فرايند و ذرات اكسيد آهن صفر در حضور  پراكسيد هيدروژن  نانو كاربرد  مطالعه هدف از اين . گردد پيشنهادتركيبات 
  .آبي استهاي  محيطاز  آموكسي سيلين بيوتيك آنتيحذف  جهت سونوليز

مشخصـي از  هـاي   غلظـت  ر روي فاضـلاب سـنتتيك حـاوي   ب ـآزمايشـگاهي و  اين مطالعـه در مقيـاس    :ها مواد و روش
 بين (تماس زمان، )كيلوهرتز 130و 35(فركانس قبيل، پارامترهايي از كه اثر   صورت گرفتآموكسي سيلين  بيوتيك آنتي

، ) g/L 06/0 ،1/0 ،2/0(ذرات آهـن صـفر    نـانو ، غلظـت   %) 3 و   %1 ،%5/0( غلظت پراكسيد هيدروژن،  )دقيقه 150تا  30
)3-7-10 (pH=  آموكسي سيلين بيوتيك آنتيو غلظت )mg/L 45-100( مورد بررسي قرار گرفت.   

 فركـانس  ، %3برابـر   ، غلظـت پراكسـيد هيـدروژن    3برابـر   pH در US/H2O2/nZVIشرايط بهينه فرايند تلفيقـي   :ها يافته
ميلـي   45ينـده  لاآگرم در ليتر و غلظـت   2/0غلظت نانو ذرات آهن صفر برابر    ،كيلو هرتز 130برابر  امواج التراسونيك

 %3/97، فرآيند تلفيقي نانو ذرات آهن صفر و پراكسيد هيدروژن در حضور امواج التراسـونيك  . گرم در ليتر بدست آمد
   .نشان داد US/H2O2/nZVIدر شرايط بهينه   دقيقه 150درصد  حذف را در 

در ذرات آهـن صـفر در حضـور  پراكسـيد هيـدروژن       نـانو  ربرد روش تلفيقـي  كـا  از نتايج نشان داد كه  :گيري نتيجه
با درصد حذف قابـل   نيليس يآموكسسونوليز ميتوان جهت حذف آلاينده هاي محيطي نظير آنتي بيوتيك حضور امواج 

  .استفاده كردقبول 
  

 )US( لتراسونيكامواج افرآيند شبه فنتون، تركيبات دارويي، ، )AMX( نيليسآموكسي  كيوتيب يآنت :كلمات كليدي
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  حسين وحيدي و سلمان رحماني

 185    ♦    2، سال پنجم، شماره 1396زمستان  ،مجله مهندسي بهداشت محيط          

  

  مقدمه
داروها و محصولات مرتبط با آن به عنوان يك نگرانـي در  

داروهـا  . سالهاي اخير توجهات را به خود معطوف كرده است
و  هـا  انسـان ميكروبـي   هاي عفونتبراي درمان يا جلوگيري از 
تركيبـات دارويـي از قبيـل    . شود ميحتي در حيوانات استفاده 

ايـن  . شـوند  مـي  آبـي مشـاهده   هـاي  حـيط مدر  ها بيوتيك آنتي
تركيبات در آب سطحي، زيرزميني، پساب فاضلاب و حتي در 

از  تواننـد  مـي تركيبات دارويي . شود ميآب آشاميدني مشاهده 
طرق مختلف از قبيل صنايع داروسـازي پسـاب بيمارسـتاني و    

در انگلـيس از  . انساني و حيواني وارد محيط شوند هاي مدفوع
و توليد ساليانه جهت   1شود ميه دارويي استفاده نوع ماد 3000

تـن بـه    100مصارف انساني در اتحاديه اروپا چيزي فراتـر از  
يكـي از   ها بيوتيك آنتي  2  است شده زدهازاي هر كشور تخمين 

بشـمار   داروهـاي پزشـكي در اتحاديـه اروپـا     تـرين  پرمصرف
 شـده  گـزارش تـن در سـال    10000كه چيـزي حـدود    رود مي

آشـاميدني   هـاي  آبدر  ها بيوتيك آنتيمقادير بالايي از   2.است
از . شـده اسـت   هـا  آنكه سـبب كـاهش كيفيـت     شده مشاهده

بيولـوژيكي   پذيري تجزيهبه توانايي  توان مي ها آنخصوصيات 
موتاژنيك و كارسينوژيك  هاي ويژگيو   5سميت بالا  4, 3،پايين
با توجه بـه افـزايش ميـزان ايـن      علاوه بر آن 6.اشاره كرد ها آن

چالشي در آينـده   عنوان به ها بيوتيك آنتي، در فاضلابتركيبات 
   6.مطرح خواهد بود

مصـرفي جهـان را    هـاي  بيوتيـك  يآنتدرصد از  65بيش از 
كه از اين گروه آموكسي سيلين  دهند ميگروه بتالاكتام تشكيل 

مصــرف  6/32در ايــران نيــز    7.بيشــترين مصــرف را دارد 
، آموكسي سيلين سيلين آمپي(ها  به گروه بتالاكتامها  بيوتيك آنتي

 تـرين  پرمصـرف تعلق دارد كه آموكسـي سـيلين   ) سيلين پنيو 
نيمه سنتزي بـا   سيلين پنيآموكسي سيلين يك   8.باشد مي ها آن

كه  باشد ميگرم بر مول  4/365حلقه بتالاكتام با وزن مولكولي 
كـه در    10, 9كنـد  مـي از سنتز ديواره سلولي باكتري جلـوگيري  

باكتريـايي   هـاي  عفونـت پزشكي و دامپزشـكي جهـت درمـان    

   8.شود ميو سيستماتيك استفاده روده اي -معدي
 48سـطحي   هاي آبروه در اين گ هاي بيوتيك آنتيغلظت 

 هـاي  فاضـلاب موكسـي سـيلين در   آدر ليتر و غلظت  نانوگرم
در ليتـر   گـرم  ميلـي  7/82تـا   28بيمارستاني در محـدوده بـين   

 هـاي  غلظـت احتمـال وجـود    حـال  بااين  11.است شده گزارش
در فاضـلاب صـنايع وجـود دارد     بيوتيـك  آنتـي بالايي از ايـن  

 10-500بــين  هــاي غلظــتدر مطالعــات اخيــر  كــه طــوري بــه
و فاضـلاب توسـط    آبدر ليتر آموكسـي سـيلين در    گرم ميلي

, 12.موسوي و همكاران و ژآو و همكاران حذف گرديده اسـت 

 هـا  بيوتيـك  آنتيكه اغلب  دهد مينشان  شده انجاممطالعات   13
 نخـورده  دستتجزيه بيولوژيكي بوده و بدون تغيير و  غيرقابل

لـذا نيـاز اسـت      11.شوند ميفاضلاب خارج  هاي خانه تصفيهاز 
يكـي از  . در ايـن زمينـه ارائـه شـود     مـؤثري تا روش تصـفيه  
باشـد   مـؤثر  هـا  بيوتيك آنتيد در حذف توان ميفرآيندهايي كه  

فرآيند تلفيقي نـانو ذرات آهـن صـفر در مجـاورت پراكسـيد      
تلفيـق نـانوذره آهـن    . باشد ميهيدروژن  و امواج التراسونيك 
التراســونيك و توليــد امــواج  صــفر بــا پراكســيد هيــدروژن و

 ـ مـي   پرانـرژي   راديكال هيدروكسـيل  در  مـؤثري د نقـش  توان
ايـن فرآينـد     14.داشـته باشـد   ها بيوتيك آنتيو  ها آلايندهحذف 

 باقـدرت  هيدروكسـيد آزاد  هـاي  راديكـال تحت بر پايه توليـد  
اكسيداسيون بالا بوده كه بسياري از تركيبات شيميايي آلي را به 

از فرآيند تلفيقـي   Zhou et al  16, 15.كنند ميمواد معدني تبديل 
كلروفنـل  -4نانو ذرات آهن و پراكسيد هيدروژن جهت حذف 

و همكاران نيز از فرآيند David H. Bremner  17.استفاده كردند
  جهــــت حــــذف آلاينــــده   US/H2O2/NZVIتلفيقــــي 

2,4-dichlorophenoxyacetic acid  18.كردنداستفاده   
پراكسيد هيـدروژن بـا    سازي فعال درزمينهتحقيقاتي  اخيراً

pseudo-catalyst      با استفاده از آهـن پـودري صـورت گرفتـه
طـي   آموكسي سـيلين  بيوتيك آنتيدر اين تحقيق حذف  .است

 .اسـت  قرارگرفتـه  بررسـي  مورد US/Fe0/H2O2 فرايند تلفيقي
 هـاي  يونامواج التراسونيك سبب افزايش اكسيداسيون و توليد 
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فرو كه داراي فضاهاي توخالي بيشتر نسبت به آهن با ظرفيت 
برعكس امواج التراسونيك بـا   ).1واكنش ( شود ميصفر است، 

د سبب افزايش پديده كاويتاسـيون و  توان ميبالا ن هاي فركانس
 .هيدروكسـيل شـود   هـاي  راديكالو توليد  آبهموليز  زمان هم
وژن موجود در محـيط  با پراكسيد هيدر توليدشدهفرو  هاي يون

كه  كنند ميهيدروكسيل فعال  هاي راديكالواكنش داده و توليد 
ايـن   ).2-4واكـنش  ( قادر است كه تركيبات آلي را اكسيد كند
 ها واكنشاين  حال بااين .واكنش معروف به سيستم فنتون است

دارند و آن توليد محصـولات واسـطي    ها محدوديتيك سري 
 .است) 7واكنش ( +Fe(OH)2و) 5واكنش ( +Fe(OOH)2 مانند

 واسـط  هاي گونهآهن سبب توليد  برخلافامواج التراسونيك 

ــي  ــال هيدروپراكس ــنش ) (OOH•( راديك ــال ) 6واك و راديك
ــيل  ــنش) (OH•(هيدروكس ــي) 8واك ــود م ــابراين  . 21-19 ش بن

س شـركت  ردك ـ هـاي  واكـنش نـد در  توان مـي فعـال   هاي گونه
  ).9و  4و3 هاي واكنش(كنند

)1      (                             Fe0 + 2H+ + Ultrasonic →  

                                   Fe2+ + H2 (in acidic solution)  
)2     (                            H2O2 + Fe2+→ •OH + OH−  
)3 (                                   Fe2+ +•OH → Fe3+ + OH−  

)4 (                                         OH + RH → R• + H2  

)5 (                       Fe3+ + H2O2→ Fe . . . OOH2+ + H+  

)6 (            Fe . . . OOH2+ + Ultrasonic → •O2H + Fe2+  

)7 (                           Fe3+ + H2O → [Fe(OH)2+] + H+  

)8(                       [Fe(OH)2+] +Ultrasonic→ Fe2+ +•O  
)9 (                             Fe3+ +•O2H → Fe2+ + H+ + O2  

واكـنش  ( توليدشـده فريك  هاي يونتحت شرايط مطلوب 
آب  يـا ) 5واكـنش  (ند با پراكسيد هيدروژن اضـافي  توان مي) 2
فريـك همچنـين وقتـي بـه      ايه ـ يون .دهد واكنش) 7واكنش(

 اكسـيداز  هـاي  گونـه بـا   شـوند  مـي فـروس تبـديل    هـاي  گونه
و ايـن   دهند ميواكنش ) 11واكنش (فلزي يا آهن  )10واكنش(

  .يابد ميسيكل ادامه 

)10 (                                      R• + Fe3+→ R+ + Fe2+  

)11  (                                       Fe0 + 2Fe3+ → 3Fe2+ 

فنتـون   هـاي  واكـنش كه  دهد مينشان  وضوح بهمطالب بالا 
آهن در واكنش مياني و همچنـين   هاي كاتيونمحدود به وجود 

 هـاي  گونـه توليد و تـداوم توليـد    توانايي واكنش مياني در باز
نشان داده كه امـواج التراسـونيك    تحقيقات .محلول آهن است

بنـابراين  ؛ در محيط دارنـد  هنآنقش بسزايي در انحلال ذرات 
آهن فرو و  هاي يونجهت توليد (صفر افزودن آهن با ظرفيت 

راديكـال   هـاي  يـون جهت توليد (هيدروژن و پراكسيد ) فريك
التراسونيكه كـردن محلـول سـبب     بيوتيك آنتيبا ) هيدروكسيل

 ـ ميكه  شود ميكس وپيچيده رد هاي واكنشالقاي  د سـبب  توان
   22.ر محيط شودد بيوتيك آنتينابودي 

AMX + •OH/•O2H/other active radicals → 
intermediates 

)12 (  (oxidized AMX) . . . → harmless species (xH2O, 

 yCO2, etc.)  
 آهـن صـفر در حضـور    نـانو ذرات  كـاربرد در اين تحقيق 

 بيوتيـك  آنتـي در حـذف   فرايند سـونوليز پراكسيد هيدروژن و 
  .تاس قرارگرفته موردبررسيآبي  هاي محيطاز  آموكسي سيلين

  
  ها روشو  مواد

  ها معرفمواد شيميايي و 
و متـانول از شـركت سـيگما     آموكسي سـيلين  بيوتيك آنتي
فلوكــا  و نــانو ذرات آهــن صــفر از شــركت) آلمــان( آلــدريچ

)Fluka (Switzerland  و اســيد هيدروكلريــد نيــز از شــركت
Scharlau Chemie (Spain)  پراكسـيد هيـدروژن    .تهيه گرديـد

، يديــد و هيدروكســيد ســديم% 98 ريكو اســيد ســولفو 30%
از شـركت   نيـاز  مـورد پتاسيم، تيوسـولفات سـديم و نشاسـته    

CMC (Germany) ــد ــداري ش ــن  .خري ــاي واتم  2/0فيلتره
 Prolaboاز شـركت   هـا  نمونـه ميكـرون جهـت فيلتـر كـردن     

(France) تهيه شد.  
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  ش انجام آزمايشرو
آهـن صـفر    نانو ذراتدر اين تحقيق دوزهاي مشخصي از 

)g/L 06/0 ،1/0 ،2/0 (  پراكسـيد هيـدروژن   و غلظـت معـين) 

واكــنش  هــاي زمــان. بــه راكتــور اضــافه شــد )%3و % 1،5/0%
متفاوت براي هر غلظت آلاينده و نيز نانوذرات آهـن صـفر در   

، 60، 30زمـاني   محـدوده واكنش در  هاي زمان. نظر گرفته شد
 متغير بوده كه در طي تحقيـق مشـخص   دقيقه 150و  120، 90
در نظـر گرفتـه    10و  7، 3موردنظر در سه محـدوده   pH. شد
حاوي نانو ذرات آهـن صـفر پـس از اتمـام      هاي نمونه  23.شد

 منظـور   بـه . عبور داده شـد ميكرومتر  2/0فيلتر زمان واكنش  از
توليد امواج فراصوت از يك حمام اولتراسـونيك كـه قابليـت    

هرتز با تـوان   كيلو 130و 35توليد امواج فراصوت در فركانس 
داشته  را )شور آلمانك Elma  TI – H – 5 ( وات 500ورودي 

براي تهيه منحني كاليبراسيون ابتدا محلول با  .باشد، استفاده شد
را بـه دسـتگاه داده تـا     آموكسي سيلينمشخص از  هاي غلظت

مورد تشخيص قرار گيرد   ,HPLC, Shimadzuتوسط دستگاه 
 رسـم   بـه حاصله اقدام  هاي پيك سطح زيرو از طريق محاسبه 

. )1شـكل  ( شـد  مجهـول  هـاي  غلظـت منحني جهت محاسبه 
 جداسازي شده توسط دسـتگاه  آموكسي سيلينميزان  آن از پس

HPLC و پس از معـين نمـودن غلظـت باقيمانـده      شده  قرائت
يـك از   بـراي هـر   راندمان حذف ،ها نمونهدر  آموكسي سيلين

حالات مختلف سنجيده شده و شرايط بهينه واكنش مشـخص  
خروجـي   هاي نمونهتعيين پراكسيد هيدروژن در  منظور به. شد

و همچنين عيار سنجي پراكسيد هيدروژن بكار رفته در تحقيق 
   24.استفاده شداز روش يديد پتاسيم 

  
تداخل پراكسيد هيـدروژن در سـنجش    مقابله با

COD  
 CODپراكسيد هيدروژن طبـق واكـنش زيـر در آزمـايش     

  . 25 نمايد ميتداخل ايجاد 
Cr2O7

-2 + 3H2O2 + 8H+ →  2Cr3+ + 7H2O )13 (             

H2Cr2O7 + 5H2O2 → H2Cr2O12 + 5H2O )14  (               
H2Cr2O12 +8H2O2→ Cr2O3 + 9H2O + 8O2 )15 (             

 هـاي  نمونـه پراكسيد هيدروژن خود فرار بوده امـا در   البته
. دهند مي سنتتيك با افزودن برخي از مواد اين قابليت را كاهش

 ــ درنتيجــه ــرين راه حــذف مزاحمــت پراكســيد هي دروژن بهت
 و تصـحيح  خروجـي  هـاي  نمونـه در  باقيمانـده آن  گيري اندازه
COD هـاي  نمونـه البته سنجش پراكسـيد هيـدروژن در   . است 

نشـان داد كـه ميـزان پراكسـيد هيـدروژن باقيمانـده        خروجـي 
جهـت حـذف پراكسـيد هيـدروژن از محـيط      . نبود توجه قابل
 يمسد استفاده از تيوسولفات سديم، ازجملهمختلفي  هاي روش
و قـرار دادن در حمـام بنمـارين در     هيدرات، جوشـاندن  بورو

 اسـتفاده  قابـل  سـاعت  24 درجه سانتي گراد به مدت 45دماي 
   26.است

  
  ها نمونهآناليز 

ــه ــاي نمون ــس از    ه ــور را پ ــي از راكت ورودي و خروج
، جهـت  )ميكـرون  2/0سانتريفوژ، عبـور از فيلتـر   ( سازي آماده

تزريق  HPLCبه دستگاه  آموكسي سيلينتعيين راندمان حذف 
 وسـيله  بـه  آموكسـي سـيلين   بيوتيـك  آنتـي لاينـده  آشد غلظت 

HPLC (HPLC, Shimadzu, LC10A HPLC) ــز ــه مجه  ب
بــا نســبت فــاز نــانومتر  420در  )UV )SPD-10AVدتكتــور 

درصــد از پتاســيم دي  5بــه  95متحــرك بــا درصــد حجمــي 
  .تعيين گرديدهيدروژن فسفات و متانول 

بيوتيك  غلظت نهايي آنتيگيري  معيار ارزيابي فرآيند، اندازه
همچنين جهـت تشـخيص رونـد    . آموكسي سيلين خواهد بود
را در  CODكسـي سـيلين، پـارامتر    تبديل و حذف آلاينده آمو

ورودي و خروجـي راكتـور طبـق آزمـايش شـماره      هاي   نمونه
B5220 سنجش قرار گرفـت  هاي استاندارد مورد كتاب روش .

هاي اسـتاندارد   ها طبق دستورالعمل كتاب روش تمامي آزمايش
   27.انجام شد) 2005(آب و فاضلاب 
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  HPLC پيك مربوط به گراف حاصل از دستگاه :1 شكل
 

  
  

  
و   =ppm 45 AMX= ،7 pH= ،  1 %H2O2 در شـرايط ( بيوتيـك آموكسـي سـيلين    هاي مختلف نانوذره آهن صفر  بر كارايي حذف آنتي تأثير غلظت :1 شكل

  )كيلوهرتز 130فركانس 
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 =ppm 45 AMX= ،7 pH=   ،g/L 2/0 nZVI در شـرايط ( بيوتيك آموكسي سيلين پراكسيد هيدروژن بر كارايي حذف آنتيهاي مختلف  تأثير غلظت :2 شكل

  )كيلوهرتز 130و فركانس 
  

  نتايج
  مختلف نانو ذرات آهنهاي  غلظتبررسي تأثير 

در اين مطالعه جهت بررسي تأثير غلظت نـانوذرات آهـن   
نتـايج  . خـاب شـد  انت g/L 2/0و  1/0، 06/0صفر سـه غلظـت   

در ايـن شـرايط   . آورده شـده اسـت   1حاصل از آن در نمودار 
، غلظت پراكسـيد هيـدروژن   mg/L 45غلطت آموكسي سيلين 

ــانس %1 ــر  pHو  kHz 130، فرك ــايج . انتخــاب شــد 7براب نت
حاصل نشان داد كه با افـزايش دزاژ نـانوذرات آهـن رانـدمان     

بالاترين  g/L 2/0حذف افزايش يافت به طوري كه در غلظت 
 .كارايي را مشاهده شد

  تعيين دوز بهينه پراكسيد هيدروژن
امل تأثير گذار بر فرايند ن به عنوان يك عژپراكسيد هيدرو

در ايـن تحقيـق بـه بررسـي تـأثير پراكسـيد       . باشـد  مـي  فنتون
آموكسي سيلين پرداخته  بيوتيك آنتيهيدروژن در اكسيداسيون 

، آلاينـده در  فراينـد  عملكـرد ظور دستيابي به بهترين من  به .شد
 و% 1 ، 0%/5(تماس با دوزهاي مختلـف پراكسـيد هيـدروژن    

در  شـود  مي مشاهده 2در شكل طور كه  همان. قرار گرفت )%3
 رانـدمان  شـده بيشـترين    و طي حداكثر زمان تعيين %3غلظت 
  .درصد بود 83ه ميزان بحذف 

   

  
  كسي سيلينبيوتيك آمو بر كارايي حذف آنتي pHتأثير  :3شكل

  )كيلوهرتز 130و فركانس  =ppm 45 AMX=  ،g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2 در شرايط(
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  بيوتيك آموكسي سيلين تأثير فركانس بر كارايي سيستم در حذف آنتي :4شكل

  )  =pH 3و  =ppm 45 AMX=  ،g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2 در شرايط(
  

   pH ييراتتاثير تغ تعيين
ــأثير  ــاي  pHت ــه ه ــه غلظــت   10و  7، 3اولي ــاني ك در زم

، امواج 3%، غلظت پراكسيدهيدروژن mg/L 45آموكسي سيلين 
ــانوذره آهــن  kHz 130اولتراســونيك  ــود،  g/L 2/0و دزاژ ن ب

نشـان داده   3همانطور كه در شـكل  . مورد بررسي قرار گرفت
ن كاهش يافت ، كارايي فرايند نانوفنتوpHشده است با افزايش 

  .مشاهده شد  pH=3به طوري كه بيشترين راندمان حذف در 
  

  تاثير تغييرات فركانس بر كارايي سيستمتعيين 
آموكسي سـيلين در دو   بيوتيك آنتيراندمان حذف  4شكل 

در شرايطي كه غلظت ) 130و  kHz 35(فركانس اولتراسونيك 
ــيلين    ــي ســ ــه آموكســ ــت mg/L 45 ،3=pHاوليــ ، غلظــ

بود را  g/L 2/0و دزاژ نانوذره آهن صفر  3%دروژن پراكسيدهي
دقيقـه   0-150محدوده زماني در اين شـرايط از   .دهد مي نشان

فرايند كـارايي   kHz 130بود و نتايج نشان داد كه در فركانس 
  .بيشتري از خود نشان داد

  
ــأثير ــت ت ــاي غلظ ــي  ه ــف آنت ــك  مختل بيوتي

  سيلين آموكسي
ن مطالعه مورد بررسـي قـرار   از ديگر پارامترهايي كه در اي

در مختلف آموكسـي سـيلين بـود كـه     هاي  گرفت تأثير غلظت
و فركـانس     =g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2=  ،3 pH شرايط

kHz 130   نشـان   5انجام شد كه نتايج حاصل از آن در شـكل
  .شده است داده

  
  يكي از عوامل در غياب تعيين كارايي فرآيند 

 US/nZVI/H2O2كـارايي فراينـد   در اين مطالعه به بررسي 

براي اينكه تأثير تركيب ايـن فراينـدها در حـذف    . شد پرداخته
آموكسي سيلين مشاهده شود، كارايي هر يك از اين عوامل هم 
به صورت مجزا مورد بررسي قرار گرفت و با فراينـد تلفيقـي   

آورده شـده   6مقايسه شدند كه نتايج اين آزمايشات در شـكل  
شــود ايــن  مــي ه در شــكل هــم مشــاهدههمــانطور كــ. اســت

تنهـايي و تركيـب    H2O2و  US ،nZVIآزمايشات به صـورت  
  .هريك از آنها با هم انجام شد و با روش تلفيقي مقايسه شدند

  

  CODتعيين كارايي سيستم در حذف 
ر اين تحقيق همچنين كارايي فرايند نانو فنتون در حذف د
COD  در . رداخته شـد آموكسي سيلين پ بيوتيك آنتيحاصل از

، از روش رفلكس بـاز طبـق آزمـايش    CODارتباط با سنجش 
 	27.استاندارد اسـتفاده گرديـد  هاي  كتاب روش B 5220شماره 

  .ارائه شده است 7نتايج حاصل از اين آزمايش در شكل 
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  بر كارايي سيستم آموكسي سيلين  بيوتيك آنتيتأثير غلظت اوليه  :5 شكل

  )كيلوهرتز 130و فركانس    =g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2=  ،3 pH در شرايط(
  

  
  ، =ppm 45AMX  در شرايط( تأثير عوامل حذف در غياب يك يا دو عامل  :6 شكل

g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2=  ،3 pH=    كيلوهرتز 130و فركانس(  
  

  
  )كيلوهرتز 130و فركانس    =ppm 45 AMX=  ، g/L 2/0 nZVI= ،  3 %H2O2=  ،3 pH  در شرايط( CODكارايي سيستم در حذف  :7 شكل
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  بحث 
  مختلف نانو ذرات آهن هاي  غلظت تأثيربررسي 

ذرات آهن صفر بر كارايي حذف  تاثير تغييرات غلظت نانو
مشـخص آلاينـده   هـاي   آموكسي سيلين در غلظت بيوتيك آنتي

)ppm 45(   غلظت ثابت پراكسـيد هيـدروژن ،)7، %)1pH=   و
نشان داد كه  شواهد .كيلوهرتز تعيين گرديد 130فركانس ثابت 

 130و فركـانس   % 1غلظـت پراكسـيد هيـدروژن     ،=7pHدر 
، g/L 06/0 ،1/0(ين سه غلظـت  بيشترين حذف از ب كيلوهرتز

آهن صفر و به ميـزان   ذره نانوبر ليتر گرم  2/0در دوزاژ ، )2/0
و  Antoine Ghauchدر پژوهشي كـه   .آمد به دست درصد 60

بـا فراينـد تلفيقـي     carbamazepineحـذف   منظور به همكاران
ultrasonic/Fe0/H2O2  همچنـين    13.آمد به دستنيز اين نتايج

و همكاران انجام دادند مشـخص شـد     Zhangكه  تحقيقيدر 
سيسـتم نيـز    ييكـارا هن صـفر  آكه با افزايش ميزان نانو ذرات 

   28.افزايش يافت
  

 تعيين دوز بهينه پراكسيد هيدروژن 

 منظــور بــه جهــت تعيــين دوز بهينــه پراكســيد هيــدروژن،
 ،آموكسي سـيلين بهترين عملكرد در حذف آلاينده دستيابي به 

 0%/5(هيدروژن در تماس با دوزهاي مختلف پراكسيد  آلاينده
مربوطـه نشـان    كه نمـودار  طور همان .قرار گرفت )3% و% 1 ،

بيشـترين   شده تعيينو طي حداكثر زمان  %3 در غلظت دهد مي
. )2نمـودار  ( درصـد بـود   83حذف مشاهده شد كه به ميـزان  

نشان داده است كه اگر پراكسيد هيدروژن اضافي در  ها بررسي
هـاي   خود پراكسـيد هيـدروژن بـا راديكـال     محيط باقي بماند،

 كـارايي كـاهش   ببس ـهيدروكسيل واكنش داده كـه ايـن امـر    
پس با توجـه    32-29.شود ميسيستم در حذف آلاينده از محيط 

پراكسـيد هيـدروژن   % 3به افزايش كارايي سيسـتم در غلظـت   
دريافت كه  پراكسيد هيدروژن اضافي در محيط وجود  توان مي

نيز نشان  ناراو همك Antoine Ghauch هاي يافته .نداشته است

داد كه افزايش پراكسيد هيدروژن تا غلظت بهينه سبب افزايش 
   13.كارايي سيستم خواهد شد

  
   pH تاثير تغييرات تعيين

ميـزان   دهنـد  مـي نشـان   هـا  و منحنـي كه نمودار  طور همان
اسـت   يافته افزايشچشمگيري  طور به =pH 3حذف آلاينده در 

و ايـن در حـالي    باشـد  مـي درصـد   3/97كه اين ميزان برابر با 
ميزان حذف و كـارايي   =pH 3 برخلاف =pH 10است كه در 

، pHكـه   دهد مينتايج نشان  اين .كاهش يافت تشد بهسيستم 
نـانو  . )3نمـودار ( كند ميسيستم ايفا  كارايي نقش اساسي را در

ذرات آهن صفر در محيط اسيدي قابليـت انحـلال بهتـري در    
شـرايط قليـايي نـانو ذرات     در .مقايسه با شرايط قليايي دارنـد 

كـه كـارايي    آينـد  درمـي كلوخـه و لختـه    صورت بهآهن صفر 
ــه طــرز  سي ــدروژن را ب ــا پراكســيد هي ســتم و تمــاس ذرات ب

فرآيندهاي اكسيداسـيون پيشـرفته   . دهد ميكاهش  توجهي قابل
 هـاي  محـيط اسيدي عملكرد بهتـري نسـبت بـه     هاي محيطدر 

ــت  ــد داشـ ــايي خواهنـ ــات ت 33, 28.قليـ   و Catalkayaحقيقـ
Sengul  در ايــن پــژوهش را تأييــد  آمــده دســت بــهنيــز نتــايج

   34.كند مي
   

  تاثير تغييرات فركانس بر كارايي سيستمتعيين 
قرار  بررسي مورد كيلوهرتز 35كارايي سيستم در فركانس 

ميـزان   كيلـوهرتز  35گرفت و نتايج نشان داد كه در فركـانس  
نشـان داد كـه    ها هيافت ).4نمودار( درصد بود 90حذف سيستم 

 ،w500در توان ثابت  kHz35به  kHz130تغيير در فركانس از 
 بــاامــا ؛ سيســتم نداشــته اســت كــاراييچشــمگيري در  تــأثير
بـا   آمـده  دسـت  بهنتايج . سيستم كاهش يافت كارايي وجود اين

   35.مطابقت داشت همكارانش و Manousaki نتايج تحقيقات
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مختلـف   هـاي  غلظـت سيسـتم در   كـارايي تعيين 
  آموكسي سيلين بيوتيك آنتي

مختلـف  هاي  رسي كارايي فرايند نانوفنتون در غلظتدر بر
، ppm100 هـاي  غلظـت نشان داد كه در  آموكسي سيلين نتايج 

ppm80 ،ppm45  حـــذف  %3/97 و% 82و % 75بـــه ترتيـــب
 در شـرايط  كـه  ازآنجـايي  .)5نمودار ( انجام شدتوسط سيستم 

بـاقي خواهـد    ثابت مقدار توليد راديكال هيدروكسيل نيز ثابت
ذا با افزايش مقدار آلاينـده در محـيط راديكـال موجـود     ماند ل

 كاراييمصرف خواهند شد و بنابراين با افزايش غلظت آلاينده 
  36.فرآيند كاهش خواهد يافت

ــه  ــي ك ــام  Hung-Yee Shuدر تحقيق ــارانش انج و همك
مشخص شد كـه بـا افـزايش غلظـت آلاينـده، كـارايي        اند هداد

  33.يابد ميفرآيند كاهش 

    
  يكي از عوامل در غياب تعيين كارايي فرآيند 

 سيسـتم هر يـك از عوامـل بكـار رفتـه در      تأثير منظور  به
از آلاينـده را در تمـاس بـا     ppm45 شرايط بهينـه،  در تلفيقي،

 ،تنهـايي   بـه صـفر   آهـن نـانو ذرات   امواج التراسـونيك تنهـا،  
تلفيقي  صورت  بهدو عامل  صورت بههيدروژن تنها و  پراكسيد

نتـايج   .قرار گرفـت  بررسي موردسه عامل و در غياب يكي از 
 پراكسـيد  نشان داد كه در غياب هر يك از امواج التراسـونيك، 

در شـرايط اسـيدي    حتـي  هـن صـفر،  آ نانو ذرات هيدروژن يا
نمـودار  (يافـت  كاهش  اي ملاحظه  قابل طور  بهكارايي سيستم 

مقايسه نمودار  با توان ميرا  اين اختلاف در كارايي سيستم .)6
ديـد كـه    وضوح به US/H2O2/nZVIو  H2O2/nZVI مربوط به

اهميت حضور امواج التراسونيك در افزايش راندمان سيستم را 
 ـ امواج التراسونيك سبب اختلاط بهتر .دهد مينشان  انو ذرات ن

 .شـود  مـي ن با پراكسـيد هيـدروژن   آهن صفر و تماس بيشتر آ
 ــ  ــا ايج ــونيك ب ــواج التراس ــين ام ــاباد همچن ــاي حب ــز  ه ري

سبب افزايش سطح تماس نانو ذرات آهن صـفر  ) كاويتاسيون(

طرفي عدم حضـور پراكسـيد    از .گردد ميبا پراكسيد هيدروژن 
ــدرو ــيطژهي ــال    ن در مح ــد راديك ــع تولي ــذف منب ــبب ح س

م اينكـه امـواج التراسـونيك تـا     غعلي ر( شود ميهيدروكسيل 
آب  هـاي  لكـول موحدي قادر به توليد راديكال هيدروكسيل از 

كـافي   توليدشـده راديكـال هيدروكسـيل    هستند اما اين ميـزان 
عدم حضور نانو ذرات آهن صفر كه منبع عظـيم   .)نخواهد بود

ــال    ــد راديك ــدروژن و تولي ــه پراكســيد هي ــرون ب ــده الكت دهن
سـبب اخـتلال در سيسـتم و     شـوند  ميمحسوب يدروكسيل ه

از  .گردد مي آموكسي سيلين بيوتيك آنتيكاهش راندمان حذف 
هر يك از عوامـل   به لزوم حضور توان مي آمده  دست  بهنتايج 

هيـدروژن و   پراكسيد امواج التراسونيك، (بكار رفته در فرايند 
  .پي برد )آهن صفر نانو ذرات

  
  CODسيستم در حذف  كاراييتعيين 

بمنظور بررسي كـارايي سيسـتم در تبـديل     CODآزمايش 
 آب و دي اكسـيد كـربن انجـام   آموكسي سيلين به  بيوتيك آنتي
در ارتباط . گيرد كه در اين تحقيق مورد بررسي قرار گرفت مي

، از روش رفلكس باز طبـق آزمـايش شـماره    CODبا سنجش 
5220 B  ــاب ــاي  روشكت ــد ه ــتفاده گردي ــتاندارد اس   27.اس

اسـت كـارايي    شده  دادهنشان  در نمودار مربوطهكه  طور همان
در حضور سـه عامـل بكـار رفتـه در      COD سيستم در حذف

همچنـين   .)7نمودار (يافت افزايش  گيري  چشم طور به سيستم
كه سيستم بكار رفته در اين تحقيـق قـادر بـه     دادنشان  ها يافته

  نشـان وع موض ـايـن   كـه  نيسـت از محـيط   COD كامل حذف
آن است كه آلاينده ما ممكن است به تركيبـات ديگـري    دهنده
 .نياز به بررسي بيشتر دارد باشد كه شده تبديل

ــه  ــي ك ــان در  Emad S. Elmollaدر تحقيق و همكارانش
 به دسـت انجام دادند نيز نتايج مشابهي  CODخصوص حذف 

   28.آمد
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  گيري نتيجه
 ـ پـايين  هـاي  غلظـت نتايج نشان داد كه در  آلاينـده و در   رت

ت آهـن  نـانو ذرا در ليتر گرم  2/0 هاي غلظتشرايط اسيدي و 
سيسـتم  زمان تمـاس،   و حداكثرپراكسيد هيدروژن % 3صفر و 

نتايج تحقيق همچنين نشان داد كـه   .بود كاراييداراي بيشترين 
pH        محيط بطور چشـمگيري بـر افـزايش كـارايي سيسـتم در

حضور امواج  .باشد مي رآموكسي سيلين موث بيوتيك آنتيحذف 
 سيسـتم داشـت   كـارايي چشـمگيري بـر    تأثيرالتراسونيك نيز 

به نتايج بدست آمده از اين پژوهش، اسـتفاده  بنابراين با توجه 

هـا   بيوتيـك  آنتـي  در حـذف  US/nZVI/H2O2از فرايند تلفيقي 
  .دگرد مي پيشنهاد
  

  تشكر و قدرداني
رشـته   ارشـد  كارشناسـي  نامـه  پايـان  حاصـل  حاضـر  مقاله

 معاونـت  مصـوب  گـرايش محـيط زيسـت   -مهندسي عمـران 

 دانشكده عمران دانشگاه صنعتي سيرجان است كـه  و آموزشي

 وسـيله  بدين كه است شده اجرا محترم  معاونت آن حمايت با

  .گردد مي قدرداني
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ABSTRACT 

 
Background and Aim: High concentrations of antibiotics are now detected in aquatic environments, 
reducing their quality. These compounds generally have a high toxicity and low biodegradability, and 
some are reported to have mutagenic and/or carcinogenic characteristics. Conventional treatment 
systems have proven inadequate to effectively remove this type of organic compound, largely due to 
its complex molecular structure. Therefore, it is necessary to remove an effective method for the 
removal of these compounds is suggested. The purpose of this study was to apply zero-valent iron 
nanoparticles in the presence of hydrogen peroxide and the process of sonolysis in the removal of 
antibiotic amoxicillin from aquatic environments. 
Materials and Methods: This research was carried out on a laboratory scale on a synthetic 
wastewater containing amoxicillin antibiotic that the effects of some parameters, such as ultrasound 
(35 and 130 kHz), contact time (30–150 min), concentration of hydrogen peroxide (0.5–3 %), 
concentrations of nZVI (0.06–0.2 g/L), pH (3–10), and concentration of AMX (45–100 mg/L) were 
investigated.  
Results: Optimum removal conditions were pH = 3, H2O2 concentration= 1%, ultrasonic 
frequency= 130 kHz and nZVI concentration= 0.2 g/L. so that 97.3% of amoxicillin antibiotic after 
150 min of reaction at pH=3, nZVI= 0.1 g/L, ultrasonic frequency= 130 kH, H2O2 =1% and 45 
mg/L concentration of AMX was removed.  
Conclusion: The experiments showed the efficient removal of amoxicillin antibiotic in wastewater by 
Fenton’s oxidation process. The efficiency of this method can also be considered in eliminating other 
antibiotics resistant to biological treatment. 
 
Keywords: Amoxicillin antibiotic, Pharmaceutical compounds, Fenton-like process, Ultrasonic waves 
(US) 
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