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 چكيده 

آنتی رویه داروها است. در این میان،  بی تجویز و یا مصرف، نظام های سلامت در دنیاموجود در  از مشکلاتیکی امروزه  زمينه و هدف:

بیوتیک ها از اهمیت ویژه ای برخوردارند. آنتی بیوتیک ها گروهی از مواد دارویی هستند که به طور وسیعی در پزشکی و دامپزشکی مورد 

 آنتی بیوتیک ها می باشد. هدف از این مطالعه، بررسی راندمان حذف سفکسیم از نمونهاستفاده قرار گرفته اند. سفکسیم نیز یکی از این 

-MgAlآلومنیوم نشانده شده بر زئولیت ) -سنتتیک با استفاده از ازن زنی کاتالیزوری با هیدروکسید لایه ای دوگانه منیزیم

LDH/Zeolite.است ) 

در راکتور آزمایشگاهی و با استفاده از ازن  liteLDH/Zeo-MgAlنو کامپوزیت در این مطالعه تجربی و آزمایشگاهی از نا روش بررسی:

م در لیتر( ، گر 5/2، 2، 5/1، 1، 5/0(، مقدار نانو کامپوزیت )5 ،6 ،7 ،8 ،9) pHزنی، جهت حذف سفکسیم استفاده گردید. اثر متغیرهای 

ه( برای یافتن حداکثر دقیق 60، 25/46، 5/32، 75/18، 5ماند ) و زمان  میلی گرم در لیتر( 25، 20، 15، 10، 5غلظت اولیه سفکسیم )

 هینه از روشرایط براندمان معدنی سازی مورد بررسی قرار گرفتند و جهت طراحی آزمایش ها،  تجزیه تحلیل داده ها ودستیابی به ش

ده شد. ز واریانس استفال داده ها از آنالیاستفاده گردید. همچنین برای تجزیه و تحلی( CCD)سطح پاسخ  بر مبنای طراحی مرکب مرکزی 

 فته است.انجام گر 1400-1401این تحقیق در سال 

لیتر، غلظت اولیه  گرم بر 76/1، مقدار نانو کامپوزیت pH 70/8حداکثر راندمان معدنی کردن سفکسیم در شرایط بهینه ) يافته ها:

ماس راندمان حدف تو زمان  pHدرصد می باشد، که با افزایش مقدار  87دقیقه(  76/40میلی گرم بر لیتر و زمان تماس 06/24سفکسیم 

 افزایش می یابد.  
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Abstract 

Background and Objective: One of the problems in the health systems of the world today is the 

prescription or overuse of drugs. Among these, antibiotics are of particular importance. Antibiotics are 

a group of drugs that are widely used in medicine and veterinary medicine. Cefixime (CFX) is also 

one of these antibiotics. The aim of this study was to investigate the removal efficiency of cefixime 

from synthetic sample using catalytic ozonation with Mg-Al layered double hydroxides Doped with 

zeolite. 

Material and Methodology: In this experimental and laboratory study MgAl-LDH/Zeolite 

nanocomposite was used in laboratory reactor and ozonation to remove cefixime. Effect of pH 

variables (5,6,7,8,9), amount of nanocomposite (0.5,1,1.5,2,2.5 g/L), initial concentration of cefixime 

(5,10,15,20,25 mg/L) and reaction time (5,18.75,32.5,46.25,60 min) were examined to find the 

maximum mineralization efficiency and response surface methodology based on central composite 

design (CCD) was used to design experiments, analyze data and achieve optimal conditions. Analysis 

of variance was also used to analyze the date. This research was done in 2021-2022. 

Findings: The maximum mineralization efficiency of cefixime under optimal conditions (pH=8.70, 

nanocomposite value=1.76 g/L, initial concentration of cefixime=24.06 mg/L, contact time=40.76 

min) is 78%, which increases the target efficiency with increasing pH and contact time. 

Discussion and Conclusion: Catalytic ozonation process with Mg-Al layered double hydroxides 

nanocomposite Doped with zeolite can be used effectively and efficiency to remove cefixime in 

aqueous media. 

 

Keywords: Cefixime antibiotic, MgAl-LDH/Zeolite nanocomposite, Catalytic ozonation, Response 

surface methodology. 

                                                 
1- PhD Candidate, Department of Chemistry, Gorgan Branch, Islamic Azad University, Gorgan, Iran.  

2- Associate Professor, Department of Chemistry, Gorgan Branch, Islamic Azad University, Gorgan, Iran. 

*(Corresponding author) 

3- Associate Professor, Environmental Health Research Center, Faculty of Public Health, Golestan University of 

Medical Sciences, Gorgan, Iran. 

 
J. Env. Sci. Tech., Vol 25, No. 3, July, 2023 

 

mailto:Elham.tazikeh@gorganiau.ac.ir


 

 و همكاران  شيخ                       1402خرداد ماه ، 130علوم و تكنولوژی محيط زيست، شماره                                   32     
 

 مقدمه

از مشکلاتی که نظام هاای سالامت در دنیاا باا آن     یکی  امروزه

رویاه داروهاا اسات. در     بای  ا مصرفتجویز و ی می باشد، روبرو

آنتی بیوتیک ها از اهمیت زیادی برخوردارند. اخیراً با ، میان آن

پیشرفت در علوم داروسازی و پزشکی و هماین طاور باه علات     

افزایش و شیوع بیماری ها، اساتفاده از داروهاا، افازایش یافتاه     

است. آنتی بیوتیک ها از آن جمله مواد دارویی می باشند که به 

-طور وسیعی در پزشکی و دامپزشکی مورد استفاده قرار گرفتاه 

اند و همچنین در مقدارهای کم به عنوان محرک رشد به غذای 

. در سال های گذشته، غلظت (1و2)حیوانات نیز اضافه می گردد

داروها در فاضلاب از میکروگرم به میلی گارم بار لیتار افازایش     

حفاظات محایط    . براسااس اساتاندارد ساازمان   (3)یافته اسات 

 1(، حداکثر مقادار آنتای بیوتیاک هاا در پسااب      EPA)1زیست

درصد از کل داروهاای   15. درحدود (4)میلی گرم در لیتر است

مصرفی دنیا به آنتی بیوتیک ها اختصاص دارند. آنتای بیوتیاک   

ها پس از مصرف در بدن به مقدار انادکی متاابولیزه شاده و در    

ات از بادن دفاش شاده و وارد    نتیجه مقدار زیادی از این ترکیبا 

-محیط زیست می گردند. تاکنون تحقیقات مختلفی نشان داده

اند که آنتی بیوتیک ها  در محیط های طبیعی از قبیال خااک،   

آب آشااامیدنی ، آب هااای زیرزمیناای، آب هااای سااطحی و    

. سفکسایم یاک آنتای    (5)همچنین فاضلاب هاا حواور دارناد   

جرم مولکولی با   2S7O5N15H16C بیوتیک با فرمول شیمیایی

و از نوع نسل سوم سفالوسپورین جذب خوراکی مای  452/453

. سفکسیم در درمان طیا  گساترده ای از عفونات هاا     (6)باشد

مانند عفونات هاای تنفسای، عفونات گاوش میاانی، ساوزاک،        

. (7و8)برونشیت، التهاب گلو و عفونت ادراری استفاده می گردد

م نیز مانند سایر ترکیباات  بخش زیادی از آنتی بیوتیک سفکسی

. کاارایی و در  (9)دارویی، از بدن، بدون تغییار دفاش مای شاود    

دسترس بودن، همچنین ایمنی بالا و ارزانی آن سابب شاده تاا    

امااروزه بااه یکاای از متااداول تاارین و پاار مصاارف تاارین داروی 

ساختار شیمیایی سفکسیم در شاکل   .(10)ضدعفونی بدل شود

 .(11)آورده شده است 1

                                                 
1- Environmental Protection Agency 

 
 اختار شيميايی سفكسيمس -1كل ش

Figure 1. Chemical structure of cefixime 

 

یکی از مشکلات موجاود در صانایش دارویای وجاود ایان آنتای       

بیوتیک ها در پساب تصفیه خانه آنها می باشد باه طاوری کاه    

لازم است که روش هاا و تکنیاک هاای کاراماد و ماوثر بارای       

گرفتاه شاود. روش هاای    پالایش و حذف این آلاینده هاا بکاار   

، مورد استفاده در این زمینه اغلب شامل اکسیداسیون شیمیایی

تصفیه یاونی، تصافیه بیولاوییکی، فراینادهای غشاایی، تجزیاه       

. هر یک از روش های مورد (12)فتوشیمیایی و جذب می باشد 

استفاده جهت حذف، دارای معایبی همچون هزینه بالا، ظرفیت 

لجان، پیچیادگی قابلیات کااربرد در     جذب پایین، تولیاد زیااد   

کشورهای در حال توسعه، نیاز به پایش تصافیه آب ورودی باا    

 .(13)اسید و بالا رفتن سولفات در آب تصفیه شده می باشد

امروزه برای تجزیه ترکیبات و آلاینده های سمی و بیولاوییکی،  

مقاوم و غیرقابل تجزیه و سخت تجزیاه در پسااب، فراینادهای    

( در مرکز توجه قرار گرفتاه اناد   SAOP)2پیشرفتهاکسیداسیون 

. تشااکیل رادیکااال هااای آزاد و فعااال، اساااس ایاان   (14و15)

فرایندها می باشند که سبب اکسیداسیون سریش و موثر آلاینده 

. ازن یک اکسید کننده قوی می باشد و (16)های آلی می شوند

ای هبه عنوان یکی از روش های موثر برای اکسید کردن آلاینده

آلاای در آب مطاار  ماای گااردد ولاای فراینااد ازن زناای دارای   

مشکلاتی از قبیل قابلیت انحلال پایین ازن و پایاداری کام ازن   

در آب و اکسیداسیون ناقص ترکیبات آلای موجاود در آب مای    

. به همین دلیل امروزه، به فرایند ازن زنی کاتالیسات  (17)باشد

ن و ایجااد  اضافه مای شاود کاه باعاز تجزیاه شادن بیشاتر از       

. فراینااد ازن زناای (18)رادیکااال هااای فعااال و آزاد ماای گااردد

                                                 
2- Advanced Processes Oxidation 



 

  ...... بررسی فرايند ازن زنی کاتاليزوری با نانوکامپوزيت هيدروکسيد لايه ای دوگانه    

 

33 

کاتالیستی به دوصورت همگن یا هموین و غیرهمگن یا هتروین 

استفاده می گردد که مکانیسم های معدنی سازی آلاینده از دو 

روش مستقیم توسط مولکول های ازن و غیار مساتقیم توساط    

یرد. فرایناد ازن زنای   تولید رادیکال هیدروکسیل انجام مای پاذ  

هتروینی به دلیل عدم تولید آلاینده ثانویه، هزینه پایین، قابلیت 

. در (19و20)بازیافت مجدد کاتالیست کاربرد وسیعی یافته است

 -این مطالعه نانو کامپوزیت هیدروکسید لایه ای دوگانه منیازیم 

 MgAl-LDH/Zeoliteآلومنیوم نشانده شده بر زئولیات یاا   

هیدروکسایدهای  اتالیزور مورد استفاده قرار گرفات.  به عنوان ک

ای هستند کاه   لایه ای دوگانه یک گروه بسیار مهم از مواد لایه

ها  آب، حذف آنیون ی پس های مختلفی نظیر تصفیه در حوزه

پساماند ماواد پرتاوزا،    ، های آنیاونی  کننده ها، مبادله بااز پس

هاا   جاابب  هاا و  عبور از صافی، کاتالیسات  شیمیایی، کودهای

هاای   ترین زئولیات  ترین و ارزان رایج از .(21و22)دنکاربرد دار

های دیگار   برخی از ویژگی که باشد می1کلینوپتیلولایت طبیعی،

 800 دماای  پایداری حرارتی تاا  زیست و سازگاری با محیط آن

بررسای  . ملکوتیان و همکااران باه   (23)گراد است سانتی درجه

هیدروکساید  حواور ناانوبرات    فرآیند ازن زنای کاتالیساتی در  

به عنوان پیش تصفیه فرایند بیولاوییکی راکتاور    ای دوگانهلایه

خاالص ساازی   در و کارایی آن  بیوفیلمی بسته با بستر متحرک

. هانا  و همکااران کاارایی    (24)پرداختنددیازینون  آفت کش

ازناسایون بااا کاتااالیزور هیدروکساید لایااه ای دوگانااه باار روی   

( و پساب ثانویاه  BPA)Aشامل بیس فنول فاضلاب سنتتیک 

شهری را مطالعه و شرایط بهینه حاذف نهاایی آن هاا را ماورد     

. ملکوتیان و همکاران در مطالعه دیگاری  (25)بررسی قرار دادند

باار روی بهینااه سااازی و ماادل سااازی حااذف پااارا نیتاارو      

( از محلااول هااای آباای در فراینااد ازن زناای    PNAآنیلااین)

استفاده از هیدروکساید لایاه ای دوگاناه     کاتالیزوری ناهمگن با

های . همچنین در سال های اخیر استفاده از مدل(26)پرداختند

آماری برای بهینه ساازی فرایناد هاای مختلا  در بسایاری از      

مطالعات استفاده شده است. از مدل های آماری مورد اساتفاده  

                                                 
1- Clinoptilolite 

 (RSM)2پاساخ -در طراحی آزمایش ها می توان به روش سطح

مود که جهات بررسای تااثیر متغیار هاای مساتقل بار        اشاره ن

عملکرد پاساخ و همچناین پایش بینای بهتارین مقادار پاساخ        

طالعااتی  م پاسخ در انجام -روش سطح  .(27)استفاده می گردد

هااایی نظیاار آنتاای بیوتیااک تتاارا  در خصااوص حااذف آلاینااده

و  (29)، نیتاارات(24)، آفاات کااش دیااازینون  (28)سااایکلین

در ایان   یط های آبی استفاده شاده اسات.  از مح (30)فورفورال

بار روی پایاه متخلخال     LDHمطالعه، باا نشااندن ناانو برات    

نانوکامپوزیات سانتز شاده در تلفیاق باا ازناسایون در        زئولیت،

ماورد اساتفاده قارار     سانتتیک  معدنی سازی سفکسیم از نمونه

هدف اصلی این مطالعه تعیین اثر و بهینه ساازی متغیار    گرفت.

، دوز نااانو کامپوزیاات، غلظاات اولیااه  pHباارداری هااای بهااره 

سفکسیم و زمان تماس بر روی کارایی فرایند ازن زنای باا ناانو    

حذف آلایناده دارویای سفکسایم و     سنتز شده برای کامپوزیت

سنتتیک با اساتفاده از روش طراحای    نمونهمعدنی سازی آن از 

 است. RSMاز روش های  )CCD)3آزمایش مرکب مرکزی 

 یروش بررس

 مواد شيميايی مورد استفاده

می باشد. کاه در   زمایشگاهیآ -این تحقیق، یک مطالعه تجربی

رفته است. انجام گ 1400-1401مقیاس آزمایشگاهی و در سال 

 %98با درجه خلوص  برای این منظور از آنتی بیوتیک سفکسیم

سیگما آلادری  ،   شرکتساخت :CAS NO  79350-37-1و 

رات، آلومنیاوم کلریاد هگازا هیادرات،     منیزیم کلرید هگزا هیاد 

پتاساایم یدیااد، ساادیم سااولفیت، اسااید ساادیم هیدروکسااید، 

 سولفوریک و اسید کلریدریک ساخت شارکت مارک و زئولیات   

 استفاده شد.  طبیعی ایرانی کلینوپتیلولایت سمنان

 مشخصات راکتور

یک دساتگاه راکتاور از    2برای انجام این پژوهش، مطابق شکل 

میلی لیتر  250م به ماده شیمیایی و با حجم جنس شیشه مقاو

مورد استفاده قرار گرفت. برای ازن زنای نموناه هاا از کپساول     

درصد( به عناوان   96/99کیلویی با درجه خلوص ) 40اکسیژن 

                                                 
2- Response Surface Methodolog 

3- Central Composite Design 
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منبش تامین کننده اکسیژن و دستگاه ازن ینراتور شرکت ساهند  

 گرم در ساعت استفاده 6ساخت کشور ایران و با ظرفیت اسمی 

و  l/min  5/1گردیاد. جریاان هاوای حااوی گااز ازن باا دبای       

سانتتیک از   پس از تماس با نموناه  mg/min 35فلاسک ازن 

، می گردد. بر اساس مطالعات پیشین قسمت بالای راکتور خارج

با توجه به محدودیت های انحلال گاز ازن در محیط های آبی و 

اول، ورود پیروی کردن آن از سینتیک واکنش های شبه درجه 

جریان بیشتر ازن ، سبب انحلال بیشاتر گااز نمای گاردد و در     

ازای افزایش مقدار بیشتر ازن، حتای ممکان اسات از سیساتم     

. در نهایات ازن ماازاد، پاس از عباور در     (31و32) 1حذف گاردد 

درصد(، از سیستم خارج مای   20گازشوی حاوی پتاسیم یدید )

ست عامل اختلاط آن شود. باتوجه به سوسپانسیون معلق کاتالی

در محیط آبی راکتور حباب های جریاان ازن مای باشاد کاه از     

آتمسفر بعنوان پیش سااز اولیاه    1کپسول اکسیژن تحت فشار 

 گاز ازن استفاده گردیده است.

 
ر مورد استفاده در اين مطالعه مشخصات راکتو- 2شكل

 شامل اجزای:

ه نشیر نمو-4زن ینراتورا-3لومتر ف-2یژن منبش اکس-1

 ازشوی حاوی محلول یدیدپتاسیمگ-6 وراکتور تماس -5برداری

Figure 2. The specifications of the reactor used in 

this study include components:   

1- Oxygen source 2- Flowmeter 3- Ozone generator 

4- Sampling valve 5- Contact reactor 6- Gas wash 

containing potassium iodide solution     

 

 

 

 

                                                 
1- Gas Out 

 سنتز کاتاليست

آلومنیاوم/  -برای ساخت هیدروکسید لایاه ای دوگاناه منیزیاوم   

میلاای لیتاار ساادیم   50، (MgAl-LDH/Zeoliteزئولیاات )

 مولار را قطره قطره با همزن مغناطیسی به طاور  4هیدروکسید 

میلای لیتار محلاول کاه حااوی       50ثابت به یک ارلان حااوی   

م گرم آلومنیو 63/9یزیم کلرید هگزا هیدرات و گرم من 165/10

 در اواخار افازودن ساود باه    کلرید هگزا هیدرات بود، اضافه شد 

 اضاافه گردیاد و   کلینوپتیلولایت سامنان  گرم زئولیت 10نمونه 

دقیقااه توسااط دسااتگاه   30بعااد از اتمااام سااود بااه ماادت   

BANDELIN با توانW165  و فرکاانسHZ 30  ساونوکیت

نسیون را به مخازن اتاوکلاو منتقال و باه     سوسپاگردید. سپس 

درجه سانتی گراد در آون قارار   180ساعت در دمای  24مدت 

ر مرتبه با آب دو بار تقطی 5ساعت،  24داده شد. پس از گذشت 

درجه ساانتی   60شستشو داده شد. در نهایت در آون در دمای 

 .(33و34)ساعت قرار و خشک گردید 24گراد به مدت 

 

 ايش هاروش انجام آزم

جهت انجام آزمایش، ابتدا محلول استوک سفکسیم با غلظت 

تهیه شد و  DDWمیلی گرم بر لیتر در آب مقطر 1000

میلی گرم در لیتر آماده  25، 20، 15، 10، 5غلظت های 

، 5نمونه ها قبل از انجام اکسیداسیون در محدوده   pHگردید.

و دستگاه  N 1/0با محلول سود و اسید سولفوریک   9، 8، 7، 6

pH  متر مدلHACH  کاتالیست تنظیم شده و غلظت های

گرم در لیتر اضافه گردید و در زمان های  5/2، 2، 5/1، 1، 5/0

دقیقه بر روی فرایند ازن زنی  25/46،60، 5/32، 75/18، 5

انجام گرفت. پس از گذشت زمان های تماس و در انتهای هر 

نانو رای جداسازی آزمایش در فرایند ازن زنی کاتالیزوری ب

دور در  4000از محلول، نمونه ها در سانتریفوی کامپوزیت 

دقیقه و پس از صاف شدن با کاغذ صافی  10دقیقه به مدت 

میکرون مورد آنالیز قرار گرفتند. به منظور بررسی  45/0

توسط  TOCمقدار عملکرد و تعیین میزان معدنی سازی 

ساخت کشور آلمان  jena 3100کننده کل کربن آلی مدلآنالیز

کتاب روش های استاندارد برای  B5310و روش شماره 
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آزمایشات آب و فاضلاب انجام گرفت و راندمان معدنی سازی با 

 ( محاسبه شد.1استفاده از رابطه )

(1) 

 
 ردسفکسیم  پایانی و اولیه غلظت ترتیب به tC و 0C  که در آن

 .است گرم بر لیتر میلی برحسب محلول

م به بکر است برای معدنی سازی مواد آلی مانند سفکسیلازم 

 معمولاً استفاده از اکسید کننده های قوی مانند رادیکال

ا هیدروکسیل تاثیرگذار می باشند، که در نهایت مواد آلی ر

ییر . در نتیجه تغ(35)تبدیل به آب و دی اکسید کربن می کنند

pH د هیچگونه تاثیری بر معدنی سازی سفکسیم نخواه

 بر فرایند راندمان حذف سفکسیم و pHگذاشت. اگرچه تغییر 

 .(36و37)روش های اکسیداسیون پیشرفته تاثیرگذار می باشد

 روش طراحی آزمايش ها و آناليز داده ها

در این مطالعه از روش سطح پاسخ برای طراحی، تحلیل و 

 Design Expertبهینه سازی مطالعه با کمک نرم افزار 

مقدار ، pHبا چهار متغیر ) CCDاده شد. روش استف 11نسخه 

، غلظت اولیه سفکسیم، زمان ماند( در پنج سطح نانو کامپوزیت

(α + ،1+ ،0 ،1- ،-α) ( 2انتخاب شد. بر اساس رابطه )

 1که در جدول  آزمایش و سه بار تکرار انجام گرفت 36تعداد 

متغیرهای مستقل فرایند، مقادیر آن ها و ماتریکس طراحی 

 مایش را نشان می دهد.آز

(2) N=2k+2k+C 

 است تعداد نقاط مرکزی Cتعداد فاکتورها و  k در این معادله،

(38).  

برای تشخیص کفایت مدل  ANOVAاز تحلیل واریانس 

پیش بینی شده  2Rتنظیم شده و  2R ، 2Rپیشنهادی، تعیین 

در  میلی لیتر 250استفاده شد.آزمایش ها در راکتوری به حجم 

 و زمانمقدار نانو کامپوزیت ،  pHهای اولیه سفکسیم، غلظت

 انجام شد. Design Expert ماند طراحی شده با نرم افزار

جهت تعیین تناسب معادلات رگرسیون  CCDداده های روش 

 مدل درجه دوم به صورت زیر می باشد.

(3) Y= β0+ ∑βiXi+ ∑βiiXi
2+∑βijXiXj +ɛ 

 jXiXسفکسیم، میزان معدنی سازی  Yدر این رابطه،

و  β0 ،βi، βii متغیرهای مورد آزمایش در این تحقیق و 

 ضرایب پیش بینی شده توسط نرم افزار برای متغیرها می باشد.

 

 سطوح متغيرهای مستقل در طراحی آزمايش -1جدول 

Table 1. Levels of independent variables in the test design  

 سطوح متغيرها کد متغيرها

-α 1- 0 1+ α + 
pH X1 5 6 7 8 9 

 (g/L مقدار نانو کامپوزیت )   X2 5/0 1 5/1 2 5/2 

 (mg/L غلظت های اولیه سفکسیم )   X3 5 10 15 20 25 

 (min زمان تماس )   X4 5 75/18 5/32 25/46 60 

 يافته ها

راندمان معدنی سازی آنتی بیوتیک سفکسیم با  3مطابق جدول 

کاتالیزوری و مراحل مختل  آن نشان داده استفاده از ازن زنی 

رگرسیونی پیشنهاد شده برای میزان معدنی  شده است. مدل

معنی دار  %95سازی سفکسیم از نظر آماری در سطح اطمینان 

برای مدل  1(. همچنین ضع  برازشP>05/0می باشد )

معنی دار نمی باشد. بر  %95پیشنهادی در سطح اطمینان 

                                                 
1- Lack of Fit 
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زش اختلاف بین مقادیر پیش بینی شده اساس آزمون، ضع  برا

و مقادیر اندازه گیری شده با مقادیر خطای خالص بین تکرار 

های مختل ، مقدار پاسخ مقایسه می گردد. با استفاده از روش 

 1پاسخ، مدل پیش بینی شده از نوع درجه دوم-آماری سطح

(  ارتباط تجربی متغیر های 4است و رابطه کد شده زیر )رابطه 

 آزمایش و راندمان معدنی سازی را بیان می کند. مورد

 (4رابطه )

Y = 44.33-0.897X1-33.03X2-

3.42X3+1.50X4+7.49X1X2+0.15X1X3-

0.19X1X4-0.21X2X3-0.075X2X4+0.044X3X4-

0.300X1
2-1.35X2

2+0.062X3
2+0.002X4

2         

، غلظت pHبه ترتیب  Y و 1X  ،2X ،3X  ،4Xدر این معادله 

 min ، زمان mg/L، غلظت اولیه سفکسیم g/Lوزیت نانو کامپ

و راندمان معدنی سازی سفکسیم توسط فرایند ازن زنی 

ده با هدف بررسی کفایت مدل پیشنهاد ش .کاتالیزوری می باشد

ری ، از نمودارهای آما2و1در این تحقیق، مطابق نمودار های 

ن یب مختل  شامل نمودار توزیش احتمال نرمال و نمودار ارتباط

درصد مقادیر تجربی و پیش بینی شده معدنی سازی سفکسیم 

ای به داده ه 2و1استفاده گردیده است. با توجه به نمودار های 

د. دست آمده نرمال بوده و از برازش خوبی برخوردار می باشن

 مقادیر باقیمانده نشان می دهد که توزیش نرمال متغیرهای

 نشان می دهد. در کاربردی در نزدیکی مقادیر میانگین، را

نتیجه مدل رگرسیون پیشنهادی می تواند برای پیش بینی 

نی مقادیر معدنی سازی آنتی بیوتیک سفکسیم در فرایند ازن ز

 کاتالیزوری مورد استفاده قرار گیرد.

                                                 
1- Quadratic 

 

 

نرمال برای باقيمانده های معدنی  توزيع احتمال-1نمودار

 سازی سفكسيم توسط فرايند ازن زنی کاتاليزوری

Diagram 1. Normal probability distribution for 

cefixime mineralization residues by catalytic 

ozonation process 

 

 

رصد مقادير تجربی و پيش بينی دارتباط بين  -2نمودار

معدنی سازی سفكسيم توسط فرايند  RSMشده توسط 

 ازن زنی کاتاليزوری

Diagram 2. Correlation between percentage of 

experimental and predicted values by RSM of 

cefixime mineralization by catalytic ozonation 

process
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عوامل تاثیرگذار بر معدنی سازی آنتی بیوتیک سفکسیم در 

فرایند ازن زنی کاتالیزوری، مقدار تاثیر هریک بر راندمان فرآیند 

مشخص شده  2تیک در جدول و راندمان معدنی سازی آنتی بیو

حاصل از روش سطح پاسخ  3است. نتایج آنالیز واریانس جدول 

برای معدنی سازی آنتی بیوتیک سفکسیم توسط فرایند ازن 

زنی کاتالیزوری را نشان می دهد. همان طور که در جدول 

زمان و غلظت نانو کامپوزیت  مشخص شده است متغیر های

برای  >0001/0Pه اند. مقدارتاثیر قابل توجهی بر مدل داشت

معادله درجه دوم نشان دهنده معنی دار بودن مدل از نظر 

درصد می باشد. داده های  2R 14/98آماری است. مقدار 

آزمایش و پیش بینی شده می تواند با این مدل شر  داده شود. 

Adjusted( با 8955/0پیش بینی شده ) 2Rمقدار 
2R (9691/0 )

نشان داده شده  3مان طور که در جدول تناسب منطقی دارد. ه

Adeqاست مقدار 
2R   است که یک سیگنال  132/36برابر

Adeqمناسب را نشان می دهد. مقدار مطلوب 
2R  4بیشتر از 

می تواند برای طراحی و  2است. به همین دلیل مدل درجه 

بهینه سازی پارامترهای عملیاتی به عنوان یک مدل خوب مورد 

، اثر همزمان متغیرهای 3رد. در نمودار استفاده قرار گی

تاثیرگذار و مهم در واکنش های مربوط به معدنی سازی 

سفکسیم توسط فرایند ازن زنی با استفاده از نانو کامپوزیت و 

،  pHهمچنین اثر متقابل متغیرهای مهم بهره برداری شامل

و زمان تماس بر  غلظت اولیه سفکسیم، غلظت نانو کامپوزیت

رایند ازن زنی کاتالیزوری در قالب پلات های سه بعدی کارایی ف

نیز شرایط بهینه طراحی  4نمایش داده شده است. در جدول 

شده با روش سطح پاسخ جهت حذف سفکسیم با فرایند ازن 

 زنی با استفاده از نانو کامپوزیت ارائه شده است.

 

 ن حذف سفكسيم با ازن زنی کاتاليزوریماتريكس طراحی آزمايش استفاده شده برای بررسی ميزا -2جدول 

Table 2. Experimental design matrix used to evaluate the removal of cefixime by catalytic ozonation 

 زمان ماند معدنی سازی سفكسيم)%(

(min) 

غلظت های اوليه 

 mg/L) سفكسيم)

مقدار نانو 

 (g/L)کامپوزيت

pH  شماره

ی مقدار پيش بين آزمايش

 شده

 مقدار واقعی

92/31 42/31 75/18 10 1 6 1 

11/32 5/31 75/18 20 1 6 2 

45/32 87/32 75/18 10 1 8 3 

79/35 47/32 75/18 20 1 8 4 

16/36 28/35 75/18 10 2 6 5 

16/34 76/34 75/18 20 2 6 6 

68/51 2/48 75/18 10 2 8 7 

82/52 19/55 75/18 20 2 8 8 

92/55 56/55 25/46 10 1 6 9 

26/68 83/69 25/46 20 1 6 10 

63/45 11/43 25/46 10 1 8 11 

11/61 64 25/46 20 1 8 12 

10/58 51/59 25/46 10 2 6 13 

25/68 83/69 25/46 20 2 6 14 
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80/62 41/65 25/46 10 2 8 15 

09/76 67/74 25/46 20 2 8 16 

29/48 50 5/32 5 5/1 7 17 

77/61 60 5/32 25 5/1 7 18 

35/43 42 5/32 15 5/1 5 19 

72/51 53 5/32 15 5/1 9 20 

77/37 04/39 5/32 15 5/0 7 21 

99/56 65/55 5/32 15 5/2 7 22 

24/27 30 5 15 5/1 7 23 

50/74 68/71 60 15 5/1 7 24 

74/48 48 5/32 15 5/1 7 25 

74/48 51/48 5/32 15 5/1 7 26 

74/48 33/49 5/32 15 5/1 7 27 

74/48 68/47 5/32 15 5/1 7 28 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 29 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 30 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 31 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 32 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 33 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 34 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 35 

74/48 92/48 5/32 15 5/1 7 36 

 

 ( برای مدل درجه دو معدنی سازی سفكسيمANOVAنتايج آناليز واريانس) -3جدول

Table 3. Results of analysis of variance(ANOVA) for the second degree model of cefixime mineralization 

  Pمقدار  Fمقدار  ميانگين مربعات درجه آزادی مجموع مربعات منبع

Model 16/4886 14 01/349 57/79 0001/0P< significant 

A-C0_cef 63/272 1 63/272 15/62 0001/0P<  

B-pH 12/105 1 12/105 96/23 0001/0P<  

C-Catalyst 01/554 1 01/554 31/126 0001/0P<  

D-time 97/3350 1 97/3350 99/763 0001/0P<  

AB 906/9 1 906/9 258/2 147/0  

AC 829/4 1 829/4 101/1 305/0  
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AD 56/147 1 56/147 64/33 0001/0P<  

BC 62/224 1 62/224 21/51 0001/0P<  

BD 23/117 1 23/117 72/26 0001/0P<  

CD 253/4 1 253/4 969/0 335/0  

2A 28/79 1 28/79 07/18 0003/0  

2B 898/2 1 898/2 660/0 425/0  

2C 692/3 1 692/3 841/0 369/0  

2D 127/9 1 127/9 081/2 163/0  

    386/4 21 108/92 باقیمانده

 not 249/0 35/42 977/8 10 77/89 فقدان برازش

significant 

    211/0 11 331/2 خطای خالص

Cor Total 26/4978 35     

R²    9814/0   

AdjR²    9691/0   

PredR²    8955/0   

Adeq Precision    132/36   

 

 
 )الف(
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 ترسيم توزيع داده های آزمايش در مقابل مقادير پيش بينی شده به صورت سه بعدی -3نمودار

Diagram 3. Plot the distribution of test data against the predicted values in three dimensions  

  

 عدنی سازی سفكسيمشرايط بهينه طراحی شده با روش سطح پاسخ برای م -4جدول

Table 4. Optimal conditions selected by CCD method for cefixime mineralization 

 غلظت اوليه سفكسيم

mg/L)) 
pH 

 کاتاليست

(g/L)  

 زمان

(Min) 
 TOC راندمان کاهش راندمان کاهش سفكسيم

06/24 70/8 76/1 76/40 92/95 78 

اساس نتایج به دست آمده،  برای انجام تائیدیه، شرایط بهینه بر

مجدداً در آزمایشگاه مورد ارزیابی قرار گرفت و راندمان های 

به دست آمد که پس از قرار دادن در نرم  %76و  78%، 79%

تخمین که در  %78افزار، راندمان کارایی میزان معدنی سازی 

توافق با شرایط بهینه در آزمایشگاه بوده است. قدرت این مدل 

مشابهی از جمله حذف آنتی بیوتیک سفکسیم  در مطالعات

نشان داده که مقادیر حذف به روش آزمایشگاهی در توافق 

مطلوبی با مقدار حذف پیش بینی شده توسط مدل مذکور در 

 .  (37)شرایط بهینه بوده است 

 

 بحث ونتيجه گيری

 بر کارايی حذف  pHتأثير بررسی

pH ی کاتالیزوری می محیط از متغیرهای مهم در فرایند ازن زن

از دو روش می تواناد ماوثر باشاد، یکای از طریاق        pH باشد.

تجزیه ازن به رادیکال های متنوع و دیگری انتقال ازن از فاز گاز 
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در محیط های اسایدی باه    pH .(39و40)به فاز مایش می باشد

دلیل این کاه ازن باا اکسیداسایون مساتقیم ترکیباات آلای را       

ی کاه میازان ازن در محلاول ماورد     تجزیه می کناد و از آنجاای  

. ازن در (41) اسات آزمایش پایین می باشد، باازده حاذف کام    

محیط قلیایی نسبت به محیط اسیدی با ساهولت بیشاتری باه    

-رادیکال هیدروکسیل تبدیل می گردد و از آنجایی که رادیکال

های هیدروکسیل پتانسیل اکسیداسیون بیشتری در مقایسه باا  

 ن دلیال رانادمان حاذف افازایش مای یاباد      ازن دارند، به همای 

(39).Zhao        و همکاارانش دریافتناد کاه در فرایناد ازن زنای

، 11باه   3از  pHکاتالیزوری  با کریساتال منگناز، باا افازایش     

مطالعه کرماانی   .(42)می یابدراندمان حذف نیتروبنزن افزایش 

و همکاران با عنوان ازن زنی کاتالیزوری کاتکول باا اساتفاده از   

2@TiO 2@SiO 4O3Fe    نشان داد ، حداکثر مقادار حاذف

 .(20)های قلیایی حاصل می گردد pHکاتکول در فاضلاب، در 

و سایر متغیرها شامل مقدار  pHبه منظور نمایش تاثیر متقابل 

و غلظت آنتی بیوتیک  MgAl-LDH/Zeoliteنانو کامپوزیت 

م سفکسیم و مدت زمان ازن زنی، نمودار های سه بعادی ترسای  

 تاثیر ANOVA 3(. مطابق جدول 3گردید )نمودارهای شماره

pH  بر افزایش معدنی سازی معنی دار می باشد. مطابق نماودار

مخصوصاً در دوز کاتالیست بالا رانادمان   pH)ال ( با افزایش  3

درصد افزایش مای یاباد، کاه     75درصد به  35معدنی سازی از 

نیاز قابال مشااهده    )ب(  3البته این رابطه مساتقیم در نماودار   

اساات. افاازایش راناادمان در غلظاات پااایین سفکساایم افاازایش 

محسوسی ندارد اما در غلظت های باالا ایان افازایش رانادمان     

درصاد   68درصاد باه    52محسوس تر است باه طاوری کاه از    

)ج( افزایش راندمان محساوس تار    3افزایش می یابد. در نمودار

مخصوصاً در زماان   pHمی باشد و نشان می دهد که با افزایش 

های اولیه آزمایش اکسیداسایون باالا و مساتقیم مای باشاد و      

مساتقیم   pH معدنی سازی بیشتر است و رابطه آن با افازایش 

است در صورتی که در زمان های بالاتر این رابطه معکوس مای  

قلیاایی شارایط بهتاری     pHگردد. در این فرایند تحت شرایط 

 ست.برای معدنی سازی فراهم گردیده ا

 

 بررسی تاثير غلظت اوليه سفكسيم بر کارايی حذف

ی میل 25تا  5در این تحقیق غلظت اولیه سفکسیم در محدوده 

 3گرم در لیتر بررسی گردید و مشاهده شد که مطابق جدول 

ANOVA  تاثیر غلظت اولیه سفکسیم بر راندمان معدنی

 3 )ب( و3سازی معنی دار می باشد. به طوریکه مطابق نمودار 

)و(، افزایش غلظت سبب کاهش معدنی سازی نمی 3)د( و 

ن شود. در بسیاری از مقالات افزایش غلظت سبب کاهش راندما

وی فرایند می گردد. در مطالعه ای که عبدلی و همکاران بر ر

د به ادنحذف مترونیدازول با فرآیند ازن زنی کاتالیزوری انجام د

 اهشیه بازده حذف کاین نتیجه رسیدند که با افزایش غلظت اول

د ولی با توجه به اینکه در این سیستم فراین .(43)می یابد

اکسیداسیون با قدرت و شدت انجام می گردد، افزایش غلظت 

 تاثیری بر کاهش راندمان ندارد.

-MgAl بررسییی تییاثير غلظییت نییانو کامپوزيییت    

LDH/Zeolite بر کارايی حذف 

ارایی و عملکارد  یکی از مهمترین پارامترهاای تاثیرگاذار بار کا    

مطلااوب فرایناادهای اکسیداساایون کاتالیسااتی، مقاادار نااانو    

. (44)کامپوزیت یا کاتالیست مورد استفاده در فرایند مای باشاد  

به طوری که با افزایش مقدار دوز کاتالیست راندمان حذف نیاز،  

افزایش می یابد. افزایش مقدار کاتالیست سبب افزایش سطح و 

افزایش باعاز افازایش جاذب ازن     سایت های فعال شده و این

می گردد و در نتیجه واکنش های سطحی و تولید رادیکاال بار   

در ایان بخاش    .(45و46)روی سطح کاتالیست افزایش می یابد

 MgAl-LDH/Zeolite تاثیر مقادیر مختل  نانو کامپوزیات 

به عنوان کاتالیست بر معدنی سازی سفکسیم با فرایند ازن زنی 

تااثیر   ANOVA 3رفات. مطاابق جادول    مورد بررسی قرار گ

غلظت کاتالیست بر افزایش معدنی سازی معنی دار مای باشاد.   

)د(، تاثیر مقادیر کاتالیست و غلظت اولیه سفکسیم را بر 3نمودار

راندمان معدنی سازی را نشان می دهد که با افزایش غلظت نانو 

 69درصاد باه    56کامپوزیت معدنی سازی سفکسایم از مقادار   

فزایش می یابد. کرمانی و همکاران در مطالعه ای که بار  درصد ا

روی حذف کاکتول توساط ازن زنای کاتاالیزوری باا ناانو برات      

مغناطیسی اکسید آهن دوپ شاده باا سایلیس و تیتاانیوم دی     
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اکسید بیان می کند که راندمان حذف، با افزایش دوز کاتالیست 

 .(20)افزایش می یابد

 ارايی حذف بررسی تاثير زمان تماس بر ک

زمان تماس نقش ماوثر در فرآیناد ازن زنای کاتاالیزوری دارد.     

وقتی زمان واکنش افزایش می یابد، ماده اکساید کنناده ازن و   

رادیکال هیدروکسیل تولید شده توسط کاتالیست افزایش یافته 

-و بنابراین مولکول ازن با قدرت و سرعت بیشتری تجزیاه مای  

ر بیشتری از سفکسیم را حاذف  شود و در نتیجه می تواند مقدا

 3کنااد و بااازده حااذف افاازایش ماای یابااد. مطااابق جاادول    

ANOVA    تاثیر زمان تماس بر افزایش معدنی ساازی معنای

)ه( نشاان داده شاده   3دار می باشد. همان طور کاه در نماودار   

را بر راندمان معدنی ساازی   تاثیر زمان و مقادیر کاتالیست است

زماان معادنی ساازی سفکسایم از      با افزایش .را نشان می دهد

درصاد افازایش مای یاباد. عبادلی و       79درصاد باه    38مقدار 

همکاران در مطالعه ای بر روی حذف مترونیدازول با فرایند ازن 

زنی کاتالیزوری با کربن فعال اصلا  شده با منیزیوم  اکسید، به 

این نتیجه دست یافتند کاه باا افازایش زماان تمااس رانادمان       

 .(43)دازول افزایش می یابدحذف مترونی

 بهينه يابی فرايند معدنی سازی

در ایان مطالعاه میازان معادنی ساازی آنتای        4مطابق جدول 

 بیوتیک سفکسیم با فرایند ازن زنی کاتالیزوری با غلظت اولیاه 

mg/L 06/24  درصد مای باشاد، باه طاوری کاه       78به مقدار

TOC  را از مقدار mg/L6/250  به mg/L21/55 یط در شرا

  و زمااان تماااس g/L76/1 ،pH 70/8 مقاادار کاتالیساات 

min76/40  .5این در حالی اسات کاه مطاابق جادول     رسانید 

راندمان معدنی سازی روش های اکسیداسیون پیشارفته مانناد   

فوتوکاتالیزوری کمتر گزارش شده است. نتایج تحقیقات مشاابه  

ی نشان داده است که روش ازن زنی مترونیدازول میازان معادن  

سااازی بااالاتر گاازارش شااده اساات. همچنااین در روش فوتااو   

از آلایناده   mg/L 10کاتالیستی سفتریاکسون با غلظت اولیاه  

مقدار بالاتری گزارش شده است که می تواند  به دلیال غلظات   

 اولیه پایین تر و مدت زمان تماس بیشتر آن باشد.

 

 تيک هاقايسه فرايند های مختلف درمعدنی سازی آنتی بيوم -5جدول

Table 5. Comparison of different processes in mineralization of antibiotics 

راندمان  رفرنس

کاهش 

TOC 

 زمان

(min) 

pH  غلظت

 کاتاليست

(g/L)  

غلظت اوليه 

 آلاينده

(mg/L) 

 فرايند آلاينده

-MgAl سفکسیم 06/24 76/1 70/8 76/40 78 تحقیقدر این

LDH/Zeolite/ازن زنی 

آموکسی  100 5/0 11 90 79 (47)

 سیلین

فوتوکاتالیستی با استفاده از 

 نانو برات اکسید منیزیم

ازن زنی/ با نانو بزات آهن  مترونیدازول 40 3 10 30 86 (48)

نشانده شده با سیلیس و 

 تیتانیوم دی اکسید 

فوتوکاتالیستی با استفاده از  سفتریاکسون 10 2 3 120 7/96 (49)

 4O 3Fe ستنانو کاتالی

2@TiO 2SiO@  

فوتوکاتالیستی با استفاده از  تتراسایکلین 13 2/1 6 56 47 (50)

  N/S/2TiOنانو کاتالیست
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وش رپاسخ یکی از -نتایج این پژوهش نشان داد که روش سطح

های مناسب در زمینه بهینه سازی شارایط آزماایش و بررسای    

دنی ساازی  تاثیر متغیرها با کمترین تعاداد آزماایش بارای معا    

سفکسیم می باشد. طبق نتایح ایان تحقیاق، مادل درجاه دوم      

پیشاانهاد شااده در معاادنی کااردن سفکساایم توسااط ازن زناای 

ن کاتالیزوری مناسب بوده و نتایج آنالیز واریاانس ضاریب تبیای   

 خااوبی را باارای معاادنی سااازی سفکساایم نشااان ماای دهااد.  

(9814/0=2R در این تحقیق  با افزایش .)pH  نش  و زمان واکا

و دوز کاتالیست راندمان معدنی سازی افازایش یافات. شارایط    

کثر معادنی ساازی آنتای    پاسخ جهت حدا-بهینه به روش سطح

، غلظت pHبیوتیک سفکسیم، مقادیر پارامترهای زمان واکنش، 

 76/40اولیه آنتی بیوتیک و غلظت ناانو کامپوزیات باه ترتیاب     

تار  گارم در لی   76/1میلی گرم در لیتر،   06/24،  70/8دقیقه، 

بدست آمد؛ که در ایان شارایط کاارایی میازان معادنی ساازی       

همچناین کمتارین رانادمان معادنی      می باشاد.  %78سفکسیم 

درصد در شرایط  24/27سازی آنتی بیوتیک سفکسیم به مقدار 

، غلظاات اولیااه آنتاای pHمقااادیر پارامترهااای زمااان واکاانش، 

ی میلا 15، 7قیقه، د 5بیوتیک و غلظت نانو کامپوزیت به ترتیب 

تاایج  ن.  با توجه به گرم در لیتر به دست آمد 5/1گرم در لیتر و 

انو به دست آمده، فرآیند ازن زنی کاتاالیزوری باا اساتفاده از نا    

انده آلومنیوم نش -هیدروکسید لایه ای دوگانه منیزیمکامپوزیت 

رای ببه دلیل کارایی بالا می تواند روش مناسبی  شده بر زئولیت

 سازی پساب دارویی حاوی سفکسیم باشد. معدنی

 

 تشكر و قدردانی 

 وان بدین وسیله از حمایت های دانشگاه آزاد اسلامی واحد گرگ

دانشکده بهداشت محیط دانشگاه علوم پزشکی گلستان برای 

 .انجام این تحقیق تشکر و قدردانی به عمل می آید
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