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Removal efficiency of penicillin G in horizontal subsurface flow wetlands  
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ABSTRACT:  Antibiotics are potential pollutants that represent an important environmental problem 
because of their toxic effects on the food chain and aqueous streams. The goal of this study was to determine 
the efficiency of a horizontal subsurface flow constructed wetland for a pharmaceutical pollutants 
antibiotic penicillin G. This study used constructed wetland pilot system for removal of penicillin G in 
artificial wastewater. in this study, the effects of initial concentration of wastewater, hydraulic retention 
time, and reed on the pollutant removal efficiency were investigated. The data was analyzed using the 
central composite design which is the most commonly used response surface methodology design. 30 
Samples of wastewater were taken from the output of constructed wetlands subsurface and tested in the 
laboratory-based on the standard reference method for experiments in water and wastewater. The results 
showed that reed, and retention time, have a direct relationship, and enhance them to increase efficiency. 
The initial concentration of wastewater is inversely related to removal efficiency. In the constructed 
wetland, the removal efficiency for 72 hours and different input concentrations was between 94.17% and 
73.61%. Based on the study results, it can be stated that subsurface constructed wetland can remove the 
maximum concentration of hospital wastewater and even double this concentration with efficiency up to 
90 percent, and it can be used as a proper treatment system for removal of penicillin G. 
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1. INTRODUCTION
Water resources are contaminated with dangerous 

levels of antibiotics which have an adverse impact on the 
environment and human health [1]. The most appropriate 
wastewater treatment system is a system capable of 
operating with local workers, with economic benefits, ease 
of construction and management, and low environmental 
impact [2]. Constructed wetlands (CWs) are used as an 
environmentally friendly wastewater treatment technology 
that provides multiple economic, ecological, technical, and 
societal benefits. CWs are very effective in removing organic 
matter, toxic metals, and nutrients from wastewaters. Among 
the CWs, the subsurface flow CW significantly removed the 
pollutants more efficiently than the surface flow CW [3, 4]. 
In this study horizontal subsurface flow constructed wetland 
(HSSF-CW) was employed to remove penicillin G antibiotic 
from wastewater, due to the high efficiency of HSSF-CW in 
the removal of hard degradable materials and high hydraulic 
loading rate. Response surface methodology (RSM) was used 
to investigate the effects of different operating conditions on 
the removal of penicillin G by HSSF-CW.

2. METHODOLOGY
In this study, two different HSSF-CW were constructed 

at the University of Birjand, one planted with phragmites 
australis (H2) and the other one without plant (H1) as a 
control. The dimensions of HSSF-CWs were 400 cm in length, 
150 cm in width, and 55 cm in depth, with a surface area of 
60000 cm2 and a slight slope of 1.5%. The sewage level was 
5 cm below the surface of the media. The coarse-grained 
aggregates with the size of 5 cm and perforated PVC pipes 
were put into the inlet and outlet zones in each cell in order 
to produce a uniform distributed flow. The remaining 360 cm 
length of two cells was filled with fine sand. CW was fed with 
well water for 16 weeks in order to grow the root and rhizome 
of the reed and adapt to the conditions.

In this study, penicillin G concentration in effluent from 
both CWs for wastewater with concentrations of 0.4, 0.8, and 
1.2 mg penicillin G/L at hydraulic retention time (HRT) of 6, 12, 
24, 48, and 72 h was determined. Concentrations of penicillin 
G were measured by high-performance liquid chromatography 
(HPLC) series 1200 system from Agilent Technologies.

In this study, five levels of central compose design (CCD) 
with three factors (Initial concentration of penicillin G, HRT, 
reed) were selected as an experimental design to estimate 
the main effects and interactions on the concentration of 
penicillin G in CWs. The effect of independent variables on 
the response was assessed using analysis of variance (ANOVA) 
and a p-value of < 0.05 was used as the results significance 
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level [5].

3. RESULTS AND DISCUSSION 
The results of the study showing the effect of HRT and 

initial concentration of penicillin G (Cin) on penicillin 
G removal efficiencies in two types CWs (H1, H2) were 
presented in Fig. 1. According to Fig. 1, the positive effect of 
reed on penicillin G removal in CW increased with increasing 
inlet pollution concentration. Pollutant removal efficiency 
at HRT of 72 h in the planted constructed wetland (H2) 
compared to non-planted constructed wetland (H1) for initial 
concentrations of 0.4 mg/L, 0.8 mg/L, and 1.2 mg/L increased 
11.88%, 17.39%, and 41%, respectively.

The models for penicillin G removal in planted CW (Y1) 
and non-planted CW (Y2) were significant by the F-test at 
the 95% confidence level. The following fitted regression 
models (equations in terms of actual values) were used to 
investigate the effects of initial concentration of penicillin G 
(Cin) and HRT on pollutant removal efficiency in planted CW 
(Equation 1) and non-planted CW (Equation 2).

Y1= 0.172 + 0.016 × Cin - 3.512E-3 × HRT - 2.88E-3 × � (1)
 Cin × HRT +0.506 × Cin

2 + 2.585E-5 × HRT2

Y2= 0.239 - 0.224 × Cin - 3.735E-3 × HRT - 3.52E-3 Cin � (2)
× HRT + 0.506 × Cin

2 +2.585 E-5 × HRT2

Comparisons of Equations 1 and 2 showed that the Initial 
concentration of penicillin G decreased from 1.2 mg/L to 0.6 
mg/L for the effluent concentration from H1 and H2 at HRT 
of 59 h and 14h, respectively. 

Three-dimensional plots were employed to graphically 
show the effects of the independent variables and their 
interactions on the penicillin G removal efficiency in H1 (Fig. 

1.a) and H2 (Fig. 2.a).
Comparisons of Figs. 1.a and 1.b showed that the effect 

of HRT on the reduction of pollutant concentration in the 
planted CW (H2) is greater than that in non-planted CW 
(H1). These results indicate that the plant in CW increased the 
efficiency of adsorption and biological treatment of penicillin 
G. These results have been confirmed in other studies [6, 7].

The desired goal of the model is to maximize penicillin 
G removal efficiency. To confirm the accuracy of the 
optimization, duplicate verification experiments for each 
condition was carried out. The slight difference between 
the predicted and actual values of the response successfully 
verified the optimum points determined by RSM. It implies 
that the strategy to optimize the constructed wetland 
conditions and to obtain the maximal penicillin G removal 
efficiency by RSM in this study is successful.

4. CONCLUSIONS
The results indicate that penicillin G concentration was 

effectively removed from synthetic wastewater by horizontal 
subsurface-flow constructed wetland. The Phragmites 
australis could enhance the penicillin G removal performance 

  

 

Figure 1. The effect of initial concentration of penicillin G, HRT and reed on the penicillin G removal efficiency 
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Figure 2. Response surface plots of penicillin G removal efficiency as a function of HRT and initial concentration of 
penicillin G (Cin) in (a) non-planted and (b) planted CW 

 

Fig. 1. The effect of initial concentration of penicillin G, HRT and 
reed on the penicillin G removal efficiency

Fig. 2. Response surface plots of penicillin G removal efficiency as 
a function of HRT and initial concentration of penicillin G (Cin) 

in (a) non-planted and (b) planted CW



169

M.J. Zoqi et al. , Amirkabir J. Civil Eng., 53(2) (2021) 167-170, DOI: ﻿ 10.22060/ceej.2019.16625.6284

of HSSF-CW. The Phragmites australis adapted extremely 
well to wetland conditions. The result shows that the shoots 
reached their maximum height within 4 months after planting. 
The maximum heights of Phragmites australis during spring 
and summer was 100 ± 5 cm. Determination of the optimum 
conditions for the treatment of penicillin G in HSSF-CW 
was another objective of this study. The desirability function 
was used to find the optimum conditions. To validate the 
optimization of conditions, four experiments with optimized 
conditions were conducted in duplicate and their mean values 
were used to confirm the results from the analysis of the RSM. 
The result shows that the validity of the RSM optimization.
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راندمان حذف آنتی‌بیوتیک پنی‌سیلین جی در تالاب مصنوعی با جریان افقی زیرسطحی

محمد جواد ذوقی*، محمد رضا دوستی، وحید گل کاری

دانشکده مهندسی، دانشگاه بیرجند، بیرجند، ایران

خلاصه: آنتی‌بیوتیک‌‌ها به‌دلیل اثرات سمی بر زنجیره‌ی غذایی و بوم سازگان‌های آبی و ایجاد مقاومت دارویی، مشکلات 
زیست محیطی و بهداشتی برای انسان ایجاد می‌نمایند. در این مطالعه با استفاده از تالاب مصنوعی جریان افقی، حذف 
پنی‌سیلین جی، از فاضلاب مصنوعی انجام شد. هدف کلی این تحقیق، تعیین کارآیی سیستم پایلوت تالاب مصنوعی با 
جریان افقی زیرسطحی در حذف آلاینده دارویی آنتی‌بیوتیک پنی‌سیلین جی است. برای بررسی تاثیر و بهینه‌سازی متغیر 
غلظت آلاینده در فاضلاب ورودی، زماند، ماند و وجود و عدم وجود گیاه در تالاب بر روی حذف آلاینده از روش سطح پاسخ 
استفاده شد. تالاب مصنوعی زیرسطحی در شرایط مختلف مورد بهره برداری قرار گرفت و 30 نمونه فاضلاب از خروجی 
تالاب در شرایط مختلف، آزمایش شد. نتایج نشان داد که وجود گیاه نی، و زمان ماند با راندمان حذف، رابطه مستقیم 
و غلظت ورودی آلاینده با راندمان حذف رابطه معکوس دارد، وجود گیاه سبب افزایش تاثیر زمان ماند بر کاهش غلظت 
آلاینده در خروجی تالاب می‌شود. به‌طوری که در تالاب مصنوعی گیاه‌کاری شده، راندمان حذف برای زمان ماند 72 ساعت 
و غلظت های ورودی مختلف بین %94/17 تا %73/61 بود. همچنین ضریب همبستگی، ضریب همبستگی اصلاحی و 
دقت تناسب در مدل به‌دست آمده از روش سطح پاسخ برای تخمین غلظت پنی‌سیلین جی در خروجی تالاب بترتیب برابر 
0/9929، 0/9902 و 65/55 بود. بر مبنای نتایج حاصل از این مطالعه‌ی تالاب‌ مصنوعی زیر‌سطحی می‌تواند فاضلاب حاوی 
پنی‌سیلین جی با غلظت دوبرابر متوسط غلظت حداکثری موجود در فاضلاب های بیمارستانی را با راندمان بالای 90 درصد 

حذف و  به عنوان یک سیستم تصفیه مناسب در حذف پنی‌سیلین جی، مورد استفاده قرار گیرد.
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1- مقدمه
طور  به  که  هستند  دارویی  مواد  از  بزرگی  گروه  آنتی‌بیوتیک‌ها 
مورد  غیره  و  دامپزشکی  پزشکی،  عفونت‌های  درمان  در  گسترده 
به  مربوط  داروها،  کل  مصرف   15% حدود  و  می‌گیرند  قرار  استفاده 
که  هستند  خطرناکی  بالقوه  آلاینده‌های  آنتی‌بیوتیک‌ها  آنهاست. 
آبی  جریان‌های  و  غذایی  زنجیره  روی  بر  آنها  سمی  اثرات  به‌دلیل 
مشکلات زیست محیطی عدیده‌ای را بر روی انسان و سایر موجودات 
تاثیر  مورد  در  جهانی  نگرانی‌های  امروزه   .]1[ می‌نمایند  ایجاد  زنده 
کنترل  و  باکتری‌ها  مقاومت  تقویت  بر  آنتی‌بیوتیک‌ها  باقیمانده‌های 
پنی‌سیلین   .]2[ است  یافته  افزایش  زیست  محیط  در  آنها  تخلیه 

جی، جزو آنتی‌بیوتیک‌های است که از قارچی بنام پنی‌سیلیوم تولید 
و  می‌شود  محسوب  تولیدی  داروهای  اولین  جز  دارو  این  می‌گردد. 
و  بیماری‌ها  درمان  در  آن  زیاد  کاربرد  و  بالا  تولید  به‌دلیل  دارو  این 

عفونت‌ها، بسیار مورد توجه مسئولین بهداشتی است ]3[.
روی  بر  را  خود  توجه  فاضلاب  مهندسان  اخیر  دهه‌های  در 
برکه‌های  فعال،  لجن  قبیل  از  فاضلاب  تصفیه  متداول  سیستم‌های 
تثبیت، فیلتر چکنده، تماس دهنده‌های زیستی چرخان و راکتور بسته 
متوالی معطوف کرده‌اند، اما اکثر این سیستم‌ها علاوه برهزینه بر بودن 
و وابستگی به انرژی، نیازمند نیروی کار آزموده جهت ساخت و راهبری 
سیستم‌های  توسعه  برای  تحقیق  بنابراین   .]4[ می‌باشد  حفاظت  و 
متداول  سیستم‌های  معایب  و  مشکلات  بر  غلبه  منظور  به  مناسب 
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سیستم  ترین  مناسب  است.  گرفته  قرار  توجه  مورد  فاضلاب  تصفیه 
با  مدیریت  و  راهبری  قابلیت  با  سیستمی  می‌تواند  فاضلاب  تصفیه 
راهبری  و  ساخت  سادگی  اقتصادی،  صرفه  دارای  محلی،  نیروهای 
تالاب مصنوعی سیستمی   .]5[ باشد  پایین  زیست محیطی  اثرات  و 
راندمان  بر  علاوه  که  می‌باشد  زیست  محیط  با  سازگار  و  اقتصادی 
بالا در حذف آلودگی‌های مختلف آلی، فلزات سمی، عناصر کمیاب، 
از  مختلفی  جانبی  فواید  فاضلاب،  جریان  از  مغذی  مواد  و  پاتوژن‌ها 
جمله ایجاد زیستگاه جانوری و گیاهی، ایجاد چرخه مواد مغذی، ایجاد 

منظره طبیعی و امکان تولید گیاهان زینتی را نیز دارد]8-6[. 
توجه  با  فاضلاب  برای تصفیه  استفاده  مورد  تالاب‌های مصنوعی 
با  مصنوعی  تالاب‌های  نوع  دو  به  سیستم  در  آب  جریان  جهت  به 
جریان روباز و تالاب‌ مصنوعی با جریان زیرسطحی تقسیم می‌شوند. 
لایه  روی  بر  آرامی  به  آب  روباز،  جریان  با  مصنوعی  تالاب‌های  در 
معمولا  عمق  به  آبی  و  آزاد  آب  سطح  یک  و  داشته  جریان  میانی 
چندسانتی‌متر را ایجاد می‌کند ]9[. در حالیکه در تالاب‌ مصنوعی با 
جریان زیرسطحی آب درون یک لایه پر منفذ جریان داشته و جهت 

مسیر جریان در آن‌ها می‌توان افقی یا عمودی باشد ]10[. 
لایه  اینکه  به  توجه  با  زیرسطحی،  جریان  با  مصنوعی  تالاب‌  در 
سوبسترا و ریشه گیاهان تماس‌ و ارتباط بهتری با محدوده مورد نظر 
فراهم می‌کنند، مساحت سطح اشغال شده بوسیله آن‌ها برای جریان 
فاضلابی با مشخصات یکسان نسبت به تالاب‌های مصنوعی با جریان 
روباز کمتر می‌باشد ]11, 12[. همچنین نرخ بارگذاری هیدرولیکی در 
تالاب‌ مصنوعی با جریان زیرسطحی بیشتر است. میانگین نرخ بارگذاری 
هیدرولیکی در تالاب‌های مصنوعی با جریان روباز حدودcm d-1  3 و 
در تالاب‌ مصنوعی با جریان زیرسطحی افقی حدودcm d-1  7 می‌باشد 
]13[. در تالاب‌ مصنوعی با جریان زیرسطحی در حالتی که جهت مسیر 
آب  روباز  جریان  با  مصنوعی  تالاب‌های  برخلاف  باشد،  افقی  جریان 
سطحی در معرض اتمسفر قرار نمی‌گیرد. بنابراین در این سیستم نسبت 
برای سکونتگاه  تالاب‌های مصنوعی خطرات زیست محیطی  به سایر 
حیات وحش و انسان‌ها و وجود پشه‌ها به حداقل می‌رسد ]14[. راندمان 
بالای این نوع از تالاب‌ها در مطالعات مختلف تایید شده‌است ]16-14[. 
در این نوع تالاب‌ها، فاضلاب با شبکه‌ای از مناطق هوازی )مناطق اطراف 
و  بی‌هوازی  می‌کنند(،  آزاد  بستر  در  را  اکسیژن  که  ریزوم‌ها  و  ریشه 

بی‌اکسیژن تماس می‌یابد.

با توجه به راندمان بالای تالاب‌ مصنوعی با جریان زیرسطحی افقی 
در حذف مواد سخت تجزیه پذیر، سطح اشغال کمتر آن ها، بالاتر بودن 
نرخ بارگذاری هیدرولیکی و خطرات زیست محیطی کمتر آن‌ها نسبت 
به تالاب‌های مصنوعی با جریان روباز، در این مطالعه از تالاب‌ مصنوعی 
پنی‌سیلین جی  آنتی‌بیوتیک‌  تصفیه  برای  افقی  زیرسطحی  با جریان 
استفاده شد. همچنین برای بررسی تاثیر متغیرهای مختلف بر درصد 
حذف پنی‌سیلین جی  از روش سطح پاسخRSM(  1( استفاده شد. در 
این مطالعه یک طرح مرکب مرکزی متعامد قابل چرخش برای بررسی 
اثرات سه متغیر زمان ماند، غلظت ورودی آلاینده و گیاه بر درصد حذف 
پنی‌سیلین جی و به‌دست آوردن شرایط آزمایشگاهی بهینه استفاده شد.

2- مواد و روش‌ها
1-2- ساخت و بهره برداری از پایلوت

زیرسطحی  جریان  با  مصنوعی  تالاب‌  سلول  دو  مطالعه  این  در 
 )H2( و سلول دیگر با گیاه )H1( افقی، شامل یک سلول بدون گیاه
در محل دانشگاه بیرجند ساخته شد. طول، عرض و عمق هر سلول 
مساحت   .]17[ می‌باشد   cm55 و    cm150 ،cm400 ترتیب   به 
از  سلول‌ها  بدنه  می باشد.   60000  cm2 با  برابر  سلول  هر  سطحی 
خاک‌های ترانشه‌های حفر شده‌ی محل ساخته شد. شیب 1/5 درصد 
در کف بستر در نظر گرفته و به منظور عایق بندی بستر از پلی اتیلن 
با چگالی پایین استفاده شد. برای ایجاد فضایی مناسب و امکان توزیع 
ابتدا  از   cm20 طول   به  منطقه‌ای  جریان،  یکنواخت  جمع‌آوری  و 
به  دانه  درشت  سنگدانه‌های  از  استفاده  با  سلول  هر  بستر  انتهای  و 
قطر متوسط  cm5 پر شد و لوله‌های PVC سوراخ دار در ورودی و 
خروجی قرار داده شد. سپس فضای باقی مانده بستر سلول به طول  
سانتی   3-2( ماسه مخصوص  از  استفاده  با  و  لایه‌  در یک   cm360
در  رفته  کار  به  مصالح سنگی  کلیه  پر شد.   55 cm ارتفاع  تا  متر( 
ساخت تالاب برای جلوگیری از ورود آلودگی شسته شد. برای بررسی 
بستر  در  عمودی  لوله‌ای  سیستم،  هر  در  فاضلاب  افت سطح  میزان 
انجام شده  هر سلول طبق طراحی  در  فاضلاب  گردید. سطح  تعبیه 
در فاصله cm 5 از زیر سطح بالایی بستر نگه داشته شد. با توجه به 
ابعاد و مواد بستر به کار رفته، هر سلول ظرفیتی برابر با 1000 لیتر 

فاضلاب داشت.

1   Response surface methodology
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2-2- استقرار گیاه
گیاه  Phragmites australisدر تالاب مصنوعی مورد مطالعه 
استفاده شد. این گیاه از نیزار موجود در مسیل فصلی منطقه امیرآباد 
بیرجند در فاصله km 15 از سیستم پایلوت جمع آوری شد. تمام 
طول  و  میزان  در  یکسان  تقریبا  ویژگی‌های  و  ارتفاع  دارای  گیاهان 
گیاه  روسطحی  بافت  ارتفاع  متوسط  بودند.  ساقه  و  برگ  ریشه‌ها، 
گرفتگی  مشکل  از  جلوگیری  برای  بود.   cm20 حدود   سلول‌ها  در 
انتقال  از  پس  آزمایشات،  در  ناخواسته  آلودگی  ایجاد  عدم  و  بستر 
به  بافت‌های زیرسطحی شستشو شد. گیاه  پایلوت،  به محل  گیاهان 
صورت نشاکاری در سیستم مورد نظر کاشته شد. پس از کاشت به 
منظور رشد و گسترش ریشه و ریزوم گیاه و استحکام گیاه در بستر 
و سازگاری گیاه با شرایط، تمام سیستم‌ها به مدت 16 هفته با آب 

استخر موجود در محل تغذیه شدند.

3-2- خوراک ورودی
در این مطالعه بارگذاری سیستم به‌صورت ناپیوسته بود و هر دو 
تالاب مصنوعی با فاضلاب مصنوعی تغذیه شدند. برای تهیه فاضلاب 
مصنوعی از پنی‌سیلین جی شرکت داروسازی جابرابن حیان استفاده 
شد. تمامی پنی‌سیلین جی از نوع 1200000 واحدی بود. فرم اصلی 
آمینو   -6 هسته  شامل  که  است  پنی‌سیلین  بنزیل  پنی‌سیلین جی، 
انحلال  بوده و بسیار  بنزیل  پنی‌سیلانیک اسید و یک زنجیره فرعی 
پذیر در آب است ]18[. با توجه به مطالعات انجام شده متوسط غلظت 
پنی‌سیلین جی در فاضلاب بیمارستانی حدود mg/l 0/4 بود ]19, 
20[ که این مقدار به عنوان غلظت پایه در این مطالعه قرار گرفت. 
برای بررسی درصد حذف، غلظت آلودگی در فاضلاب خروجی از هر 
و   0/8  mg/l  ،0/4  mg/l غلظت  با  فاضلاب‌هایی  برای  سیستم  دو 
mg/l 1/2 و در زمان‌های ماند 6، 12، 24، 48، 72 ساعت، با 3 بار 

تکرار اندازه‌گیری شد.

4-2- روش آماده‌سازی و آنالیز نمونه‌ها
اندازه‌گیری مقادیر آلودگی توسط دستگاه کروماتوگرافی مایع با 
 HP و مدل Agilent Technologies برند )HPLC( 1کارایی بالا
Series 1200 انجام شد. برای آنالیز مقدار پنی‌سیلین جی، فاضلاب 

1   High-performance liquid chromatography

از یک فیلتر با اندازه روزنه‌های µm 0/45 عبور داده شد، و با اسید 
هیدروکلریک تا pH برابر 2 اسیدی شد. سپس مخزن استخراج فاز 
نانوهگزان، 5  میلی‌لیتر  با شرایط 5   HPLC )SPE( دستگاه  جامد 
میلی‌لیتر اتیل استات، 10 میلی‌لیتر متانول و 10 میلی‌لیتر آب دوبار 
تقطیر با نرخ جریان mL min-1 3 تنظیم شد و نمونه با نرخ جریان 
mL min-1 10 به وسیله لوله ای از جنس تفلون به داخل مخزن 

با  تقطیر  دوبار  و آب  متانول  ترکیب  با  فیلتر مخزن  وارد شد.   SPE

نسبت 10 به 90 و سپس با mL20 آب دوبار تقطیر شسسته شد. 
و  خشک  دقیقه   30 مدت  به  مخزن  اضاقی  آب  حذف  برای  سپس 
آرام  جریان  بوسیله  شده  استخراج  مایع  شد.  شسته  استات  اتیل  با 
افزایش   500 µL تا  یا متانول  µL 400 تغلیظ و سپس  تا  نیتروژن 
یافت. 20 میکرولیتر از این محلول به دستگاه کروماتوگرافی مایع با 
کارایی بالا تزریق گردید. ارتفاع پیکهای به دست آمده، برای ارزیابی 
 4/6 در   250 ابعاد  به    8C ستون   .]17[ گرفت  قرار  استفاده  مورد 
میلیمتر I.D و قطر ذرات 5 میکرومتر به همراه ستون محافظ مناسب 
از همین نوع در دمای 40 درجه سانتیگراد به همراه دتکتور با طول 
و   )LOD( تشخیص2  محدودیت  شد.  استفاده  نانومتر   365 موج 
عرض  معیار  انحراف  از  استفاده  با   )LOQ( اندازه‌گیری3  محدودیت 
از مبدا )σ( و شیب نمودار استاندارد )S( و روابط 1 و 2 محاسبه شد. 
g/ 2/6 و g/Lµ محاسبه شده بترتیب برابر LOQ و LOD مقادیر

Lµ 7/88 بود.

LOD = 3.3×σ/S                                                          (1)

LOQ = 10×σ/S                                                           (2)

5-2- طراحی آزمایش و متغیرها
در این مطالعه، برای تحلیل پارامترهای موثر بر فرایند از نرم‌افزار 
Design-Expert 7 و روش سطح پاسخ استفاده شد. برای به‌دست 

آوردن مدل رگرسیونی مناسب، مدل‌های خطی، برهمکنشی، درجه 
این  ارزیابی  برای  شد.  برازش  آزمایشگاهی  داده‌های  روی  بر   3 و   2
مدل‌ها از تحلیل واریانس )ANOVA( استفاده شد. متغیرهای موثر 
بر غلظت آلاینده در خروجی شامل زمان ماند، غلظت اولیه آلاینده و 

2   Limit of detection
3   Limit of quantification
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وجود گیاه در نظر گرفته شد. وجود و عدم وجود گیاه در روش سطح 
پاسخ به عنوان یک متغیر طبقه بندی در نظر گرفته و دو سطح برای 
آن تعیین شد. سطح 1 به معنای عدم وجود گیاه و سطح 2 به معنای 
وجود گیاه در تالاب برای نرم‌افزار تعریف شد. برای بررسی عملکرد 
تالاب مصنوعی در حذف پنی‌سیلین جی از فاضلاب مصنوعی ورودی، 
غلظت این آلاینده در شرایط مختلف و در زمان ماندهای 6، 12، 24، 

48 و 72 ساعت اندازه‌گیری شد ]17[. 

3- نتایج
ورودی  غلظت‌های  در  جی  پنی‌سیلین  غلظت  اندازه‌گیری  نتایج 
مختلف و زمان ماندهای 6، 12، 24، 48 و 72 ساعت در سیستم فاقد 

گیاه و با گیاه در شکل 1 نمایش داده شده‌است.
بر   )Phragmites australis( گیاه  وجود   1 به شکل  توجه  با 
 mg/l درصد حذف آلاینده تاثیر مستقیم دارد. به‌طوری که در غلظت
تالاب مصنوعی گیاه کاری  ماند 72 ساعت در سیستم  و زمان   0/4
شده، راندمان برابر %94/17 و در سیستم فاقد گیاه راندمان 84/17 
% بود و در غلظت mg/l 0/8، و زمان ماند 72 ساعت به ترتیب در 
و  راندمان %90 و 67%/76 حاصل شد  گیاه،  فاقد  و  با گیاه  سیستم 

در غلظت mg/l 1/2 و زمان ماند 72 ساعت، وجود گیاه در تالاب 
سبب افزایش درصد حذف از %52/22 به 73/61 % شد. با توجه به 
این نتایج، میزان تاثیر مثبت گیاه در تالاب مصنوعی بر روی حذف 
یافته  افزایش  ورودی  در  آلاینده  غلظت  افزایش  با  جی  پنی‌سیلین 
است. به‌طوری که در زمان ماند 72 ساعت، درصد حذف آلاینده در 
ورودی  غلظت  برای  گیاه  بدون  حالت  به  نسبت  گیاه  وجود  صورت 
mg/l ، 0/4 mg/l 0/8 و mg/l 1/2 بترتیب 11/88، 17/39 و 41 

درصد افزایش یافت.

1-3- مدل سطح پاسخ
 با توجه به آنالیز رگرسیون چندگانه داده‌های آزمایشگاهی، مدل 
درجه دوم برای پیش بینی غلظت پنی‌سیلین جی در خروجی تالاب 
تجربی  مدل‌های  شدند.  انتخاب  گیاه  بدون  و  با  حالت  در  مصنوعی 
برای غلظت پنی‌سیلین جی  نهائی بر حسب مقادیر واقعی فاکتورها 
در خروجی تالاب مصنوعی در حالت بدون گیاه )Y1( و در حالت با 
گیاه )Y2( بترتیب در روابط 3 و 4 نشان داده شده که در آن Cin  و 
HRT بترتیب غلظت پنی‌سیلین جی در فاضلاب ورودی و زمان ماند 

می‌باشد.
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غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه
غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه
غلظت آلاینده ورودی  0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه

 
 سیلین جینی پحذف درصد ند ماند بر تاثیر غلظت آلاینده ورودی، وجود گیاه و زما : 1 شکل 

 

شکل 1. تاثیر غلظت آلاینده ورودی، وجود گیاه و زماند ماند بر درصد حذف پنی‌سیلین جی
Fig. 1. The effect of initial concentration of penicillin G, HRT and reed on the penicillin G removal efficiency
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غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه
غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه
غلظت آلاینده ورودی  0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه

 
 سیلین جینی پحذف درصد ند ماند بر تاثیر غلظت آلاینده ورودی، وجود گیاه و زما : 1 شکل 

 
 mg/lدر غلظت    طوری کهبهحذف آلاینده تاثیر مستقیم دارد.    درصد( بر  Phragmites australisوجود گیاه )  1با توجه به شکل  

 17/84اه راندمان  و در سیستم فاقد گی  17/94%برابر  ساعت در سیستم تالاب مصنوعی گیاه کاری شده، راندمان    72و زمان ماند    4/0
حاصل شد و در   76/%67و    90%ساعت به ترتیب در سیستم با گیاه و فاقد گیاه، راندمان    72، و زمان ماند  mg/l  8/0  ظتبود و در غل%  

% شد. با توجه به این    61/73به    52/ 22%حذف از    درصدساعت، وجود گیاه در تالاب سبب افزایش    72و زمان ماند    mg/l  2 /1غلظت  
با افزایش غلظت آلاینده در ورودی افزایش یافته است.    سیلین جیپنیب مصنوعی بر روی حذف  تالا تایج، میزان تاثیر مثبت گیاه در  ن

  mg/lحذف آلاینده در صورت وجود گیاه نسبت به حالت بدون گیاه برای غلظت ورودی    درصدساعت،    72در زمان ماند    طوری کهبه
4/0  ،mg/l 8/0  وmg/l 2/1  افت.ش یدرصد افزای 41و  39/17، 88/11بترتیب 

 پاسخ  سطح مدل   -1-3

  خروجی   در  جی  سیلینپنی   غلظت  بینی  پیش  برای  دوم   درجه   مدل   آزمایشگاهی،  های داده  چندگانه  رگرسیون  آنالیز  به  توجه  با 
  سیلینپنی   غلظت  برای   فاکتورها  واقعی  مقادیر  حسب  بر  نهائی  تجربی  ی هامدل .  شدند   انتخاب  گیاه  بدون  و  با  حالت  در  مصنوعی  تالاب
 آن   در  که  شده  داده  نشان  4  و  3  روابط   در  بترتیب(  2Y)  گیاه  با  حالت  در  و(  1Y)  گیاه  بدون  حالت  در  مصنوعی  تالاب  خروجی  در  جی

inC  و HRT باشدمی  ماند  زمان  و ورودی  فاضلاب در جی سیلین پنی  غلظت  بترتیب . 
 

(3) Y1= 0.172 + 0.016 × Cin - 3.512E-3 × HRT - 2.88E-3 × Cin × HRT +0.506 × Cin
2 + 2.585E-5 × HRT2 

(4) Y2= 0.239 - 0.224 × Cin - 3.735E-3 × HRT - 3.52E-3 Cin × HRT + 0.506 × Cin
2 + 2.585E-5 × HRT2 

5 
 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

0 10 20 30 40 50 60 70 80
زمان ماند بر حسب ساعت

ذف
ه ح

ازد
ب

غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه
غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب بدون گیاه غلظت آلاینده ورودی 0.4 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه
غلظت آلاینده ورودی  0.8 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه غلظت آلاینده ورودی 1.2 میلی گرم بر لیتر تالاب با گیاه

 
 سیلین جینی پحذف درصد ند ماند بر تاثیر غلظت آلاینده ورودی، وجود گیاه و زما : 1 شکل 

 
 mg/lدر غلظت    طوری کهبهحذف آلاینده تاثیر مستقیم دارد.    درصد( بر  Phragmites australisوجود گیاه )  1با توجه به شکل  

 17/84اه راندمان  و در سیستم فاقد گی  17/94%برابر  ساعت در سیستم تالاب مصنوعی گیاه کاری شده، راندمان    72و زمان ماند    4/0
حاصل شد و در   76/%67و    90%ساعت به ترتیب در سیستم با گیاه و فاقد گیاه، راندمان    72، و زمان ماند  mg/l  8/0  ظتبود و در غل%  
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در جدول 1 نتایج تحلیل واریانس برای ارزیابی معناداری اثرات 
در  جی  پنی‌سیلین  غلظت  بر  متغیرها  برهمکنشی  اثرات  و  اصلی 
تا  داده شده‌است.  نشان   P مقدار  از طریق  مصنوعی  تالاب  خروجی 
زمانیکه مقدار P برای مدل کمتر از 0/05 باشد، بین متغیر و پاسخ 

مورد نظر در سطح اطمینان 95% رابطه آماری وجود دارد. 
a: معنی دار در سطح اطمینان %95

A: فاکتور طبقه بندی که در سطح 1 به معنای عدم وجود گیاه و 
در سطح 2 به معنای وجود گیاه در تالاب است

برای درک بهتر نتایج و روابط بین متغیرها، از نمودارهای سه بعدی 
استفاده شد. نمودار سه بعدی اثر همزمان زمان ماند و غلظت آلاینده 
در ورودی بر درصد حذف آلاینده در خروجی تالاب مصنوعی فاقد گیاه 

و دارای گیاه بترتیب در شکل‌های 2-الف و ب نمایش داده شده اند.

4- بحث و نتیجه گیری
همبستگی  ضریب  بررسی  از  مدل  برازش  میزان  ارزیابی  برای 

)R2( استفاده شد. این ضریب برای یک مدل با برازش مناسب باید 
میزان ضریب همبستگی  این تحقیق  در  باشد ]21[.  از 0/80  بیش 
برابر  مصنوعی  تالاب  در خروجی  پنی‌سیلین جی  غلظت  مدل  برای 
مدل  با  داده‌ها  از   99% حداقل  می‌دهد  نشان  که  می‌باشد   0/9929
سازگار می‌باشند. همپنین ضریب همبستگی اصلاحی برابر 0/9902 
بود. نسبت پردازش داده‌ها به اختلال، با دقت تناسب اندازه‌گیری شده 
و مقدار مناسب برای آن بیش از 4 است ]22[. در این تحقیق دقت 

تناسب مدل برابر 65/55 بود. 
با توجه به شکل 2 و روابط 1 و 2، در تالاب فاقد گیاه و دارای 
جی  پنی‌سیلین  غلظت  بر  منفی  خطی  تاثیر  دارای  ماند  زمان  گیاه 
اهدف،  از  این مطالعه یکی  تالاب مصنوعی می‌باشد. در  در خروجی 
استفاده از گیاه برای کاهش غلظت آلاینده در خروجی بود. با توجه 
به این‌که در تالاب فاقد گیاه غلظت آلاینده ورودی دارای تاثیر خطی 
و غیرخطی مثبت و در تالاب دارای گیاه غلظت آلاینده ورودی دارای 
تاثیر خطی منفی و غیرخطی مثبت بر غلظت آلاینده در خروجی بود، 
افزایش  بر  ورودی  آلاینده  غلظت  اثرات  کاهش  سبب  گیاه  بنابراین 
غلظت آلاینده در خروجی شده‌است . همچنین در تالاب دارای گیاه 
بدون  تالاب  به  نسبت  آلاینده  و غلظت ورودی  ماند  زمان  اندرکنش 

گیاه تاثیر منفی بیشتری بر غلظت آلاینده در خروجی دارد.
نرخ حذف برای کلیه غلظت‌های ورودی در 6 ساعت اولیه زمان 
ماند نسبت به سایر زمان‌های ماند بیشتر است. میزان درصد حذف 

( ل واریانس ) ارزیابی معناداری ضرایب رگرسیون و تجزیه و تحلی : 1 جدول
 

مقدار مقدار مجموع مربعات منبع 
  <72/132/3680001/0لمد

05/189/18010001/0>  
27/0 07/471 0001/0>  
13/0 73/215 0001/0>  
016/0 26/27 0001/0>  
046/0 02/79 0001/0>  

0002/0 38/0 5425/0
044/0 01/75 0001/0>  
004/0 16/6 0216/0

 

)ANOVA( جدول 1 . ارزیابی معناداری ضرایب رگرسیون و تجزیه و تحلیل واریانس
Table 1. Analysis of variance (ANOVA) for penicillin G removal
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در بازه زمانی 6 ساعت اولیه، برای حالات مختلف در جدول 2 نمایش 
بر  بیشتر  حذف  اولیه،  ساعات  در  اینکه  به  توجه  با  شده‌است.  داده 
اساس جذب سطحی صورت می‌پذیرد و در ساعات بعدی، حذف بعلت 
انجام واکنش‌ها بیولوژیکی است ]23, 24[. شیب افزایش درصد حذف 
پس از 6 ساعت اولیه ملایمتر می شود. همچنین با توجه به جدول 
2 مشخص است که وجود گیاهان سبب افزایش درصد حذف در 6 
حذف  اینکه  بر  علاوه  گیاهان  وجود  بنابراین  می شود.  اولیه  ساعت 
بیولوژیکی را افزایش داده سبب افزایش ظرفیت جذب سطحی خواهد 
ویژه  و سطح  تخلخل  افزایش  اینکه سبب  بر  علاوه  گیاه  وجود  شد. 
آلی  مواد  آلی شده که در جذب  ایجاد جاذب  جذب می شود سبب 
مانند آلاینده های دارویی  از راندمان بالایی برخوردار است]25, 26[. 

با توجه به روابط 3 و 4 برای اینکه در حالت بدون گیاه غلظت 
پنی‌سیلین جی از mg/l 1/2 به mg/l 0/6 برسد مدت زمان ماند 
مورد نیاز برابر 59 ساعت خواهد بود. در حالیکه در حالت با گیاه این 
این  مدت زمان به 14 ساعت کاهش می یابد، به عبارت دیگر برای 
مقدار کاهش در غلظت آلاینده خروجی، میزان نیاز به زمین در حالت 
همچنین  می یابد.  کاهش   %76 گیاه  بدون  حالت  به  نسبت  گیاه  با 
برای کاهش %50 در غلظت آلاینده خروجی برای غلظت اولیه ورودی 
mg/l 0/8 و mg/l 0/4 میزان نیاز به زمین در حالت با گیاه نسبت 

به حالت بدون گیاه به ترتیب %71 و %52 کاهش می یابد.
با توجه به شکل 2-الف و ب میزان تاثیر غلظت ورودی بر غلظت 
تاثیر زمان  به زمان ماند بیشتر است. میزان  خروجی آلاینده نسبت 

      

  
 )ب(                  )الف(                                                     
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ساعت اولیه زمان ماند در شرایط مختلف   6در  سیلین جیپنیحذف  درصد : 2 جدول
 

حذف  درصد غلظت خروجی   ودی غلظت ور ر مترمربع تراکم گیاه د
4/0 24/0 4/0 ریزوم 0
39/0 49/0 8/0 ریزوم 0
28/0 87/0 2/1 ریزوم 0
55/0 18/0 4/0 ریزوم 6
51/0 39/0 ریزوم 6 8/0
46/0 65/0 ریزوم 6 2/1

 

شکل 2. نمودار سطح پاسخ نشان دهنده تاثیر همزمان زمان ماند و غلظت آلاینده در ورودی بر درصد حذف آلاینده در خروجی تالاب الف( فاقد گیاه و ب( 
دارای گیاه

Fig. 2. Response surface plots of penicillin G removal efficiency as a function of HRT and initial concentration of penicillin 
G (Cin) in (a) non-planted and (b) planted CW

جدول 2 . درصد حذف پنی‌سیلین جی در 6 ساعت اولیه زمان ماند در شرایط مختلف
Table 2. Penicillin G removal efficiency in the first 6 hours of HRT in different conditions
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غلظت  افزایش  با  تالاب،  خروجی  در  آلاینده  غلظت  کاهش  بر  ماند 
بر  ورودی  غلظت  تاثیر  میزان  می یابد.  افزایش  ورودی،  در  آلاینده 
افزایش غلظت خروجی آلاینده با کاهش زمان ماند افزایش می یابد. 
با مقایسه شکل 2-الف و 2-ب مشخص می شود که در تالاب دارای 
گیاه نسبت به تالاب فاقد گیاه میزان تاثیر زمان ماند بر کاهش غلظت 
افزایش  بر  آلاینده  ورودی  تاثیر غلظت  و  بیشتر  آلاینده در خروجی 
غلظت آلاینده در خروجی کمتر است. این نتایج نشان می هد وجود 
جی  پنی‌سیلین  حذف  فرایندهای  راندمان  مصنوعی  تالاب  در  گیاه 
)جذب سطحی و بیولوژیکی( را افزایش می دهد. این نتایج در سایر 

مطالعات نیز تایید شده‌است]27, 28[. 

1-4- بهینه‌سازی
در این تحقیق یکی از اهداف رسیدن به حداکثر حذف پنی‌سیلین 
این  به  رسیدن  برای  می باشد.  مصنوعی  تالاب  از  استفاده  با  جی 
حداکثر  تالاب  ورودی  در  آلاینده  غلظت  و  حذف  درصد  باید  هدف 
باشد. با افزایش هم‌زمان این دو پارامتر درصد حذف پنی‌سیلین جی 
حداکثر خواهد بود. با توجه به شکل 1 حداکثر درصد حذف در تالاب 
مصنوعی زمانی رخ می دهد که غلظت آلاینده ورودی حداقل باشد. 
به عبارت دیگر این دوپارامتر با هم رابطه معکوس دارند و همانطور 
دوم  درجه  نوع  از  آن‌ها  رابطه  شد  مشخص  واریانس  تحلیل  در  که 
می باشد. بنابراین شرایط بهینه برای حذف حداکثر پنی‌سیلین جی 
در یک شرایط آزمایشگاهی واحد به‌دست نمی آید. در این حالت باید 
بین معیارهای مخالف تعادل برقرار شود که بهینه‌سازی پاسخ و ایجاد 
محاسبه  از  پس   .]29[ انجام می شود  مطلوبیت  توابع  با  تعادل  این 
آزمایشگاهی  شرایط  چهار   Design Expert نرم‌افزار  وسیله‌ی  به 
شد.  داده  نمایش   3 جدول  در  که  انتخاب  بهینه  شرایط  عنوان  به 

همچنین برای تایید اعتبار مدل، در این چهار شرایط بهینه نمونه‌های 
آزمایشگاهی ساخته شد که نتایج اندازه‌گیری شده و پیش بینی شده 
بوسیله مدل در جدول 3 نمایش داده شده‌است. با توجه به این جدول 
و مقایسه درصد حذف پنی‌سیلین جی محاسبه شده بوسیله مدل با 
مقادیر اندازه‌گیری شده در آزمایشگاه مشخص است که روش سطح 

پاسخ روش مناسبی برای بهینه‌سازی بود.

5- نتیجه گیری
جریان  با  مصنوعی  تالاب‌  آزمایشگاهی  نتایج  به  توجه  با 
راندمان  از  نظر  مورد  دارویی  آلاینده  حذف  در  افقی  زیرسطحی 
مطالعه  این  در  استفاده  مورد  بومی  نی  گیاه  بود.  برخوردار  بالایی 
با  مصنوعی  تالاب‌  با  خوبی  سازگاری   )Phragmites australis(
جریان زیرسطحی افقی داشت و در طی فصول بهار و تابستان رشد 
از  ماه   4 گذشت  از  پس  که  به‌طوری  داد.  نشان  خود  از  مناسبی 
ارتفاع  میانگین  و  داد  انجام  را  کامل خود  رشد  تقریبا  گیاه  کاشت، 
بافت روسطحی گیاهان بهcm  100 رسید. حضور این گیاه در تالاب 
مورد نظر بر درصد حذف آلاینده دارویی پنی‌سیلین جی، اثر گذار 
بود. به‌طوری که در زمان ماند 72 ساعت، درصد حذف آلاینده در 
ورودی  غلظت  برای  گیاه  بدون  حالت  به  نسبت  گیاه  وجود  صورت 
mg/l ،0/4 mg/l 0/8 و mg/l 1/2 بترتیب 11/88، 17/39 و 41 

درصد افزایش یافت. یکی دیگر از اهداف این تحقیق، تعیین شرایط 
از  استفاده  با  به حداکثر حذف پنی‌سیلین جی  برای رسیدن  بهینه 
تالاب مصنوعی بود. برای تعیین این شرایط بهینه از توابع مطلوبیت 
استفاده شد. آزمایش‌های انجام شده در شرایط بهینه نشان دهنده 
اعتبار مدل برای بهینه‌سازی درصد حذف آلاینده در تالاب مصنوعی 

با جریان زیرسطحی افقی بود.

شده آن  گیری اندازهشرایط آزمایشگاهی بهینه و مقادیر محاسبه شده و  : 3 جدول
 

شده   گیریاندازه  محاسبه شده    خروجی غلظت  حذف  درصد وجی خرغلظت  حذف  درصد غلظت ورودی  ماند زمان  کم گیاه در مترمربع ترا
74/0 30/0 75/0 2915/0 17/1 72 ریزوم 6
77/0 27/0 75/0 2874/0 16/1 72 ریزوم 6
64/0  1 72 ریزوم 0 /.3716 63/0 36/0
60/0  06/1 72 ریزوم 0 4165/0 61/0 42/0

جدول 3 . شرایط آزمایشگاهی بهینه و مقادیر محاسبه شده و اندازه‌گیری شده آن
Table 3. Penicillin G removal efficiency at optimum values of the process parameters
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