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Abstract  
In this research, the ozonation process has been used as a supplementary stage of purification to reduce 
the amount of chemical oxygen demand and remove bacteria, especially E. Coli, from the effluent of the 
paper industry. Box-Behnken Design statistical method is used to optimize the treatment conditions. In 
this method, the effect of three variables governing the ozonation process, including the initial pH of the 
effluent, the amount of input ozone (mg/min) O3 and the duration of ozonation (min) t, was investigated. 
The results showed that the amount of input ozone and pH had the greatest impact on reducing COD (up 
to about 80%). Also, the maximum efficiency of the ozonation process for the complete removal of E. 
Coli was seen in acidic conditions with high amounts of ozone and increasing the duration of ozonation. 
According to the results, it was found that ozone in molecular form and by direct attack in acidic 
environments played a role in the destruction of pollutants. Design Expert software was used to determine 
the optimal conditions, minimize residual COD and maximize the efficiency of the ozonation process. 
The values of pH=5.2, ozone amount (131mg/min) and duration (23 min) are predicted to reach the 
lowest residual COD value (48 mg/L) and the highest efficiency (100% removal of E. Coli). According to 
the investigations carried out in this research, it can be concluded that the use of ozonation process to 
reduce COD and effectively remove E. Coli from the waste water of paper industry is a promising 
complementary method. 
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Extended Abstract 
1. Introduction 
Ozone is an effective and environmentally friendly 
oxidant agent with a very high redox potential of 2.07 V, 
which has been used for years to degrade pollutants in 
paper production wastewater (He et al., 2016). 
Wastewater from the paper industry has a high 
concentration of salts, total suspended solids, chemical 
oxygen demand1, color, nutrients, and toxic compounds 
(such as chlorinated organic compounds, surfactants, and 
metals). Therefore, the effluent from such industries has 
severe effects on receiving waters. In this process, 
factors such as ozone amount, contact time, pH and even 
temperature are considered as ozonation variables. As 
each industry is unique in its production methods, 
technology and chemical usage, it is difficult to measure 
pulp and paper effluent characteristics (De Azevedo et 
al., 2019). 

Therefore, the identification of papermaking effluent 
can be achieved by measuring extreme fluctuations in 
various parameters such as pH, conductivity, color, 
biochemical oxygen demand2 and COD. Considering the 
complexity of paper industry effluents, one of the most 
serious challenges is to pursue an effective treatment 
because biological processes are generally not able to 
remove these compounds (Gupta et al., 2015). In this 
article, an attempt has been made to optimize the use of 
ozone and the effect of improving ozone treatment on 
the amount of COD and microbial load of the effluent 
from the paper mill that is ready to enter the sewage 
network of the industrial town. 
 
2. Materials and Methods 
Ozone is produced by a generator (with high voltage 
ionization of pure oxygen) and enters the ozone reactor 
on the spot. All experiments have been performed in a 
semi-continuous reactor (continuous with respect to 
ozone and discontinuous with respect to effluent) with a 
volume of 700 cc. The ozone generator produces up to 
20 grams of ozone per hour. When the ozonation reactor 
is filled with wastewater to the volume of 500 cc, ozone 
gas enters the reactor in the form of small bubbles 
through diffusers and is in contact with the wastewater 
solution for different periods of time, and the ozonation 
process is carried out. The schematic of the equipment 
used for the experiments is shown in Fig. 1. To check the 
effect of ozonation process, determination of remaining 
COD and E. Coli reduction rate were used as ozonation 
efficiency. All experiments were performed at room 
temperature. 
 
 
                                                
1 Chemical Oxygen Demand (COD) 
2 Biochemical Oxygen Demand (BOD) 

 
Fig. 1. Schematic of waste water ozonation 

 
Table 1. Conditions of experiments designed using 

BBD method and related results 

Run pH t (min) 
O3 

(mg/ 
min) 

Response1 
Residual 

COD 
(mg/L) 

Response2 
Efficiency 

(%) 

1 5 5 100 50 100 
2 7 25 50 200 80 
3 5 15 50 120 100 
4 7 25 150 50 100 
5 7 5 50 250 80 
6 9 15 50 300 40 
7 5 15 150 50 100 
8 9 25 100 100 60 
9 9 15 150 50 60 
10 5 25 100 50 100 
11 7 15 100 150 100 
12 7 5 150 50 80 
13 7 15 100 100 100 
14 9 5 100 150 50 
15 7 15 100 110 100 

 
 
3. Results and Discussion 
The conditions of experiments designed using the BBD 
method and its results are shown in Table 1. 

In Fig. 2, the graphs of the 3D response levels 
obtained from the results of the response of the residual 
COD amount and ozonation efficiency (E. Coli removal) 
in the effluent after ozonation are shown. 

 
 

4. Conclusion 
In this article, the final treatment of the effluent from a 
paper factory was subjected to ozonation process and the 
reduction of COD and E. Coli was well observed. 
Among the parameters of pH, amount of ozone and 
duration of ozonation, parameters of pH and amount of 
ozone have the greatest effect on reducing the amount of 
COD, and all three parameters showed a significant 
effect on reducing the amount of E. Coli. COD and E. 
Coli removal increased at low pH. Therefore, in 
determining the optimal conditions by the experiment 
design software, to minimize the response values of 
COD and E. Coli (increasing the efficiency of the 
ozonation process), acidic environment and high 
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amounts of ozone are predicted. Contrary to the results 
of this research, in most of the similar works, the 
ozonation process has been more effective at high pH to 
remove pollutants and microorganisms. However, in 
general, compared to similar ozonation works the results 

have shown better effectiveness. They have reported 
35% removal of COD using ozone (He et al., 2016), 
while in this study 80% of COD removal was also 
observed.  

                                 a)                                                   b) 

                                     c)                                                       d) 

              
 

                    e)                                                    f) 
Fig. 2. 3D response surface diagram for COD reduction as a function of a) pH and ozone amount (at the 

central value of ozonation duration), b) pH and duration of ozonation (at the central value of ozone 
amount), c) ozone amount and duration of ozonation (in the central value of pH) and for the reduction of 
E. Coli as a function of d) pH and ozone amount (at the central value of the ozonation duration), e) pH 

and ozonation duration (at the central value of the ozone amount) and f) ozone amount and duration 
ozonation (at the central pH value) 
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  چكيده

و حـذف   منظور کاهش ميزان اکسـيژن موردنيـاز شـيميايي    عنوان مرحله تکميلي تصفيه و به زني به از فرايند ازن ،در اين پژوهش
سازي شرايط تصـفيه   منظور بهينه به BBDروش آماري  .از پساب کارخانه کاغذسازي استفاده شد کلي اشرشياويژه  ها به باکتري

  (mg/min)اوليه پساب، مقـدار ازن ورودي  pHزني شامل ميزان  کار گرفته شد. در اين روش اثر سه متغير حاکم بر فرايند ازن به
O3 زني زمان ازن و مدت t(min)  که مقدار ازن ورودي و  . نتايج نشان دادشدبررسيpH،  بيشترين تأثير را براي کاهشCOD  تا)

 ار، در شرايط اسيدي همراه بـا مقـد  E. Coliزني براي حذف کامل  اند. همچنين حداکثر کارايي فرايند ازن درصد) داشته ۸۰حدود 
مولکولي و با حملـه مسـتقيم در    زني ديده شد. برحسب اين نتايج مشخص شد که ازن به فرم زمان ازن ازن و افزايش مدت زياد

سازي  باقيمانده و بيشينه CODسازي  ها نقش داشته است. براي تعيين شرايط بهينه، کمينه هاي اسيدي در تخريب آلاينده محيط
 و مدت زمان )mg/min۱۳۱، ميزان ازن (۲/۵معادل  pH اراستفاده شد. مقد Design Expertافزار  زني، از نرم کارايي فرايند ازن

)min۲۳(  براي رسيدن به کمترين مقدارCOD ) باقيماندهmg/L۴۸ صدي رد ۱۰۰) و بيشترين کارايي (حذفE. Coliبيني  ) پيش
 CODمنظور کاهش  زني به يند ازناتوان نتيجه گرفت که استفاده از فر هاي انجام شده در اين پژوهش مي شد. با توجه به بررسي

 .استهاي کاغذسازي يک روش تکميلي اميدوارکننده  هاز پساب کارخان E. Coliو حذف مؤثر 
 

  زني، تصفيه پساب، طراحي آزمايش، صنايع کاغذسازي ازن: كليدي  هاي  واژه
 

  مقدمه -١
توانـد   يژن اسـت کـه م ـ  ير از اکس ـيپـذ  ار واکـنش يک شکل بسي ،ازن
ه کنـد.  ي ـد کـرده و تجز يموجود در آب را اکس يو معدن يبات آليترک
  ر ين بردن رنگ، بو و سـا يآن در از ب يل اثربخشيدل به يزن ند ازنايفر

وجـود   يکاغذسـاز  يهـا  که معمولاً در پسـاب کارخانـه   يمواد مضر
 ـ دارند، شناخته شده اسـت. ازن  اسـت،   يثرؤار م ـين بس ـيگزيجـا  يزن

کوچکتر و قابـل   يها ده را به مولکوليچيبات پين ترکيتواند ا يرا ميز
  .),Gupta et al., 2019Kumar et al., 2022 ( ه کنديتر تجز کنترل
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د يــتول يمضــر يچ محصــول جـانب يه ـ يزنــ ن، ازني ـاعـلاوه بــر  
ــ ــه ا  ينم ــد ک ــکن ــن مزي  ــي ــه روش ــا  يا يت، آن را ب ــازگار ب ــن و س م
ن يکند. همچن يل ميه فاضلاب و پساب تبديتصف يست برايز طيمح

  يصنعت کاغذساز يصرفه برا به حل مقرون ک راهيتوان آن را به  يم
 . (Tripathy et al., 2022, Han et al., 2021).کردل يتبد

ــا  ســتيز طيثر و دوســتدار محــؤمــ دانيعامــل اکســ کيــازن  ب
هـا در   ندهيآلا هيتجز ياست که برا )ولت ۰۷/۲ (بالا اريبس ليپتانس

پسـاب  . )He et al., 2016( شـود  يکاغـذ اسـتفاده م ـ   دي ـتول پسـاب 
مــواد ماننــد نشاســته،  از زيــادیغلظــت  يدارا يســازصــنعت کاغذ

، کـل مـواد جامـد    )Wei et al., 2023( هـا  نمـک  چـرب و  يدهاياس
 يي،ايميوشــيژن بياز اکســيــو ناکســيژن موردنيــاز شــيميايي ، ١معلــق

 ـ بـات ي(ماننـد ترک  يسـم  بـات يو ترک يرنگ، مواد مغذ کلـردار،   يآل
گونـه   ني ـپسـاب حاصـل از ا   نيها و فلزات) است. بنابرا سورفکتانت

نـد،  ين فرايدر ا دارد. رندهيپذ يآبها يبر رو يديشد راتيتأث عيصنا
 يرهـا يدمـا از متغ  يو حت ـ pHمانند مقدار ازن، زمان تماس،  يعوامل

 ,.Hubbe et al., 2016, Ekblad et al).شوند  يمحسوب م يزن ازن

2019, He et al., 2016).  
و اسـتفاده   يفنـاور  د،يتول يها که هر صنعت در روش يياز آنجا

ن ي ـز از اي ـن يو صنعت کاغذساز فرد است به منحصر ييايمياز مواد ش
ز ي ـن طبـق مشخصـات هـر پسـاب و ن    يبنـابرا  ،ستين اموضوع مستثن

نـد  يفرا ياصـل  يرهـا يمتغ يـد ه، باي ـاول هـای  شيآزما يک سريانجام 
 Kesalkar et al., 2012, De Azevedo et).ن شـوند  ييتع يزن زنا

al., 2019). 
 يري ـگ توان بـا انـدازه   يرا م يسازپساب کاغذ ييشناسا نيبنابرا

 ،يک ـيالکتر تي، هداpHمختلف مانند  يدر پارامترها دينوسانات شد
ــار م رنــگ، ــيب ــه CODو  BOD ،يکروب ــه  ب ــا توجــه ب دســت آورد. ب

ــچيپ ــاب يدگي ــا پس ــنا يه ــازکاغذ عيص ــي، يس ــد يک ــر ياز ج  نيت
 اسـت  رثؤم ـ هيتصـف ا چنـد مرحلـه   ي ـ کي ـ و انجام يريگيها، پ چالش

.(Gomes et al., 2013, Gupta et al., 2015, Covinich et al., 
2014).  
 يسـت يز يريپـذ  هي ـاند که تجز نشان داده پژوهشگراناز  ياريبس

لاب ض ـاف يو حت ـ يصنعت يها پساببات موجود در ياز ترک ياريبس
 ,.Bhatta et al). ش داديتـوان بـا اسـتفاده از ازن افـزا     يرا م يشهر

2015, Dianawati et al., 2018, Lazarova et al., 2013) . 

                                                
1 Total Suspended Solids (TSS) 

 ـ ،تواند با جامدات معلـق واکـنش دهـد    يازن م کـه بـر   ي طـور  هب
آن ظـت  کاهش غلو منجر به  گذاشته ريسطح و خواص آنها تأث يميش

 Miklos et al., 2018, Alfonso-Muniozguren et).ودمـواد ش ـ 

al., 2018) . 
ــ ــژوهشاز  يبرخـ ــا، پـ ــأث هـ ــذف  ريتـ ــر حـ در را  TDS٢ازن بـ

 يدار ياما تفـاوت معن ـ  ،اند کرده يبررس فاضلاب هيتصف يها ستميس
 نکردنـد  داي ـشـاهد پ نمونه پساب با  سهيبا ازن در مقا TDSدر حذف 

)(Bourgin et al., 2018ـازن گـر،  يطرف د . از  م بـا  يطـور مسـتق   هب
 يهـا  کـال يل راديق تشـک ي ـم از طريرمسـتق يطور غ ها بيها  ندهيزآلاير
∙HO) و (∙OH)دکننده ماننــد ير اکســايل بســيدروکســيه  ييتوانــا،  (

هـا و   پسـاب  يهـا  سـم يکروارگانيبردن م نيها و از ب ندهيزآلايحذف ر
دوبــاره رشــد نکنــد  E. Coliهــا را دارد تـا   يرفعـال شــدن بــاکتر يغ

Altmann et al., 2014,.(Demir and Atguden, 2016, 
Deshpande et al., 2020, Irshad et al., 2022, Wei et al., 

2017) . 
 يهـا  شـدن بـا مـواد و روش    بي ـا با ترکي ييتنها راً بهياخ يزن ازن

 يهـا  ه پسـاب يتصـف  يدوارکننده بـرا يام يک فناوريعنوان  هب ،گريد
 He et al., 2016, Ekblad).و  مورد توجه قرار گرفته است يصنعت

et al., 2019, Li et al., 2023, Rekhate and Srivastava, 
2020, Zou et al., 2023).  

ــرا يزنــ ازن هــای شينــه آزمــايط بهي، شــراپــژوهشن يــدر ا  يب
زان يــزمــان) بــر م ، مقــدار ازن و مــدتpHرهــا (ير متغيثأتــ يابيــارز

روش  يريکـارگ  هبا ب ـ يدر پساب کاغذساز E. Coli و CODکاهش 
 يبررس ـ ٤شناسـی سـطح پاسـخ    روشه يبر پا BBD٣ش يآزما يطراح

 ـي ـبه عمل آمـده، ا  يها يشد. با توجه به بررس  ين گـزارش بـرا  ين اول
ــرا يپســاب کاغذســاز ييه نهــايتصــف   و CODف کــاهش و حــذ يب

E. Coli    ـ نـد ازن يبـا اسـتفاده از فرا  ش يآزمـا  يو روش طراح ـ يزن
BBD بود .  

 
  ها مواد و روش -٢

 HACH(سـاخت شـرکت    COD، از دستگاه سنجش پژوهشن يدر ا
  ت سـنجش ي ـآلمـان)، ک  WTWمتـر (سـاخت شـرکت     pHکا)، يآمر

E. Coli   ســاخت شــرکتLonibond  ســاز آلمــان، دســتگاه ازن 
)gr/hr ۲۰ د ين اس ـيسازان پاسـارگاد) و همچن ـ  شرکت ازن) (ساخت

                                                
2 Total Dessolved Solids (TDS) 
3 Box Behnken Design (BBD) 
4 Response Surface Methodology (RSM) 
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 ۹۹د با خلـوص  يدروکسيم هيدرصد و سد ۹۸ک با خلوص يسولفور
د يولـ، ت ـژنياکس ـاز ـگ ـ ولد ازـم ـ کيط ـتوس زندرصد استفاده شد. ا

 هـا  شيآزما ي. تمامشد يزن وارد راکتور ازن ١درجا صورت هده و بـش
وسته نسـبت  يو ناپ وسته نسبت به ازنيوسته (پيمه پين ک راکتوريدر 

توانـد   يانجام شد. دستگاه مولد حداکثر م cc ۷۰۰به پساب) به حجم 
 ـ<۹۰ژن با خلوص بـالا (% يبا استفاده از اکس ، ازن L/min ۵ ي) و دب
ش، پسـاب  يکنـد. در هـر آزمـا    ديتول mg/min ۳۰۰را با نرخ حدود 

ــتفاده از اسـ ـ   ــا اس ــده و ب ــور ش ــولفوريوارد راکت ــک يد س ــدي م يا س
مختلــف ازن و  اربـا مقـد   يزنــ نـد ازن يم و فرايتنظ ـ pHد يدروکس ـيه

 ـ راکتـور ازن  يشد. وقت ـ متفاوت انجام  يها مدت زمان بـه حجـم    يزن
cc۵۰۰ يکيسـرام کننـده   پخـش  قي ـازن از طرگـاز   ،از پساب پر شد 
و  هــا شيشــد. همــه آزمــا ز وارد راکتــور يــر يهــا صــورت حبــاب هبــ

 کـار  هزات ب ـيک تجهيماتط انجام شد. شيمح يها در دما يبردار نمونه
  آمده است. ۱در شکل  يزن ازن های شيانجام آزما يرفته برا

شـده   يبـردار  راکتور نمونه يش، از محتوايپس از اتمام هر آزما
 ,.He et al., 2016, Wei et al)طبـق اسـتاندارد    COD ارو مقـد 

  شد.سنجش  ،ت مخصوصيبا ک E. Coliزان يو م (2023
 

  
Fig. 1. Schematic of waste water ozonation 

  زني پساب شماتيک فرايند ازن -۱شکل 
 

،  Covinich et al., 2014, He et) يقبل ـ های پژوهشمشابه با 
al., 2016)    از پسـاب  پـژوهش ن ي ـدر ا هـا  شينمونـه پسـاب آزمـا ،

ه شـده اسـت (بـا مشخصـات     ي ـته يه شده) کارخانه کاغذسـاز ي(تصف
 ـ ند ازني) تا فرا۱در جدول  ياصل  ـ يزن بـر   يل ـيعنـوان مرحلـه تکم   هب
 ش شود.يآن آزما يرو

 
  آناليز آماري -١-٢
  ۱۲ه ـخنس Design Expertزار ــاف رمـش از نياـآزم يـطراح يراـب

  

                                                
1 In situ 

 مشخصات پساب کارخانه کاغذسازي مورد آزمايش - ١جدول 
Table 1. Waste water specifications of paper industry 

COD (mg/L) pH E. Coli 
(CFU/L) 

300 6.5 5×107  

 
و  هـا  شيآزمـا  يطراح ـ يبرا BBDاستفاده شد. از روش سطح پاسخ 

 RSMو  شيآزمـا  يطراح  روش از استفاده شد.يموردن يل آماريتحل
 يعـوامل  ي،سـاز  نـه يو به ييشناسـا  يبـرا  ديمف يآمار يها کيتکناز 

ــر    ــداد کمت ــام تع ــا انج ــه ب ــتند ک ــا يهس ــر فر شيآزم ــدايب ــأث ن  ريت
 ,.Takashina et al., 2018, Shamskilani et al).گذارنـد  يم ـ

دار و  يمعنــتعيــين متغيرهــاي  نظــورم بــه هــا نتــايج آزمــايش.(2023
. با توجه بـه  شد يبحث و بررس ي،زن نه ازنيط بهين شرايين تعيهمچن

 Hubbe et al., 2016, Demir and)مشــابه  يعلمــ يکارهــا

Atguden, 2016, Ekblad et al., 2019)   هـای  شيو انجـام آزمـا 
ه ي ـاول pH و محـدوده آنهـا مشـخص شـد:     ياصل يرهاي، متغيمقدمات

ــدار، پســاب ــان ازن و مــدت O3 (mg/min) يورودازن  مق ــ زم ي زن
(min) t  .نمايش  ٢جدول ، درو سطح هر كدام ها شيآزما متغيرهاي

  .داده شده است
و  BBDطراحـي شـده بـا اسـتفاده از روش      های شرايط آزمايش
ج حاصـل از  ين جـدول، نتـا  ي ـدر ا .آمده اسـت  ٣نتايج آن در جدول 

مانـده و  يباق CODدو پاسخ شامل: مقدار  يبرا يزن ازن های شيآزما
 ـ ازن ييعنـوان کـارا   هب E. Coli شزان درصد کاهيم آورده شـده   يزن

  شد يبررس ۱معادله طبق  يزن ند ازنيفرا يياست. کارا
  

E = (C − C )/C × 100 )۱                                              (  

  
  که در آن

C ،C  وE ه يدهنده مقدار اول ب نشانيترت هبE. Coli  يي، مقـدار نهـا 
E. Coli  برحســب(CFU/L) ــ نــد ازنيفرا ييو کــارا برحســب  يزن

  است.درصد 
  
  نتايج و بحث -٣
  CODزني بر کاهش ميزان  تأثير فرايند ازن -١-٣
  ياـرهيو متغ يـمدل مربع يراـبANOVA٢انس يل واريج تحلينتا

                                                
2 Analysis of Variance (ANOVA) 
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 سطح و نوع متغيرهاي مورد آزمايش - ٢جدول 
Table 2. Level and type of tested variables 

Level and limits Variables Level 3 Level 2 Level 1 
25  15  5  (min) t  
9  7  5  pH  

150  100  50  O3  
(mg/min)  

 
  نتايج آزمايشگاهي مربوطهو  BBD شده با استفاده از روش احيهاي طر شرايط آزمايش - ٣جدول 

Table 3. Test conditions designed using the BBD method and related laboratory results 

Run pH t (min) O3 
(mg/min) 

Response1 
residual COD

(mg/L) 

Response2 
E. Coli removal 
efficiency (%) 

1 5 5 100 50 100 
2 7 25 50 200 80 
3 5 15 50 120 100 
4 7 25 150 50 100 
5 7 5 50 250 80 
6 9 15 50 300 40 
7 5 15 150 50 100 
8 9 25 100 100 60 
9 9 15 150 50 60 
10 5 25 100 50 100 
11 7 15 100 150 100 
12 7 5 150 50 80 
13 7 15 100 100 100 
14 9 5 100 150 50 
15 7 15 100 110 100 

 
پسـاب   CODزان ي ـبر کـاهش م  يزن ر ازنيثأت يبررس يش برايآزما

 هـك ـ دادان ـنش ـ ANOVAنتايج ده است. ـنشان داده ش ۴جدول  در
ــي  ــدل مربعـ ــ مـ ــوب هبـ ــا يخـ ــ ييتوانـ ــيب شيپـ ــخ را دارد ينـ   پاسـ

(P-value=0.0008).  دسـت آمـده و    هب كه مدل داد نشاناين پارامتر
ــق  ــاي منطب ــامي متغيره ــدوده اط  تم ــا مح ــده ب ــان ش ، -P) %۹۵مين

value<0.05) ريـب  ضمقـدار  بـزرگ بـراي    مقـدار  .هستنددار  يمعن
 ٢شـده  ين ـيب شيپ ـ ريـب تعيـين  ضو  )۹۴۸۲/٠( ١هشـد  مينظ ـتعيين ت

ن ي ـکـه ا  ي گر (در صـورت يکـد يز فاصله اندک آنها از يو ن )٠/۹۲۳۱(
بـودن مـدل    بـر مناسـب  کمتر باشـد، مطلـوب اسـت)     ۲/۰فاصله از 
مطلـوب   )۵/۱۷( ٣يکـاف دقـت   مقدارنين، همچ .لت دارندلامربعي د

                                                
1 Adjusted R2 

2 Predicted R2 

3 Adequate Precision 

) شـود  تلقـی مـی  باشد، مطلوب  ٤از  بيش يکه دقت کافي صورت (در
دقـت خـوبي   ) ۱۹/۱۵( مقـدار بـا   ٤تغييرات ريبض، علاوه هب ت.اس

شـده پاسـخ    ين ـيب شي. مقدار پ ـدهد ها نشان مي براي صحت آزمايش
که طور  نشان داده شده است. همان ۲در شکل  يبرحسب مقدار واقع

 ي، ســازگاريشــنهاديپ يشــود مــدل مربع ـ يده م ـيــن نمــودار دي ـدر ا
  دارد. يشگاهيآزما يها با داده يمناسب

به همـراه پارامترهـاي محاسـبه     P-valueو  F-valueپارامترهاي 
 P-valueپــارامتر  .نشــان داده شــده اســت ۴شــده ديگــر در جــدول 

ــه ــوان ب ــزاري  عن ــرایاب ــ ب ــدام از  يبررس ــر ك ــت ه ــا ويمتغ اهمي  ره
 هـك ـ ادد نشــــان   P-value مقــدار . شـداده ـاستف آنهابين  كنش برهم

  ن،  ـاز اين بير. يا خي هســـتند دار يمعنآنها  يها کنش برهممتغيرها و 

                                                
4 Coefficient of Variation 
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Fig. 2. Predicted value of COD response vs. actual value 

  برحسب مقدار واقعي CODبيني شده پاسخ  مقدار پيش -۲شکل 
  

 ـ کــنش و بـرهم  A (pH)ر يــمتغو  )ازنقـدار  م( Cمتغيـر   ن دو يــن ايب
 يامده برحسب متغيره ـآ دست هب ياضيرمدل  د.بودندار  ير معنيمتغ

  عبارت است از يواقع
)۲( 

COD=-334.37500+145.00000pH+4.37500t-1.30000O3-
0.625000pH*t-4.50000pH*O3+ 0.250000t*O3-
5.00000pH2-0.125000t2+ 1.20000O3

2 

بعـدي حاصـل از نتـايج     ٣نمودارهاي سطوح پاسـخ  ، ۳ در شكل
هر است.  آمدهزني  باقيمانده در پساب بعد از ازن CODپاسخ ميزان 
دهـد در   مـي  نشاندو متغير را  حسببرباقيمانده  CODشكل، ميزان 

  در مقدار سطح مرکزي خود ثابت است. كه متغير سوم حالي
،  ,Demir and Atguden)هـای قبلـي    طبـق انتظـار و پـژوهش   

بيشـتري از پسـاب حـذف     CODزنـي،   با افزايش مقدار ازن (2016
موجب کاهش ميـزان   pHشد. در عوض، براي مقدار کم ازن، کاهش 

COD   ۳در پساب شد. البته با توجه به شـکل-b    بـراي مقـدار زيـاد ،
ــاهش   ــزان ک ــأثر از  CODازن، مي ــدول   pHمت ــق ج ــت. طب ، ۴نيس

 بوده و چنيـن رفتـاري منطقــي دار  کنش بين اين دو متغير معني برهم
واكـنش يـك    pH كـه  انـد  های انجام شـده نشـان داده   است. پژوهش

هـاي بـالا، ازن تقريبـاً بـا     pHبوده و معمولاً در  پارامتر عملياتي مهم
 Gogate and(دهـد   بيشـتر ترکيبـات آلـي و غيرآلـي واکـنش مـي      

Pandit, 2004( ــت شـ ـ ــم،   و تح ــرين مکانيس ــيدي، مهمت رايط اس
ــت     ــولي اس ــا ازن مولک ــتقيم ب ــيون مس  Demir and).اکسيداس

Atguden, 2016) .ان گفت در تو با توجه به نتايج اين پژوهش، مـي
pH  اسـت   توانسته ،ميـه مستقــحملپاييـن، ازن بـه فـرم مـولکولـي و
پسـاب   CODزان ي ـت ميه کند و در نهايموجود را تجز ييايميبات شيترک

  ياـه الـکيراد قياز طر ونيداسيبالا (که اکس pHا در ـام ابد.يـاهش ـک
  

 زني ازن با فرايند COD مقدار بيني پيشبراي  ANOVAنتايج  - ٤جدول 
Table 4. ANOVA results for predicting COD value with ozonation process 

Source Sum of squares df Mean square F-value P-value  
Model 86148.33 9 9572.04 29.45 0.0008 Significant 
A-pH 13612.50 1 13612.50 41.88 0.0013  

B-t 1250.00 1 1250.00 3.85 0.1071  
C-O3 56112.50 1 56112.50 172.65 < 0.0001  
AB 625.00 1 625.00 1.92 0.2242  
AC 8100.00 1 8100.00 24.92 0.0041  
BC 625.00 1 625.00 1.92 0.2242  
A² 1476.92 1 1476.92 4.54 0.0862  
B² 576.92 1 576.92 1.78 0.2402  
C² 3323.08 1 3323.08 10.22 0.0241  

Residual 1625.00 5 325.00    
Lack of fit 225.00 3 75.00 0.1071 0.9485 Not significant 
Pure error 1400.00 2 700.00    
Cor total 87773.33 14     
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Fig. 3. 3D response surface diagram for COD reduction as a function of a) pH and ozone amount (ozonation 
duration at central value), b) pH and ozone duration (ozonation amount at central value) and c) amount of 

 ozone and duration of ozonization (pH in central value) 
  ،)در مقدار مرکزي زني زمان ازن تمد(ازن  مقدارو  pH )a ازبه عنوان تابعي  CODبراي كاهش  بعدي ٣سطح پاسخ  نمودار -۳شکل 

 b(  pH مقدار ازن نزمان از مدتو) در مقدار مرکزي) و   زنيcزني ( زمان ازن ) مقدار ازن و مدتpH ( در مقدار مرکزي  
  

کربنــات و  يهــا ونيــ وجــودماننــد  يافتــد)، عــوامل ياتفــاق مــآزاد 
انع م ـ ،آزاد) يهـا  کـال ي(مهارکنندگان راد کيوميمواد ه کربنات و يب

 ,.Takashina et al).انـد   موجـود شـده   ييايميبـات ش ـ يه ترکي ـتجز

2018, Gogate and Pandit, 2004, Barndõk et al., 2012) . 
از  بـيش  ياتي ـعمل PH مقـدار  توجه داشت کـه اگـر   ديبا نيهمچن

در  نـده يآلا ن حالـت، ي ـدر اباشـد،   نـده يآلاک ي ـ يديثابت اسمقدار 
 بي ـتخر زاني ـدر م ياديز شيافزازني  نبوده و با ازن يحالت مولکول

. در اين )Gogate and Pandit, 2004( مشاهده نخواهد شدآلاينده 
متغيـر زمـان اهميـت     ۳ و شـکل  ۴، طبـق جـدول   هـا  سري آزمـايش 

زني، اثربخشي خـوبي   که افزايش زمان ازن در صورتيندارد،  زيادی

 Preethi et).ها در کارهاي مشـابه داشـته اسـت     براي حذف آلاينده

al., 2009, Gogate and Pandit, 2004) . 
بـا اسـتفاده از    CODدرصـدي ميـزان    ۳۵هي و همکاران، حذف 

کـه در ايـن    در حـالي  ،)He et al., 2016( انـد  ازن را گـزارش کـرده  
  نيز مشاهده شد. CODدرصدي  ۸۰پژوهش حذف 

  
(کـارايي   E. Coliزني بر کاهش ميزان  تأثير فرايند ازن -٢-٣

  زني) ازن
 ي اهميتـدل مربعـكه م دهد مینشان  ANOVAنتايج ، ۵در جدول 

  ل شدهـريب تعيين تعديضدار مق .(P-value<0.0001) دارد ادیـزي

a) b) 

c) 
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بـر مناسـب    )۹۳۶۸/٠( شـده  ينيب شيپ عيينريب تضو  )٠/۹۸۸۹( 
ــودن مــدل ــي د ب ــدلامربع ــت دارن ــين،  .ل ــهمچن ــافدار دقــت مق  يک

دقـت   ۶۸/۲دار مق ـريب تغييرات بـا  ض وه،علا هت. باســ )۵۵/۳۳(
  مقـدار . مطـابق بـا   دهـد  هـا نشـان مـي    خوبي بـراي صـحت آزمـايش   

P-value طـور    نيدار هسـتند. هم ـ  ير معن ـي ـ، هر سـه متغ ۵ در جدول
دار  يمعن ـ pHزمـان و   يرهـا ير مقدار ازن بـا متغ ين متغيکنش ب برهم
برحسـب مقـدار    E. Coliحـذف   ييشده کـارا  ينيب شي. مقدار پاست
ده ي ـن نمـودار، د ي ـنشان داده شده است. مطابق با ا ۴در شکل  يواقع

را  يشـگاه يآزما يها داده يخوب ه، بيشنهاديپ يشود که مدل مربع يم
  کند. می ينيب شيپ

 

  
Fig. 4. Predicted response value of E. Coli removal 

efficiency vs. actual value 
   E. Coliبيني شده پاسخ کارايي حذف  مقدار پيش -٤شکل 

  برحسب مقدار واقعي
 

عبـارت   اي واقعـي دست آمـده برحسـب متغيره ـ   هب رياضيمدل 
  است از

  
)۳(  
 

E. Coli Removal Efficiency=-17.50000+ 
38.12500pH+0.375000t+0.300000O3+ 
0.125000pH*t+0.050000pH*O3+0.010000 
t*O3-4.06250pH2-0.062500t2-0.003500O3

2 

بعـدي حاصـل از نتـايج     ٣نمودارهاي سطوح پاسـخ  ، ۵ در شكل
هـر شـكل، ميـزان    در  است. آمدهپساب  يزن ند ازنيفرا ييپاسخ کارا

مقدار سـطح   ر سوم دري(با ثابت ماندن متغ دو متغير حسببر ييکارا
ر زمـان، در  ي ـ، متغ۵داده شده است. طبـق شـکل    نشان خود) يمرکز
pH از خود نشان داده است. يشترير بيثأازن ت زياد مقدارها و  

هـا بـا    سميکروارگانيمشابه حذف م های پژوهش، طبق يطورکل هب
 م داشته اسـت يازن رابطه مستق مقدارش يش زمان تماس و افزايافزا

)Demir and Atguden, 2016(عوامـل  گرچه ، يزن ند ازني. در فرا
 يکينتيس ـعوامـل  دارنـد امـا    ييسـزا  هر بيثأت يکيناميترمودط يو شرا

بازه  کينده در يک آلايکردن  ديکننده توان ازن در اکس نيياغلب تع
  . )Gogate and Pandit, 2004( معقول است يزمان

ط يدر مح ـ E. Coliو حـذف   ييش کـارا ين افـزا يشترين بيهمچن
ف ي ـ) اتفاق افتـاده اسـت. در سـطوح تعر   ۷کمتر از  يهاpH( يدياس

 يدرصـد  ۱۰۰ ييهـا کـارا   از واکـنش  يمين يرها، برايمتغ يشده برا
و  ۳شـود (جـدول    يده م ـي ـ) دE. Coli(حذف کامـل   يزن ند ازنيفرا

 کنـد و  هيوتوپلاسم را تجزو پر يسلول يتواند غشا يازن م). ۵ شکل
هـا و   روسي ـهـا، و  فـرم يها، کل يفعال شدن مجدد سلول در باکتر مانع
 ,.Rojas-Valencia, 2011, Altmann et al).هـا شـود   اختـه ي  تک

2014, Irshad et al., 2022) .  
 ابـد ي يم ـ شيافزا پساب pH م،يسد ديدروکسيافزودن ه نيدر ح

. ابـد ي يم ـ شيدر نمونـه افـزا   ديدروکسيه يها ونيغلظت  نيو همچن
کــه منجــر بــه  کننــد يآغــاز مــ ازن را هيــتجز ديدروکســيه يهــا ونيــ

∙HO) و (∙OH)کنندهدياکس يها کاليراد ) ۴ معادله(طبق  شود يم  (
ــه ــه ب ــل ک ــوجه طــور قاب ــه فرا يت ــد ضــدعفونيب ــ ين ــد يکمــک م  کنن

(Takashina et al., 2018, Demir and Atguden, 2016).  
)۴(  

O + R → R   
O + OH →  OH∙ + (O∙ + HO∙ )  
OH∙ + R∙ →  R  

  
 وميدروني ـههاي  تواند با افزودن يون ي ازن مياثربخشاز طرفي، 

ثر هـر نـوع   ؤم ـ بي ـو باعـث تخر  يابـد بهبـود  (در محيط اسيدي) هم 
زني اثربخشـي   اغلب کارهاي مشابه، فرايند ازنولي در  پاتوژن شود.
هـا   هـا و ميکروارگانيسـم   هاي بالا براي حذف آلايندهpHبيشتري در 

 ,.Gupta et al., 2019.(Amat et al از خـود نشـان داده اسـت و   
2005, He et al., 2016, Hubbe et al., 2016, 
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  ) .Coli E زني (کاهش ميزان مقدار کارايي فرايند ازنبيني  براي پيش ANOVAنتايج  - ٥ جدول
Table 5. ANOVA results for predicting the efficiency of the ozonation process 

(reducing the amount of E. Coli) 

Source Sum of squares df Mean square F-value P-value  
Model 6308.33 9 700.93 140.19 < 0.0001 Significant 
A-pH 4512.50 1 4512.50 902.50 < 0.0001  

B-t 112.50 1 112.50 22.50 0.0051  
C-O3 200.00 1 200.00 40.00 0.0015  
AB 25.00 1 25.00 5.00 0.0756  
AC 100.00 1 100.00 20.00 0.0066  
BC 100.00 1 100.00 20.00 0.0066  
A² 975.00 1 975.00 195.00 < 0.0001  
B² 144.23 1 144.23 28.85 0.0030  
C² 282.69 1 282.69 56.54 0.0007  

Residual 25.00 5 5.00    
Lack of fit 25.00 3 8.33    
Pure error 0.0000 2 0.0000    
Cor total 6333.33 14     

  
 

  
 

 
Fig. 5. 3D response surface diagram for ozonation efficiency (E. Coli reduction) as a function of a) pH and ozone 

amount (ozonation duration at central value), b) pH and ozonation duration (amount of ozone in the central value) and 
c) amount of ozone and duration of ozonization (pH in the central value) 

مقدار در زني  زمان ازن مدت(ازن  مقدارو  pH )a به عنوان تابعي از)  E. Coliكاهش زني ( کارايي ازن بعدي براي ٣سطح پاسخ  نمودار -۵شكل 
  در مقدار مرکزي) pHزني (زمان ازن ) مقدار ازن و مدتc و زني (مقدار ازن در مقدار مرکزي)زمان ازن و مدت b (pH ،)مركزي
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Rekhate and Srivastava, 2020, Wei et al., 2023)   در ايـن
بـا   يمولکـول  فرم به يدياس طيشرا که ازن در توان گفت پژوهش، مي

 کـرده   عمل عمـل ترثرؤم ،يز واکنش انتخابيم و نيون مستقيداسياکس
در  E. Coli درصـد) ۱۰۰شـتر (تـا   ي، حذف بCODو مشابه با پاسخ 

pHشـد،   بيـان  طور که قـبلاً  ). همان۵شود (شکل يده مين دييپا يها
ب شدن و يل تخريدل هازن ب يدکنندگيقدرت اکس يباز يها طيدر مح

 ابد.  ي يد، کاهش ميدروکسيه يها ونيد يتول
  
  سازي آماري بهينه -٣-٣

مانـده در  يباق COD مقدار يساز نهيمنظور کم به يساز نهيمحاسبات به
 ـ ازن ييکارا يساز نهيشيپساب و ب در پسـاب)   E. Coli(حـذف   يزن

  ).۶افزار انجام شده است (جدول توسط نرم
 

 افزار توسط نرم شده بيني پيش ارمقدشرايط بهينه شده با  - ٦ جدول
Table 6. Optimized conditions with values predicted 

by the software 

Response Process condition 
(optimized) 

 

E. Coli 
removal 

efficiency 
(%) 

Residual 
COD 

(mg/L) 
t 

(min) pH O3 
(mg/min) Parameter 

100 48.3 23 5.2 131 Value 
 
 گيري نتيجه -٤

  ه يـتصف يليعنوان مرحله تکم هب ـيزن ند ازنيراـژوهش، فـن پيـدر ا
ــاب خروجــ ـ ــاز  يپسـ ــه کاغذسـ ــ يکارخانـ ــد يبررسـ ــراشـ   ي. بـ

، يمسـتقل (مقـدار ازن ورود   يرهـا يو متقابـل متغ  يافتن آثار اصلي

pH ـ زمان ازن ه پساب و مدتياول   هـا (حـذف   زان پاسـخ ي ـ) بـر م يزن
COD  وE. Coli روش  ش بـه يآزما يازن)) از طراح يي(کاراBBD 

ط ي(مح ـ pHج نشـان داد مقـدار ازن و   ياستفاده شد. نتا RSMه يبر پا
درصـد)   ۸۰(تا حدود  CODکاهش  ير را برايثأن تيشتري) بيدياس

 اند.  داشته
درصـد) و  ۱۰۰(حـدود   يزن ند ازنيفرا يين کارايشترين بيهمچن

ازن و  مقـدار  يتمـام  يو برا يديط اسي، در شراE. Coliحذف کامل 
  ده شد. يد يزن مدت زمان ازن

  پاسـخ  يسـاز  نـه يکم ي، بـرا BBDنه توسـط  يط بهين شراييدر تع
COD ـ ند ازنيفرا ييپاسخ کارا يساز نهيشيمانده و بيباق  ط يمح ـ ،يزن

  زمـــان و مـــدت (131mg/min)و مقـــدار ازن  (pH=5.2) يدياســـ
(23 min) ن مقـدار  يکمترCOD مانـده  يباق(48 mg/L) ن يشـتر يو ب

  کرده است. ينيب شيپرا  E. Coli يدرصد ۱۰۰حذف  يبرا ييکارا
نـد  يمشـابه، فرا  ي، در اغلـب کارهـا  ن پـژوهش يج ايبرخلاف نتا

هـا و   نـده يحذف آلا يبرا يشتريب يبالا اثربخش يهاpHدر  يزن ازن
سـه  يج حاصله در مقاين وجود، نتايها داشته است. با ا سميکروارگانيم

از خـود نشـان داده اسـت     يبهتر ي، اثربخشيزن مشابه ازن يبا کارها
(Gogate and Pandit, 2004, Preethi et al., 2009).  

 ييعنـوان مرحلـه نهـا    هتواند ب يم يزن ند ازنيج نشان داد، فراينتا
  شود.استفاده  يع کاغذسازيه پساب صنايتصف

  
  قدرداني -٥
کـاوه   يکارخانـه کاغذسـاز  خـود را از   يمراتـب قـدردان   ،سندگانينو

 کنند. مین پژوهش اعلام يدر انجام ا يهمکار برای
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