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 رویـه بـا اسـتداده از    يتانيمت اکسيد یبا کمک نانوذرات د يمیسونوالکتروش يبیترک  يستمبا س 13قرمز  یکباز زارنگ ماده یحاو یها ل از محلو یرنگبر یطشرا
محلـول و مقـدار ولتـاژ     pH ،يتانيمت اکسيد ید وذرات، مقدار ناناعمال فرآیند زمانمدت شامل  یند،مؤثر بر فرآعوامل مختلف شد. اثر  سازی ينهبه سطح پاسخ

و بيشترین مقدار رنگبری در شرایط محيطی قليـایی ملایـم    pH=5رنگزا در  ماده کمترین مقدار حذف یج حاصل،. براساس نتاقرار گرفت یبررسمورد  یاعمال
(8=pH حاصل شد. با افزایش مقدار نانوذرات)تيتانيم تا اکسيد  دیg/l 0.68 یابد، با افزایش مقدار ولتـاژ   اندکی کاهش می بوده و سپس افزایشی، روند رنگبری

فراصـوت ـ   افزایش یافته و بعد از آن تقریباً ثابت شده است. مـدت زمـان فرآینـد     %57 رنگزا نيز با شيب ملایم به ميزان ماده ، ميزان حذفV 0.85ی تا اعمال
و ی بـوده و زمـان و مقـدار ولتـاژ اعمـال      یاصل يرگذارعامل تاث pHمشخص کرد که  ها یانس دادهوار يز. آنالداشته است یرنگبرتاثير مستقيمی بر  الکتروشيمی

 يقـه، دق 91، زمـان   pH=8 ملشـا  یرنگبر یندجهت انجام فرآ یطشرا ینقرار دارند. بهتر يرگذاریتاث یدر رده بعد يببه ترت يتانيمت اکسيد یدمقدار نانوذرات 
 اکسـيد  یدبـا کمـک نـانوذرات     يمیالکتروش ـ-فراصوت يبی. نتایج نشان داد که روش ترکدست آمد به يتانيمت اکسيد یدنانوذرات  g/l 0.685و  V 0.85ولتاژ 

 .گيرد مورد توجه قرار  زارنگ ماده در کاهش و حذف همواره تواند یو م داشتهرا  زارنگماده حذف  يتقابل مينيتات
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The decolorization conditions of aqueous solutions containing basic red 13 with sonoelectrochemistry system by titanium dioxide 

nanoparticles using central composite design was optimized. The effect of different parameters affecting on decolorization process, 

including time, the amount of TiO2 nanoparticles, initial pH and the applied potential was investigated. Based on the results, lowest 

amount of color removal at pH = 5.0 and the highest amount of decolorization in moderate alkaline environment (pH=8) has been 

achieved. Decolorization was increased by increment the amount of titanium dioxide nanoparticles to 0.68 g/l and then slightly 

decreases. By increasing the applied potential up to 0.85 V, the Decolorization increases with mild slope and then remains constant. 

The time of sonoelectrochemistry process has a direct effect on decolorization.The analysis of variance (ANOVA) showed that the 

main influencing factor was the pH and amount of TiO2 nanoparticles, the time and amount of applied potential followed in order to 

be effective. The optimum conditions for the degradation of dye were found to be as follows: pH= 8, time = 91 min, applied voltage 

= 0.85 V and nano TiO2 amount = 0.685 g/l. The present results showed that sonoelectrochemistry assisted by TiO2 nanoparticles 

have a good potential for dye removal from aqueous solution in the industrial application. J. Color Sci. Tech. 10(2016), 137-144©. 

Institute for Color Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
  لکولوم در آروماتيک های حلقه پيدایش و نساجی صنعت پيشرفت با

 دیگـر  قـدیمی  های روش جدید، ی رنگزامواد  یبالا ثبات و رنگزا مواد

 ای گسترده های پژوهش تا شد موجب موضوع این بود نخواهد مناسب

 کـه  يـرد گ صـورت  پسـا   از رنگزامواد  حذف نوین های روش بر روی

 ،کاتاليزور نوری: قبيل از پيشرفته اکسایش های روش پيدایش موجب

شـود   ترکيبی ی ها روش از استداده همچنين و الکتروشيمی فراصوت،

[2-1]. 

 آلی های آلودگی حذف برای که مرسومی اکسایش پيشرفته  شيوه

 کــاهش و اکســایش اســت، گرفتــه قــرار بررســی مــورد هــا پســا  از

 ایـن  گذشـته  دهـه  در. [3باشد ] می الکترواکسایش یا الکتروشيميایی

 توجه مورد آبی های محلول از  رنگزامواد  تخریب و رنگبری برای روش

 در هـا  آلـودگی  اکسـایش  شامل روش این. است گرفته قرار استداده و

 کـاهش  فرآیند اکسـایش  روش این در باشد، می الکتروليت للوس یک

 فعال شـيميایی  های گونه توليد با اعمال اختلاف پتانسيل و شيميایی

  رود پـيش مـی   آنـد  فعـال و رادیکـال هيدروکسـيل در    اکسيژن مانند

[5 ،4] . 

 علـوم  جمله از مختلف های زمينه در وسيعی کاربردهای فراصوت

 تـوان  می ها کاربرد این جمله از. کرده است پيدا بيوشيميایی و زیستی

 محـيط  حداظـت  آلـی،  هـای  آلاینده و ها ترکيب تخریب و رنگبری به

ــت، ــردن  زیس ــاف ک ــاززدایی، ،ص ــف گ ــی، ک ــن زدای ــازی، همگ  س

پراکنـده   اسـتخرا،،  و تجمـ   از جلـوگيری  و انحلال سازی، امولسيون

 [.6-9نمود ]  اشاره های رنگی محلول در جامدات و ها کردن رنگدانه

هـای   زمـان  و دارد بـالا  نسبتا  توان و بسامد به نياز فراصوت روش

 رنگـی  هـای  محلـول  از کامـل  رنگبری اموا، برای مدت تابش طولانی

 فرآینـدهای  طرفـی  از. سـازد  محـدود  را روش ایـن  کـاربرد  توانـد  می

 مشکل با الکترودها سطح شدن آلوده خاطر به اغلب نيز الکتروشيميایی

 هـایی  محـدودیت  ایجاد همچنين و الکترود، سطح به ها یون انتقال در

 همـين  بر. هستند رو به رو الکتروليز پيشروی طول در جریان مسير در

 بتوانـد  الکتروشـيميایی  و فراصـوت  ترکيـب  رسـد  مـی  نظـر  به اساس

 .[10باشـد ]  رنگـی  هـای  محـول  از رنگبـری  جهـت  مناسب ای گزینه

 کـار  بـه  الکتروشـيمی  فرآیندهای اساسی گسترش منظور به فراصوت

 بررسـی  فراصـوت ـ الکتروشـيمی    عنـوان  تحـت  موضـوع  ایـن  و رفته

 :از عبارتند شيوه این خاص های مزیت. شود می

 [11الکترود ] سطح در زدایی گازـ 1

 [12الکتروليز ] های فرآورده تخليه برای ندوذی لایه تخریبـ 2

 [13، 14دوگانه ] لایه طول در ها یون یافته توسعه جرم انتقالـ 3

 [.15-16، 10الکترودی ] سطوح سازی فعال و مداوم سازی تميزـ 4

فراصـوت ـ   اسـتداده از روش ترکيبـی     مطالعات متعددی در زمينـه 

رنگزا استداده شده اسـت. اسـتتر و   مواد به منظور تخریب  الکتروشيمی

فراصـوت ـ   هـای الکتروشـيمی و    همکارانش به مطالعه و مقایسـه روش 

انـد   پرداختـه  1آمارانـت  رنگزای آزویـی  ماده جهت تخریب الکتروشيمی

با اسـتداده از الکترودهـای المـاس     فراصوت ـ الکتروشيمی [. روش 17]

هـای   سبت بـه روش های رنگی ن تقویت شده با بور در رنگبری از محلول

بـا   فراصـوت ـ الکتروشـيمی   الکتروشيمی با کمک الکترود پيشنهادی و 

حـذف   بـازده ای کـه   ای موثرتر بوده است، به گونه الکترود کربن شيشه

% به دست آمـده،  99حدود  فراصوت ـ الکتروشيمی رنگزا به روش ماده 

% رنگبـری حاصـل شـده    75که در روش الکتروشيمی حداکثر  در حالی

به منظـور   فراصوت ـ الکتروشيمی . یانگ و همکارانش نيز از روش است

ها در مطالعـه   [. آن18استداده نمودند ] آبیمتيلن  یرنگزاماده تخریب 

انـد. ایـن    بهره برده RuO2–IrO2–TiO2/Tiای  خود از الکترودهای صدحه

پژوهشـگران بيـان داشـتند کــه الکتـرود پوشـش داده شـده در توليــد       

هيدروکسيل در مقایسـه بـا الکترودهـای معمـول مـوثرتر      های  رادیکال

، قابليـت  شتوسـط رادی و همکـاران    باشند. در مطالعه انجـام شـده   می

فراصـــوت ـ   ، الکتروشـــيمی و روش ترکيبـــی فراصـــوتهـــای  روش

با یکدیگر مقایسـه   49راکتيو آبی  یرنگزاماده در تخریب  الکتروشيمی

بـا روش سونوالکتروشـيمی    % رنگبری از محلول رنگی99[. 11نمودند ]

در حضور هيدروژن پروکسيد حاصل گردید، این درحالی اسـت کـه در   

% رنگبـری بـه دسـت    95غيا  هيدروژن پروکسيد و در شرایط مشـابه  

آمد. این روش به دليل ارزان بودن و تميز بودن به دليل عدم استداده از 

ان روشـی  تواند بـه عنـو   می ترکيبات شيميایی نظير هيدروژن پروکسيد 

، شرایط پژوهش حاضرزیست استداده گردد. در  دار محيط موثر و دوست

بــا اسـتداده از روش ترکيبــی   13رنگــزای بازیـک قرمـز   مـاده  تخریـب  

يم مـورد  نتيتـا اکسـيد   دیالکتروشيمی بـه کمـک نـانوذرات     -فراصوت

رنگـزا از  مـاده  سازی شرایط تخریـب   منظور بهينه مطالعه قرار گرفت. به

 پاسخ استداده شده است. رویه سطح 

 

 بخش تجربیـ 2
 موادـ 1ـ2

)ساختار آن در  13 قرمز بازیک رنگزایماده  شامل استداده مورد مواد

 نانو ، Dyestuffs شرکت از شده نشان داده شده است( تهيه 1شمای 

 و 80/20 نسـبت  با روتایل /آناتاز حاوی P 25 متيتاني اکسيد دی ذرات

اسـيد   ،US Research Nano شـرکت  محصـول  nm 20 تقریبـی  قطر

 .دنباش می آلمان مرك شرکت از سدیم هيدروکسيد و فسدریک

 

 
 .13رنگزای بازیک قرمز ماده ساختار شيميایی  :1شماي 

                                                                 
1- Amaranth 
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 Vicenza شـرکت  از 4D مدل E Euronda S.P.A فراصوت حمام

 منظـور  بـه  همچنـين . شـد  استداده فراصوت آزمایش انجام منظور به

ــایش انجــام ــای آزم ــب ه ــب دســتگاه از الکتروشــيميایی تخری  تخری

 مرکز ساخت Sama 500 مدل Electro Analyzer System الکترودی

 للوســ یــک همــراه بــه ایــران ســاخت 01/2 مــدل ســما تحقيقــات

 بـا  کولومتری جهت) کربن غالز کار الکترود یک شامل الکترودی سه

 یـک  ای و تيغـه  پلاتـين  کمکی الکترود یک و( CPC یا ثابت پتانسيل

  گردیـد  اسـتداده  مرجـ   الکترود عنوان به شده اشباع کالومل الکترود

 . انــد شــده تهيــه اروميــه آذرالکتــرود شــرکت از الکترودهــا ایــن کــه

 دسـت  بـه  و رنگزاماده  های محلول از رنگبری ميزان بررسی منظور به

 UV-Visible جـذبی  سـنج  طيـف  دسـتگاه  از ها محلول جذ  آوردن

Cray 100 شرکت از Varian جهـت  طرفی از. گردید استداده استراليا 

 کشـور  سـاخت  691 مدل Metrohm متر pH از بافر های محلول تهيه

 .شد استداده سوئيس

 

 طراحی آزمایشـ 2ـ2

 pH، (min 120 -5) زمـان  متغيرهای مسـتقل  يرپژوهش، تاث یندر ا

نـانوذرات   يزانو م (V 1.1 – 0.2) اعمال شده تاژ، ول(2-11) محلول

از  ی )%(رنگبـر  يـزان بـر م  ( g/l  0.1 – 0.001) يتـانيم ت يداکس ـ ید

به عنوان متغير  13قرمز  یکباز زایرنگماده  یحاو یرنگ یها محلول

فراصـوت ـ   بـا روش   یرنگبـر  یطشـرا  سازی ينهبه ينو همچنوابسته 

، (Design-Expert 8.1.7.1آزمـون )  یافـزار طراح ـ  از نرم الکتروشيمی

طـرح متدـاوت    سـه  روش از ین. ایداستداده گردسطحی پاسخ  روش

 ینتـر  ، کامـل 1آماری مخلوطها روش  آن يانکه از م نماید یاستداده م

استداده شد )جدول  يرسطح برای هر متغ 5با  یشآزما یناست و در ا

اسـتداده   يشـنهادی نقطـه پ  30در یشآزمـا  30 یجطرح از نتا ینا. (1

 (.2کرد )جدول 

 

  .سازی شرایط رنگبری ها و شرایط مورد استداده در بهينه ملعا :1جدول 

 α- 1- 0 1 α نشانه ها عامل

pH محلول A 2 4 6 8 10 

ميزان 

نانوذرات 

(g/l) 

B 0.1 0.325 0.550 0.775 1 

  زمان

 )دقيقه(
C 5 33.75 62.5 90.75 120 

ولتاژ 

 (Vاعمالی )
D 0.2 0.425 0.650 0.875 1.1 

 

                                                                 
1- Central Composite Design 

پاسـخ   یـا وابسـته   يربه عنوان متغ یرنگبر يزانم یش،آزما يجهنت

چنـد   يونینشـان داده شـده اسـت. مـدل رگرس ـ     2در جـدول   یینها

پاسـخ اسـتداده    يزانم ينیب يش( برای پ1 رابطه)دوم ای درجه  جمله

شرایط آزمایشگاهی افزار در  نرم ینبا ا شده یطراح یها آزمونید. گرد

مرتبه تکرار شده که ميانگين درصد رنگبـری حاصـل در طـی هـر      4

 است. شده فرآیند آورده 

 

(1)𝑦 = 𝛽0 + ∑ 𝛽𝑗𝑥𝑗
𝑞
𝑗=1 + ∑ 𝛽𝑗𝑗𝑥𝑗

2𝑞
𝑖=1 + ∑ ∑ 𝛽𝑖𝑗𝑥𝑖𝑥𝑗 + 𝜀𝑖<𝑗           

 

Y  ،ميزان رنگبریβ0  ثابت،  عددβi, βjj  وβij  ،ضرایب تخمينی مـدل 

xi و xj  های وابسـته و يرمتغسطوح متداوت ε  حاصـل از   مانـده  یبـاق

 است. یتجرب یشآزما
 

 روش کار ـ3ـ2

در  ی در شـرایط بهينـه  رنگبـر  يزانم یو بررس ها یشانجام آزما یبرا

بـا   زارنگ ـمـاده  از محلـول   ml 50  ،ml 5.0 ی بـالن ژوژه  یکابتدا به 

اضافه  pH=8.0 محلول بافر فسدات با ml 5.0و سپس  g/l 1.0 غلظت

مـورد   یبه حجم رسانده شد. محلـول رنگ ـ  با آ  مقطر سپس ید،گرد

ــهبررســ ــزودن  يمياییدرون ســل الکتروشــ ی ب ــس از اف ــل و پ  منتق

g 0.034 در داخل حمام فراصـوت قـرار   يتانيمت اکسيد ینانوذرات د ،

به الکترود کار اعمال شده  V 0.85 گرفته؛ بلافاصله اختلاف پتانسيل

 پـس از پایـان فرآینـد،    .دامـه یافـت  ا min 91مـدت  و این فرآیند به 

به منظور جداسازی نانوذرات بخشـی از محلـول حاضـر بـه دسـتگاه      

ــزان چــرخش     ــانتریديوژ بــا مي ــه مــدت   rpm 4000س   min 20ب

 منتقل گردید، سپس جـذ  محلـول رنگـی در طـول مـو، بيشـينه      

 nm 523 (λmax  قرائت13رنگزا بازیک قرمر ماده مربوط به ) دگردی ـ. 

 یرنگبر یندکه در فرآ یو محلول رنگ يهاول یجذ  محلول رنگ يزانم

 2 رابطـه طبـ    یشده درصد رنگبـر  یسهمقا یکدیگرشرکت نموده با 

 :یدمحاسبه گرد
 

(2 )      100 (A/Aо-1رنگبر % =)ی 
 

بـدون اعمـال    یمحلـول رنگ ـ  يهجذ  اول يانگرب Aо رابطه، یندر ا که

بـا   یرنگبر یندبعد از فرآ یجذ  محلول رنگ  دهنده نشان Aو  فرآیند

 باشد. یم فراصوت ـ الکتروشيمیروش 

 

 نتایج و بحثـ 3
 رنگزا  ماده تاثیر عوامل بر تخریبـ 1ـ3

بررسی و ميـزان چگـونگی تـاثير عوامـل مـوثر بـر فرآینـد         به منظور

سـطح پاسـخ رسـم     ینمودارها 13قرمز  یکباز یگزارنماده  رنگبری

 داده شده است.  یشنما 1   اند که در شکل شده
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براساس  13بازیک قرمز  یرنگزاماده طراحی شرایط تخریب  :2جدول 

 .روش آماری مخلوط و نتایج آن

De% 
Potential 

(V) 

Time 

(min) 

TiO2 

(g/L) 
pH Run 

32.5 0.875 33.75 0.325 8 1 

65 0.650 62.5 0.550 6 2 

90 0.650 62.5 0.550 10 3 

37 0.650 62.5 0.1 6 4 

15 0.650 5 0.550 6 5 

34 0.2 62.5 0.550 6 6 

57 0.650 62.5 0.550 6 7 

53 0.425 25/91 0.775 8 8 

48 0.425 75/33 0.775 8 9 

52 0.650 62.5 0.550 6 10 

49 0.650 62.5 0.550 6 11 

33 0.875 75/33 0.775 4 12 

71 0.875 25/91 0.775 8 13 

40 0.425 75/33 0.325 8 14 

78 0.650 62.5 0.550 2 15 

45 0.875 25/91 0.325 8 16 

44 0.425 25/91 0.775 4 17 

22 0.425 75/33 0.325 4 18 

57 0.650 62.5 0.550 6 19 

32 0.875 25/91 0.325 4 20 

61 0.650 5/62 0.550 6 21 

35 0.425 25/91 0.325 4 22 

71 0.650 120 0.550 6 23 

33 0.875 75/33 0.325 4 24 

39 0.650 62.5 1 6 25 

44 0.875 25/91 0.775 4 26 

55 0.875 75/33 0.775 8 27 

37 0.425 75/33 0.775 4 28 

65 1.1 62.5 0.550 6 29 

46 0.425 91.25 0.325 8 30 

 

دو عامل از چهار عامـل مـورد    يانم یها کنش برهم يرها تأث شکل ینا

 يـر که دو متغ یرا درحال رنگی های محلولاز  یرنگبر بازدهبر  یبررس

 شـکل  .دهنـد  یثابت در نظـر گرفتـه شـده باشـند را نشـان م ـ      یگرد

 زمــان( و 8.0-4.0)pH زمــان  هــمتــاثير تغييــرات  الــف(  - 1)

(min 91.25 – 33.75 ) شـرایط ثابـت بـودن    در نگبـری  بر درصـد ر

را  V 0.69ولتـاژ اعمـال شـده     و مقدار g/l 0.685 تيتانيم اکسيد دی

تـا   4.0از  pH یشکه با افـزا  یدتوان د یشکل م یندر ا. دهد نشان می

کمترین ميزان رنگبری . ميزان رنگبری اندکی کاهش یافته است 5.0

در بـازه   محلـول  pHبه دست آمده، در ادامه با افـزایش   pH= 5.0در 

نمـود   يشنهادپ توان یم شود. یم يشترب يزن یرنگبر يزانم ،5.0- 8.0

ــزا ــا اف ــر غلظــت گــروه   ی،محلــول رنگــ pH یشکــه ب رفتــه رفتــه ب

 هـای  يـون آن يـایی، قل در محـيط . شود ی( افزوده م-OH)يدروکسيل ه

OH های ی گروهاصل
-

که با از دست دادن الکتـرون در سـطح    هستند، 

همچنين در این شکل [. 19] شود یم یلتبد OH های یکالآند به راد

دقيقه  85دقيقه تا حدود  31گردد که با افزایش زمان از  ملاحظه می

روند رنگبری از محلول با افزایش زمان رو به افزایش بوده و در ادامـه  

ماند یعنی با گذشت زمان بعد از  با افزایش مدت زمان بدون تغيير می

 یجنتـا . گيـری نداشـته اسـت    دقيقه، مقدار رنگبری تغييـر چشـم   85

فراصوت زمان تماس و فرآیند  يزانهر چه قدر م دهد یحاصل نشان م

 يشـتری ب زایرنگمواد  یها تعداد مولکول یابد، یشافزا ـ الکتروشيمی

آزاد حاصـل از   های یکالو راد فراصوت ـ الکتروشيمی در معرض عمل 

مـواد   یهـا  مولکـول  یـب تخر يزانم يجه،در نت گيرد یروش قرار م ینا

 .[11، 1-16یابد ] یم یشاعمال شده افزا یزمان  بازهدر  زارنگ

زمان متغيرهای ولتاژ اعمـال شـده در     ( تاثير هم - 1در شکل )

ــه ــانوذرات دی V 0.875-0.425 دامن ــدار ن ــانيم اکســيد و مق  از  تيت

 g/l 0.325  تاg/l 0.775   دقيقـه و   90و در شرایط ثابت بودن زمـان

8=pH بعدی به تصویر کشيده شده است. در این نمودار  به صورت سه

توان مشاهده کرد درصد رنگبری همراه با افزایش مقدار نـانوذرات   می

g/lاز 
یابد، سـپس بـا افـزایش     افزایش می g/l 0.66تا حدود  0.325  

کند. این  پيدا می کاهشیبيش از مقدار ذکر شده مقدار رنگبری روند 

-O-پيوند هيدروکسـی )  ،سير نمود کهتوان چنين تد ها را می مشاهده

O- ) هيدروژن ایجاد شده در اثر امـوا، فراصـوت در حضـور    پروکسيد

تر شکسته شـده و فرآینـد تشـکيل     راحت تيتانيم اکسيد نانوذرات دی

 های یکالراد بنابراینشود.  رادیکال هيدروکسيل در محلول تسری  می

•OH در  يشتریب بازدهبا  زارنگماده  یبعامل تخر ترین مهم عنوان به

از سـوی  . [19یابـد ]  یم یشافزا یندشده؛ بازده فرآ یجادعمل ا يطمح

اکسـيد   دینـانوذرات   يرامـون پ توان چنين پيشنهاد نمود که دیگر می

 فراصـوت ـ الکتروشـيمی    ینـد فرآ در هـا  حبـا   يلتشکروند  ،تيتانيم

هش دليل کا .یابد یم یشها افزا حبا  يلتشک يجهشده و درنت یتتقو

را  تيتـانيم  اکسـيد  رنگبری در اثر اسـتداده از مقـادیر بـالای دی    بازده

در محلول و  توان چنين عنوان نمود که با افزایش غلظت نانوذرات می

ها در محلول امکان تجم  ایـن   ها و آنيون به دليل حضور سایر کاتيون

و کـارایی   بنـابراین  نانویی را در برداشـته   ذرات و خار، شدن از اندازه

 يـزان م ييـر بـا تغ  یگرد یاز سو[. 20یابد ] عملکرد سيستم کاهش می

طور که در شکل مشـخص اسـت    شده، همان یاددر بازه  یولتاژ اعمال

 V 0.75 – 0.425رنگزا در محـدوده اعمـال ولتـاژ    ماده روند تخریب 

مقـدار خـود    بيشـينه بـه   V  0.76 بوده، سـپس در پتانسـيل   افزایش

اعمـال   يـل مشاهده به دل یناگردد.  رسيده و در ادامه تقریبا ثابت می

فعـال   يدروکسـيل ه هـای  یکـال راد يـد تول یدر راسـتا  يشـتر ب يروین

ــی ــت. در حقباشــد م ــزا يق ــا اف ــداد   يلپتانســ یشب ــال شــده تع اعم

 است. یافته یشافزارنگزا ماده جهت تخریب آزاد  های یکالراد
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 آماري و ارایه مدل تجزیه و تحلیل  ـ2ـ3
مـاده  های رنگی حـاوی   آناليز واریانس نتایج درصد رنگبری از محلول

 F عامـل  آورده شده است. مقدار 3در جدول  13رنگزای بازیک قرمز 

دهـد کـه مـدل ارایـه شـده بـرای        ( نشان مـی 21.26محاسبه شده )

رنگزای بازیک قرمز ماده های حاوی  بينی رفتار رنگبری از پسا  پيش

باشـد.   معنـادار مـی   0.0001تـر از   کوچـک  p-value Prob > Fبا  13

تمـامی عوامـل مـورد    دهـد کـه    نتایج این جدول نشان مـی همچنين 

، لازم به ذکر اسـت  A ،B ،C ،D به صورت کدبندی شده یعنی بررسی

ــه ــی D=Eو  pH  =A ،B= TiO2  ،C= time ک ــين   م ــد. همچن باش

،  AB  ،AC  ،AD  ،BC  ،BDمل مختلـف نظيـر   کنش ميان عوا برهم

CD  و نيز مجذور عوامل یاد شده از قبيلA2 ،B2 ،C2  وD2   از نظـر

های معرفی شده تاثير معناداری بـر ميـزان رنگبـری از     آماری در بازه

 pHهای رنگی دارند. در ميان عوامل یاد شـده مجـذور عامـل     محلول

رنگبری داشته است. زمـان، مجـذور عامـل     بازدهبيشترین تاثير را بر 

اکسيد  دیولتاژ اعمال شده و مجذور عامل ميزان استداده از نانوذرات 

 هرچه مقدار باشد. تيتانيم به ترتيب از جمله عوامل تاثيرگذار بعدی می

تر باشد، به معنای تاثيرگذاری بيشتر  مربوط به متغيرها بزرگ Fعامل 

با مقدار  F، مدل ون مشخص گردید که[. براساس نتایج آزم21است ]

0.0001 F<باشـد.   قابـل قبـول مـی    ارایـه شـده   دهد مدل گواهی می

تعيــين =R2 0.9520وسـيله ضـریب رگراسـيون     دل بـه م ـسـازگاری  

رنگبری به عنوان متغير  بازده اتدارد تغيير  اشارهبه این است، که  شده

بستگی  شده  نسبت داده های مستقل% به متغير95.20بيش از  وابسته

تواند توضـيح   وسيله مدل نمی ه% از مجموع تغييرات ب4.8 تنهاو  دارد

( مسـوول  =0.752Pred R2بينی شده ) شود. ضریب تعيين پيش  داده

، کـه  اسـت  (=0.9072Adj R2ریب تعيين سازگار شده )ضموافقت با 

باشد. مقدار کم ضـریب   مدل می سازگاریریب آماری برای تصدی  ض

هـا صـحيح و    دهد که رفتار آزمـایش  ( نشان می=3.28CVتغييرات )%

نسبت سيگنال به نویز  ""Adeq Precisionباشد. مقدار  قابل اعتماد می

. نسـبت  اسـت مطلـو    4تـر از   گيرد. نسبت بزرگ )خطا( را اندازه می

دهد، این موضوع دلالت بـر ایـن    سيگنال مناسبی را نشان می 23.96

 .استداده شودیت فضای طرح هدا برایتواند  دارد که مدل می

برای طراحی مـدل   به دست آمده از این مطالعه های تجربی داده

بيشتر بـا اسـتداده از   نگبری بينی ر ای درجه دو جهت پيش چندجمله

در زیر  ای اند. مدل چند جمله شده کار گرفته هب بریمؤثر بر رنگ عوامل

 :است  شده  آورده
 

D = +76.71 -33.67 * pH -59.96 * TiO2 +1.49 * time +48.23 * 

potential -4.71 * pH * TiO2 +0.03 * pH * time +4.80 * pH * 

potential -0.21 * TiO2 * time +22.38 * TiO2 * potential -0.40* 

time * potential +2.62* pH2 +72.54 * TiO2
2 -0.07 * time2 -

39.84 * potential2 
 

بازیک  يرنگزا ماده خریبمعرفی شرایط بهینه جهت ت ـ3ـ3

 13قرمز 
افـزار   براساس مدل ارایه شده و شرایط بهينه تعيين شده توسـط نـرم  

% در شرایطی که 97رنگزا ماده حذف  بازده بيشينهبينی شد که  پيش

8pH=  دقيقه، مقدار ولتاژ اعمال شده  91، زمانV 0.85  وg/l 0.68 

توانـد بـه دسـت آیـد.      تيتانيم استداده شـود مـی   اکسيد نانوذرات دی

آزمایشی براساس شرایط بهينه انجام شد و سه مرتبه تکرار گردیـد و  

. مقـدار  دست آمـد  به %91.8و  %93.5، %95.1رنگزا ماده حذف  بازده

خـوبی بـا مقـدار     تواف % است که  93.4ميانگين به دست آمده برابر 

 بينی شده مدل دارد. پيش

 

  
   الف

 .13رنگزای بازیک قرمز  ماده مختلف بر ميزان تخریب عواملزمان  بعدی تاثير هم نمودار سه :1شکل 
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  B: TiO2 (g/L)    D: Applied Potential (V)  
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 .های سطح پاسخ با استداده از مدل 13رنگزای بازیک قرمز ماده های حاصل از نتایج تخریب  آناليز واریانس داده :3جدول 

Source 
Sum of 

Squares 
df 

Mean 

Square 
F Value 

p-value 

Prob > F 
 

Model 8026.88 14 573.35 21.26 < 0.0001 Significant 

A-pH 12.64 1 12.64 0.047 0.504  

B-TiO2 64.43 1 64.53 2.39 0.142  

C-Time 2059.98 1 2059.98 76.37 < 0.0001  

D-Potential 187.06 1 187.06 6.994 0.018  

AB 72.07 1 72.07 2.67 0.122  

AC 57.61 1 72.07 2.14 0.164  

AD 74.87 1 74.87 2.78 0.116  

BC 30.68 1 30.68 1.14 0.303  

BD 20.56 1 20.56 0.76 0.396  

CD 108.75 1 108.75 4.03 0.063  

A2 3014.11 1 3014.11 111.75 < 0.0001  

B2 369.97 1 369.97 13.72 0.002  

C2 1166.40 1 1166.40 43.24 < 0.0001  

D2 111.61 1 111.61 4.14 0.06  

Residual 404.58 15 26.97 5.11 0.042 Not 

significant 

Lack of Fit 368.51 10 36.85 - -  

Pure Error 36.07 5 7.21 - -  

Cor Total 8134.46 29 - - -  

 

 

فراصوت هاي الکتروشیمی، سونوشیمی و   مقایسه روش ـ4ـ3

جهت تخریـب   زوردر حضور و غیاب نانوکاتالی ـ الکتروشیمی

 13بازیک قرمز  يرنگزاماده 
هـای   بـرای بررسـی کـارایی روش پيشـنهادی و مقایسـه آن بـا روش      

 فراصوت، TiO2مختلف شامل الکتروشيمی در حضور و غيا  نانوذرات 

در حضور و  فراصوت ـ الکتروشيمی ، TiO2در حضور و غيا  نانوذرات 

، 13بازیـک قرمـز    یرنگـزا مـاده  جهت تخریب  TiO2غيا  نانوذرات 

 91، زمـان   =8pHآزمایشی براساس شرایط بهينه یـاد شـده شـامل    

ــده    ــال ش ــاژ اعم ــدار ولت ــه، مق ــانوذرات  g/l 0.68و  V 0.85دقيق ن

نشـان داده   2انجام شد. نتایج این بررسی در شکل  تيتانيم اکسيد دی

شده است. کمترین مقدار رنگبری به دست آمده با روش الکتروشيمی 

بوده اسـت. بـا افـزودن مقـادیری      TiO2در غيا  نانوذرات  فراصوتو 

 13بازیـک قرمـز    یرنگـزا مـاده  های حاوی  در محلول TiO2نانوذرات 

% افـزایش  50تـا   فراصـوت و رنگبری در دو روش الکتروشـيمی   بازده

توان پيشـنهاد نمـود کـه در     می نتایج به دست آمدهیابد. براساس  می

های رنگی مستقيماً بر روی سطح  فرآیند الکتروشيمی، تخریب آلاینده

شـده و سـپس    افتد. مواد آلاینـده در سـطح آنـد جـذ      آند اتداق می

ه تجزی ـ 3رابطـه  بواسطه واکنش انتقـال الکتـرون آنـدی بـه صـورت      

 [.22، 23شوند ] می

(3) M + H2O → M (OH) + H
+

 + e
− 

 

های اکسيژن ایجاد شده  های هيدروکسيل یا گونه همچنين رادیکال

[. بـا  10کـنش دارنـد ]   رنگزا بـرهم ماده در سطح الکترود نيز با مولکول 

محيط مشخص شده است که اموا، فراصوت در  فراصوتمطالعه فرآیند 

 فراصـوت  یندفرآشوند.  می H2O2منجر به توليد زایی  آبی با فرآیند حدره

رشـد و   يـری، گ است که شامل شکل یصوت یساز بر حدره یاساسا مبتن

و  ير. حبا  شکل گرفتـه تحـت تـاث   باشد یم ی ها در ما حبا  یفروپاش

 يجـه درنت شـود،  یم ـ یـدار اطراف آن قرار گرفته و ناپا یها تداخل حبا 

و بـه شـدت مندجـر     یافتـه  گسـترش  یـداری ها تا حـد ناپا  حبا  یبرخ

 یانـرژ  يـد ها باعث تول رشد و اندجار حبا  يد،تول یشوند. به طور کل یم

 يمياییو ش ـ يزیکـی ف يراتسرچشمه تـاث  یانرژ ینکه ا یدهگرد ی در ما

ها در محلـول مقـادیر نـاچيزی از     . در اثر اندجار حبا باشد یفراصوت م

 ی. در لحظـه فروپاش ـ یـد آ یوجود م ـه در حبا  ب OHو  Hهای  رادیکال

مقـدار   بيشـينه بـه   يدروکسـيل ه های یکالراد ای طقهحبا ، غلظت من

به وجود آمده در سطح  يدروکسيله های یکالراد يشترو ب يده،خود رس

از سوی دیگر، در اثـر حضـور    .[8] شوند یم يبترک ی ما -مشترك گاز 

شـود. بـه    تر شکسـته مـی   ( راحت-O-O-پيوند پراکسی ) TiO2نانوذرات 

را تسـری    H2O2شکست پيونـد پراکسـی     TiO2عبارت دیگر، نانوذرات 

 ترین عامل تخریـب  به عنوان مهم OHهای  نمایند، درنتيجه رادیکال می
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بيشتری در محيط عمل ایجاد شـده و بـازده فرآینـد     بازدهرنگزا با  ماده

[. از طرفـی در تعـدادی از   10، 24یابـد ]  رنگزا افزایش میماده تخریب 

هـای   تشـکيل حبـا    TiO2مقالات اشاره شده که در پيرامون نانوذرات 

یابد  ها افزایش می تقویت شده و درنتيجه تشکيل حبا  فراصوتفرآیند 

 [22 ،10.] 

در  فراصـوت ـ الکتروشـيمی    بيشترین ميزان رنگبری بـا فرآینـد   

آمـده اسـت، در   %( بـه دسـت   93) تيتانيم اکسيد حضور نانوذرات دی

 فراصـوت ـ الکتروشـيمی   % رنگبـری بـا روش   70صورتی کـه ميـزان   

در ایـن دو روش   چشمگيرحاصل شد. تداوت  TiO2 درغيا  نانوذرات

است. در واق ، افزودن  تيتانيم اکسيد به دليل استداده از نانوذرات دی

مـاده  تخریـب   بازده% 23موجب افزایش  زورنانوذرات به عنوان کاتالي

شده است. پژوهشـگران معتقدنـد کـه یکـی از عوامـل کـاهش        زارنگ

کارایی فرآیندهای الکتروشيميایی، آلودگی سطح الکترودها با گذشت 

های آلاینده در سطح  باشد. در حقيقت تشکيل و تثبيت گونه زمان می

کاهـد. حضـور امـوا، فراصـوت در طـی       الکترودها از بازده روش مـی 

سـطه تميـز نمـودن دائمـی سـطح      فرآیندهای الکتروشـيميایی بـه وا  

های آلاینـده جلـوگيری نمـوده و بـه عبـارتی       الکترود از تشکيل گونه

[. از طرفـی حضـور امـوا،    14نماید ] سطح الکترود را تازه و تميز می

ها  ها و یون فراصوت با ایجاد تلاطم در سيستم به انتقال سری  مولکول

رنگـزا  مـاده  های  کمک نموده، باعث افزایش کارایی و تخریب مولکول

 [.16گردد ] می

ــانوذرات   در گــزارش هــای منتشــر شــده در زمينــه اســتداده از ن

و  زوراذعان شده است که این ترکيـب یـک کاتـالي    تيتانيم اکسيد دی

باشــد. در حقيقــت نــانوذرات  ایجــاد کننــده رادیکــال در محــيط مــی

 پروکسـيد  موجب تخریـب  فراصوتدر طی فرآیند تيتانيم اکسيد  دی

ژن ایجاد شده در اثر فراصـوت و ایجـاد رادیکـال هيدروکسـيل     هيدرو

هـا در   یکی از مواردی که تشکيل حبا [. همچنين 24، 25شود ] می

 TiO2نماید، استداده از نانوذراتی نظيـر   محلول را تسری  و تقویت می

پروکسـيد  ( -O-O-توانـد پيونـد )   مـی  TiO2[. از طرفـی  18باشد ] می

ا شکســـته و آن را بـــه رادیکـــال هيـــدروژن موجـــود در محـــيط ر

هيدروکسيل تبدیل نماید. علاوه بر این حضور اموا، فراصوت از تجم  

هـا را در محلـول آبـی حدــ      نـانوذرات جلـوگيری نمـوده، انــدازه آن   

نماید. در حقيقـت چنـين فرآینـدی باعـث افـزایش سـطح ویـژه         می

نگـزا  ر مـواد  نانوذرات بهبود عملکرد نقش نانوذرات در فرآیند تخریب

 [.26-28گردد ] می

فراصوت ـ الکتروشـيمی   که با روش  نتيجه گرفتتوان  در پایان می

 90رنگبری در مدت زمـان   93%  تيتانيم اکسيد دی در حضور نانوذرات 

دقيقه به دست آمده است. ضمن آنکه دراین کار تنها از جریـان بـرق و   

که در طی فرآیند از محلول جداسازی شـد،   تيتانيم اکسيد نانوذرات دی

هيدروژن یا ترکيبات کلردار کـه  پروکسيد گونه ماده شيميایی نظير  هيچ

 زیست آسيب برساند، استداده نشده است.  به محيط

 
ماده  g/l 0.05های مختلف در رنگبری از محلول  مقایسه روش :2شکل 

يقه، ولتاژ اعمال شده دق 91، زمان pH=8در شرایط  13رنگزای بازیک قرمز 

V 0.85 تيتانيم اکسيد و نانوذرات دی g/l
 0.68. 

 

 گیري نتیجهـ 4
فراصـوت ـ    یندبا فرآ 13زا بازیک قرمز رنگماده  یبپژوهش تخر یندر ا

بررسـی شـد. نتـایج    تيتانيم اکسيد  در حضور نانوذرات دی الکتروشيمی

قليـایی حاصـل   بيشترین ميزان رنگبری در شرایط  ها نشان داد، بررسی

دقيقه  91و  V 0.85تا مقدار  مدت زمانو  يلپتانس یشافزا شده است؛

 اکسـيد   شـود، افـزایش مقـدار نـانوذرات دی     موجب افزایش رنگبری می

g/lتا ميزان  تيتانيم
موجب افزایش ميزان رنگبری شده و افزودن  0.68  

براسـاس   .مقادیر بيشتر نانوذرات کمی از مقدار رنگبـری کاسـته اسـت   

 pHمشـخص گردیـد کـه     ANOVAهای آماری و آنـاليز واریـانس    داده

عامل تاثيرگذار اصلی بوده، زمان و مقـدار ولتـاژ اعمـال شـده و مقـدار      

قـرار   به ترتيـب در رده بعـدی تاثيرگـذاری    تيتانيم اکسيد نانوذرات دی

و نيــز  فراصــوتهــای الکتروشــيمی،  ای ميــان روش  داشــتند. مقایســه

 اکسـيد  در حضـور و در غيـا  نـانوذرات دی    لکتروشـيمی فراصـوت ـ ا  

صـورت گرفـت.    13بازیک قرمـز   یرنگزاماده به منظور تخریب  تيتانيم

ماده در حضور نانوذرات توانایی حذف  فراصوتهای الکتروشيمی و  روش

و الکتروشـيمی بـا    فراصـوت . ترکيب روش ند% را دار50رنگزا به ميزان 

بـه دليـل تـاثير     13بازیک قرمـز   یرنگزاماده یکدیگر جهت رنگبری از 

و انتقال یون بـه سـطح الکتـرود روشـی      پاك نمودناموا، فراصوت در 

دقيقـه را   90% در  70باشد، که توانایی رنگبـری بـه ميـزان     مناسب می

ماده در تخریب تيتانيم اکسيد  دارد. در نهایت تاثير افزودن نانوذرات دی

%( بـه  93) وت ـ الکتروشـيمی  فراص ـبـا روش   13بازیک قرمـز   یرنگزا

 باشد. های دیگر می مراتب کارآمدتر از روش
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