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In this study, photocatalytic ozonation process was used to remove Acid Blue 113 dye 

from the dye solution. The catalyst applied in the process was the three-component 

nanocomposite Fe2O3/MgO/MoS2, which was synthesized by hydrothermal method for 

the first time and then identified by various methods. To analyze and optimize  

the parameters of the photocatalytic ozonation process, response surface 

methodology (RSM) was employed using the Box-Benken design. The results show 

that time, pH, and amount of the catalyst are the parameters that influence dye 

removal. The optimal conditions for these variables to remove dye solution with a 

concentration of 25 mg/l include pH 2.27, 8.6 mg of the catalyst, ozone flow of 0.2 

mg/l.h in 26 min. Under these conditions, the proposed process removed 99.3 % of the 

dye. In addition, the nanocatalyst showed high reusability and stability (92 %) after 

eight consecutive use cycles. According to the results, the synthesized nanocomposite 

can be used in the catalytic ozonation process to treat industrial dye-containing 

effluents. 
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از  11۱بلـو   دیاس ـ زايحذف رنگ ـ يبرا كاتالیزوري نوري يزننوازفرایند از  ،تحقیق نیدر ا
 جزیـي سـه كاتـالیزور مـورد اسـتفاده در فراینـد، نانوكامپوزیـت       .داستفاده ش محلول رنگي

2/MgO/MoS3O2Fe         بود كه براي اولین بـار بـا روش دیـدروترمال سـنتز شـد و سـپ  بـا
سازي متغیرداي فراینـد از  داي مختلف مورد شناسایي قرار گرفت. براي آنالیز و بهینهروش

مطالعـات نشـان داد كـه    بنکن اسـتفاده شـد.    -روش سطح پاسخ با طراحي آزمایش باك 
  نهیبه است. شرایط بوده بر حذف ماده رنگزا رگذاریتأث يدامتغیر یزورمقداركاتالو  pHزمان، 

برابر  pH در تر،یگرم در ليلیم 2۴ت ظبا غلداراي ماده رنگزا محلول  يبرا ردایمتغ نیا يبرا
گرم در لیتر در ساعت، میلي 522شدت جریان ازون  ،گرميلیم 926 مقدار كاتالیزور ،2227با 

توسـط فراینـد    مـاده رنگـزا  درصـد   ۴۴2۱ به دست آمد. در ایـن شـرایط،   قهیدق 26و زمان 
  ۴225) یيبـا   يداری ـو پا بيای ـباز تی ـقابل یزورنانوكاتال ن،یعلاوه بر ا حذف شد. پیشنهادي

سـنتز  مپوزیـت  نانوكا ،جینتـا . مطـابق  نشان دادي استفاده چرخه متوال دشتپ  از  درصد(
 يحـاو  يصـنعت  يدـا پساب هیتصف زني كاتالیزوري نوري برايتواند در فرایند ازونمي شده

  مورد استفاده قرار گیرد.مواد رنگزا 
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 ـ مقدمه1
 سـت یزطیكننده مح دیعوامل تهد نیتراز مهم يکی منابع آب يآلودگ

از بین  را به دمراه دارد. ي و اجتماعي زیاديخسارات اقتصاد است كه

ترین انواع مختلف آلودگي، آلودگي فیزیکي ممکن است قابل تشخیص

باشد. به بیان ساده، آلودگي فیزیکي ورود مـواد دور ریختـه شـده بـه     

مي توانـد مـواردي   داي فیزیکي آب ترین آلودگيمهماز محیط است. 

. (1باشـند)  دا و مواد رادیواكتیو، شویندهمواد كمکي، مانند مواد رنگزا

 يداندهیدا و آ زاحجم پساب با  و وجود رنگ لیبه دل ينساج عیصنا

یکي از فرایندداي مهـم   .دارند يصنعت يداپسابنیاز به تصفیه مضر 

تـرین  . كـاربردي مي باشد، رنگرزي است منشا آلودگي آبكه نساجي 

 دايفراینـد  شـامل داي نسـاجي  پساب از زارنگمواد داي حذف روش

. طبـق تحقیقـات   (2) دستند پیشرفته اكسایشلجن فعال، غشایي، و 

انجام شده، اگرچه فرایند لجن فعال مزایـایي از قبیـل بـازده بـا  در     

آسـان دارد   و رادبـري  ، و طراحـي زیستيحذف مواد آلي قابل تجزیه 

 يدــانــهیبــا بودن دز ،يکیمکــان زاتیــبــه تجه ازیــولــي بــه دلیــل ن

برداري، عـدم توانـایي در حـذف تركیبـات     خانه، مشکلات بهرهتصفیه

در (. ۱) دـایي اسـت  د سـمي دچـار محـدودیت   اپیچیده و موحلقوي 

 اسـتفاده از  نیـاز بـه   ،نتیجه بـه منظـور حـذف كامـل ایـن تركیبـات      

فرایندداي غشایي نیز به دلیل پدیـده   .است تريداي پیشرفتهفناوري

 ـ    از  (.۹د )گرفتگي غشا و دزینه با  نیزمشـکلات خـاخ خـود را دارن

 ایشروش اكس ـ ،يصـنعت  يدـا پساب هیدر تصف داي موثرروشجمله 

 ایش. در میان فرایندداي تصفیه پساب، فرایندداي اكساست شرفتهیپ

پیشرفته به دلیل اثربخشي زیاد، سهولت عملکرد، قابلیت انجام در دما 

تر، جداسازي كاتالیزور، عدم تشـکیل  داي پایینو فشار محیط، دزینه

 دـاي  هآ ینـد  حـذف محصول جانبي خطرناک و واكنش سریع براي 

سـت  داي بسیاري از صنایع مورد اسـتفاده قـرار گرفتـه ا   آلي از پساب

 كـه  لیدروكس ـید يداکالیراد ایجادبا  شرفتهیپ ایشفرایند اكس(. ۴)

ددنـد، موجـ    را مورد حمله قرار مـي موجود در پساب  يآل باتیترك

 تشعشـع روش با اسـتفاده از   نیا در .شوديم داسریع آ ینده  یتخر

UV ن، وو از دیكساپر دروژنید ریدمراه با عوامل اكسنده نظ ئيمر ای

 ـ    ـ   يانـواع مـواد آل در میـان   (.6د )رون ـيم ـ نیموجـود در پسـاب از ب

ــدداي اكسـ ـ ــفیه     ایشفراین ــدداي تص ــتفاده از فراین ــرفته، اس پیش

 نــــوري كاتــــالیزوري زنــــينوكاتــــالیزوري ماننــــد فراینــــد از

ننده مـورد توجـه   و امیدوارك جدیدداي تصفیه به عنوان یکي از روش

نـادمگن یـ     نـوري  زني كاتـالیزوري نوبسیاري قرار گرفته است. از

 تركیبي براي دستیابي به با ترین عملکرد رادیکال دیدروكسیل روش

داي آلي تر آ یندهتر و تخری  سریعو داشتن خاصیت اكسیداني قوي

زیـادي  داي متغیراساساً به  زوري نوريكارآیي فرایند كاتالی (.7)است 

. ایـن شـرایط   طول موج و شدت نور بستگي دارد ،مانند نوع كاتالیزور

كه بتوانـد شـکاف بانـد كاتـالیزور را فعـال كنـد تـا         باید طوري باشد

. تركی  فراینـد  (9دا صورت گیرد )و تخری  آ یندهتشکیل رادیکال 

و نور باعث افزایش كارآیي شده و به طـور   زور نوريبا كاتالی زني ازون

زنـي  نودر فرایند از (.۴) دددل توجهي زمان واكنش را كادش ميقاب

ن رخ و، دـر دو واكـنش مسـتقیم و غیرمسـتقیم از    زوري نـوري كاتالی

توانـد  مـي ن ومسـتقیم، از  زنـي  در فراینـد ازون  ،ددد. علاوه براینمي

داي دیدروكسیل را از طریق تشکیل رادیکـال ازونیـد تولیـد    رادیکال

 ـتفاده از كاتالیزوردـایي كـه بـا نـور مر    اس ،كند. در این بین ي فعـال  ئ

دلیل دزینـه كمتـر از    به UV شوند در مقایسه با كاتالیزورداي نورمي

مطالعاتي كه پیش از این انجـام شـده    .(9) ادمیت زیادي برخوردارند

زني كاتالیزوري نوري براي حذف مواد رنگـزا  ددد روش ازونمينشان 

 (. 7، 15بسیار كارامد بوده است )

در فرایندداي صنعتي عوامل متعددي وجود دارند كه دـر كـدام   

روي مشخصات فرایند تأثیرگذار باشند. در این تحقیق ممکن است بر 

 .شـود ميدا و سطوح مختلف بررسي متغیربه منظور افزایش كارایي، 

 ياضیو ر يآمار يدااز روش يا، مجموعهRSM1 ایروش سطح پاسخ 

دـا اسـت. در   شیتعـداد آزمـا   نیبا كمتر يتجرب يدامدل جادیا يبرا

( است كـه  يخروج ریپاسخ )متغ يسازنهیبه ، ددفسطح پاسخ روش

 .(11است )( يورود يداریمستقل )متغ دايریمتغ تحت تاثیر

 زنـي كاتـالیزوري  نوپیشرفته از ایشدر این تحقیق، از روش اكس

اسـتفاده   به عنوان مدل 11۱اسید بلو  زايرنگ ماده براي حذف نوري

 كـه  آزو اسـت   ی ـد يونیآن از نوع 11۱رنگزاي اسید بلو  شده است.

 زنـي نواز از مزایـاي روش  است. قابل مشادده 1در شکل آن ساختار 

، سهولت اجرا، مدت زمان واكنش كـم، غیـر سـمي    نوري كاتالیزوري

ــابي   ــایي بازی بــودن واكنشــگردا، ملاحظــات اقتصــادي مناســ ، توان

 باشـد مـي  ،ایجاد لجن كه با مشکل دفع دمراه اسـت كاتالیزور و عدم 

(7).  

 

 
 

 .11۱رنگزاي اسیدبلو  ماده ساختار شیمیایي: 1شکل 

Figure 1: Chemical structure of Acid Blue 113 dye. 

 

                                                                 
1- Response Surface Methodology 
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بـه   MgO/MoS3O2Fe/2 جزیـي نانوكاتـالیزور سـه  در این مطالعه، 

زني بـراي اولـین بـار    نوو كاتالیزور براي از نوري عنوان ی  كاتالیزور

دـاي  ، از محلـول 11۱بلو  اسیدزاي رنگماده ساخته شد و براي حذف 

در . مورد استفاده قـرار گرفـت   نوري زني كاتالیزورينوآبي با روش از

 نـوري  ن زنـي كاتـالیزوري  وازاین مطالعه فرض بر این بوده است كـه  

آلي را به طور موثري  زايرنگماده  ،نادمگن با نانوكاتالیزورساخته شده

حذف ماده رنگـزا  اثر عوامل موثر بر دمچنین . كندمي از پساب حذف

قـرار   يمـورد بررس ـ  1کنبن-توسط روش سطح پاسخ با طراحي باك 

دـاي طراحـي   بنکن نسبت به سایر روش-گرفت. روش طراحي باك 

رونـد داراي كـارایي   مـي بـه كـار    روش سطح پاسخآزمایش كه براي 

 (. 12با تري است )
 

 ـ بخش تجربی2
 MgO/MoS3O2Fe/2ـ سنتز نانوکامپوزیت 1ـ2

 براي تنظـیم لیتر آب مقطر حل شد. میلي 95گرم نیترات آدن در  ۹27

pH  درصـد بـه محلـول اضـافه شـد. سـپ         2۴آمونیاک  ،۴ درمحلول

منتقـل  اتـوكلاو  زده شده و به داخل ی  دمدقیقه  25محلول به مدت 

 گـراد درجـه سـانتي   75آون با دمـاي  ساعت در  ۴شد. اتوكلاو به مدت 

و با اتانل و آب  صاف شدهكاغذ صافي  باقرار داده شد. بعد از آن محلول 

سـاعت در آون قـرار داده    9مـدت  به  محصولمقطر شستشو داده شد. 

  .(1۱)سنتر شد  3O2Fe شد تا كاملا خش  گردد. بدین ترتی  نانو ذره
لیتر آب مقطر حل شد و بـه  میلي 25گرم سولفات منیزیم در  522

گـرم دماتیـت    525۴ بـه ایـن محلـول،   زده شـد.  دقیقـه دـم   25مدت 

(3O2Fe ) .براي تنظـیم اضافه شد pH   آمونیـاک اضـافه   11 درمحلـول ،

شد. رسوب حاصـل بـه لولـه آزمـایش منتقـل و بـا آب مقطـر و اتانـل         

در آون  ، محصولدقیقه سانتریفیوژ شد. در نهایت ۴شستشو و به مدت 

ساعت قرار داده شد. در مرحله بعد رسوبات خشـ  شـده    12به مدت 

 گــراددرجــه ســانتي ۹7۴داخــل كــوره بــا دمــاي  MgOتولیــد  بــراي

گراد به مدت درجه سانتي 655اعت و پ  از آن در دماي س 1به مدت 

دقیقــه جهــت تکلــی  قــرار داده شــد. بــدین ترتیــ  نــانو         ۱5

گـرم   5276گرم آمونیم مولیبـدات و   52۱۴سنتر شد.  MgO/3O2Fe ذره

لیتر آب مقطر حل شد . سـپ   میلي 25تیواوره وزن شد و دو ماده در 

به آن اضافه شـد   MgO3O2Fe/گرم كامپوزیت سنتز شده  5252۴مقدار 

دقیقه دم زده شد. در مرحله بعد محلـول در اتـوكلاو بـه     25و به مدت 

گراد قرار داده شد. رسوبات درجه سانتي 195ساعت در دماي  15مدت 

با آب مقطر و اتانل شستشو داده شـد و در   و حاصله، از محلول جدا شد

 تیــــكامپوز. بــــدین ترتیــــ  نانو(1۹-17) گردیــــدآون خشـــ   

2/MgO/MoS3O2eF دــاي ســنتر شــد. نانوكامپوزیــت حاصــله بــا روش

 (،بروكر-اسپکتروفتومتر آلفا( (FTIR) هیفور لیتبد فروسرخ يسنجفیط

                                                                 
1- Box-Behnken 

 (XRD) ک یا پرتو آزمون پراش ،(EDX) يانرژ يپراكندگ يسنجفیط

ــلیف) ــکو یم(، 19۱5 پ یـ ــ کروسـ ــ يالکترونـ    (FESEM)يروبشـ

(TESCAN MIRA-3 FEG  و میکروسکو  الکتروني عبـوري )(TEM) 

(JEM-2100 F) .شناسایي شد 
 

 ینمونه پساب رنگ سازیـ آماده2ـ2

استفاده شـد.   11۱بلو  دیاس زايرنگماده از  ي،پساب مصنوع هیته يبرا

در  رنگـزا  ماده با حل كردن گرم در لیترمیلي 2۴با غلظت  يابتدا محلول

مختلـف بـا    يدـا pHمختلـف بـا    يداشد. سپ  محلول هیته هیآب ته

آمـاده شـد.    توسط روش سـطح پاسـخ   شده يطراح آزمایشاتتوجه به 

  یدروكلرید و دیدروكسید میدس قیرق يدااز محلول pH میتنظ براي

 دیمقدار جـذب اس ـ  نیشتریمشخص شدن ب يبرا. دیاستفاده گرد دیاس

دسـتگاه   لهینانومتر به وس ـ 255-955نی، جذب در طول موج ب11۱بلو 

شد. مقدار  يریگاندازه  (Shimadzu, UV-3600)مدل  طیف سنج نوري

 .دیگرد نیینانومتر تع ۴۴۴جذب در طول موج  بیشینه
 

 ـتخر زمونآ ینمونه برا یسازآمادهـ 1ـ2  ـمـاده   بی  زایرنگ

 111بلو  دیاس

 مـاده  از محلـول  تـر یليلیم 155،  يتریليلیم 2۴5بشر   یدر  ابتدا

 ي. با توجه به طراح ـدیاضافه گرد گرم در لیترمیلي 2۴با غلظت  زارنگ

 ای دیاس  یدروكلرید قرقی محلول ، باآزمایشات به روش سطح پاسخ

ــدیم دیدروكســید ــ pH، س ــول تنظ ــاد میمحل ــد و مق ــف  ریش مختل

. دیبه محلول اضافه گرد MgO/MoS3O2Fe/2سنتز شده  تینانوكامپوز

ن وبا اسـتفاده از دسـتگاه از   نومختلف از ریمقاد، شروع واكنش يبرا

متخلخل با انـدازه   يکیبا پخش كننده سرام)آریا پاک، ایران(  ژنراتور

مطـابق بـا طراحـي    شـد.   قی ـبـه نمونـه تزر   کـرون، یم 15-1۴منافذ 

داي مختلف بودند، زدن در زمانیي كه در حال دمدانمونهآزمایشات، 

با توان  LED ي مپ تجارحاصل از  يتابش نور مرئ در داخل محفظه

بـه   قـه یدق ۴به مدت  دا. قبل از تابش، نمونهندقرار داده شد وات ۹5

ي داو مولکول زوریسطح كاتال نیواجذب ب-تعادل جذب جادیا منظور

. جذب محلول به ندزده شددم يسیزن مغناطدم به وسیله زارنگ ماده

 ۴۴۴بلو ) دیاس بیشینهدر طول موج طیف سنج نوري دستگاه  لهیوس

از محلـول   یزوركاتال يپ  از جداسازقبل از انجام آزمایش و نانومتر( 

 مـاده  درصـد حـذف  . قرار گرفـت  يریگمورد اندازه ،گریزانه لهیبه وس

 .(7) محاسبه شد 1 رابطهبا استفاده از زا رنگ
 

 =(%)   ماده رنگزاحذف 
Abs0-Abs

Abs0

  100    (1)  
 

0Abs  جذب نمونه قبل از عمل تصفیه وAbs  جذب نمونه بعد از عمل

دست ه ب نیانگیم ریسه بار تکرار شد و مقاد شیدر آزما. استتصفیه 

 مورد استفاده قرار گرفت.آمده 
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  ی نوریزوریکاتال یزننوبا روش از یپساب واقع هیتصفـ 4ـ2

در گـرم  میلـي  1۴۱9برابـر بـا   COD با  يپساب صنعت تریليلیم 155

 يدست آمـده بـرا  ه ب نهیبه طیداخل بشر قرار داده شد و در شرا لیتر

میـزان   قـرار گرفـت.   هیمـورد تصـف   11۱ بلو دیاس زايرنگماده حذف 

COD  ــفیه ــد از تص ــور  بع ــتفاده از راكت ــا اس ــات   ب ــم دي كروم دض

  یــدرصــد تخر زانیــو م گیــريانــدازه (DRB HACH -200مــدل)

 .محاسبه شد

 

 زنـی کاتـالیزوری  ازون فرایند یسازهنیو به یشآزما ـ طراحی5ـ2

 با روش سطح پاسخنوری 

آزمایش بـا   26، (BBD) بنکن -طراحي آزمایشات باك با استفاده از 

دقیقه(،  ۴-۱5(، زمان )محدوده 2-۴)محدوده  pHشامل  متغیر چهار

گرم بـر لیتـر    5-52۹) گرم( و مقدار ازونمیلي 1-25ر )كاتالیزو قدارم

 افـزار نـرم فراینـد از  سـازي  براي بهینـه . نظر گرفته شد. بر ساعت( در

 داي مختلفا بررسي مدلشد. ب استفاده 6/5/6نسخه  اكسپرت نیزاید

شـبه درجـه   ی  مدل در نهایت ، تا درجه سومخطي  دايشامل مدل

براي انتخاب شد.  انتخاب پاسخبراي بررسي اثر متغیردا بر روي  سوم

پاسـخ  سازي . بهینهشداستفاده  1واریان  روش آنالیز مدل مناس  از

ارزش  كـه  يآزمایش ـ افزار انجـام شـد.  تابع مطلوبیت نرم با استفاده از

 گردیـد  بهینـه انتخـاب   شـرایط به عنـوان  بود  1 آن برابر با مطلوبیت

(19). 

 

 ـ مطالعات سینتیکی6ـ2
سازي و طراحـي  بزرگ به منظورواكنش  ي براي ی سازي سینتیکمدل

سـازي سـینتیکي واكـنش    در این پژودش، مـدل . شودميانجام راكتور 

 ي نـوري زوریكاتال ين زنوازبا روش  يآب يدااز محلول زارنگ ماده حذف

 مورد بررسي و مطالعه قـرار گرفـت.   با نانوكاتالیزور سه جزیي تهیه شده

دـاي  از پنج نوع مدل سینتیکي كه معمـو  در واكـنش   در این مطالعه،

 استفاده شد. ،شوندميري نوري به كار برده تخری  كاتالیزو
 

 مدل مرتبه اول
 

(2) ln (
C

C0

) = − kt 
 

 دوممدل مرتبه 
 

(۱) 1

C
 −

1

C0

= kt 
 

 مدل شبه مرتبه اول
 

(۹) ln(C-C0) = - ln C-kt 
 

                                                                 
1- ANOVA 

 مدل شبه مرتبه دوم
 

(۴) t

C
 =

t

C0
-

1

kC2
 

 مدل نفوذ پارابولی  
 

(6) (1-Ct/C0)

t
 =kt-1/2+α 

 
 

به ترتی  غلظت  tCو  0C ثابت سرعت واكنش و Kدا در این مدل

 .(25-1۴)دستند  tاولیه و غلظت در زمان 
 

 ـ نتایج و بحث1
 MgO/MoS3O2Fe/2ـ شناسایی نانوکامپوزیت 1ـ1

و  MgO/MoS3O2Fe/2ســنتز شــده ي دــانانوكامپوزیــت IR-FTطیــف 

/MgO3O2Fe  ــکل ــادده   2در ش ــل مش ــو    قاب ــف مرب ــت. در طی  اس

 جــذبي هــادر شــده در قلــه ،خــالص MgO 3O2Fe/بــه نانوكامپوزیــت
1-cm ۹65  خمشـي  ارتعـاش  كـنش مربـو  بـه بـردم   به ترتی   56۴و 

Fe-O-Fe  كششي وFe-O  در طیـف   قله. این (21) باشدميدر دماتیت

IR-FT 2 نانوكامپوزیت/MgO/MoS3O2Fe  1در ناحیه-cm۹65   مشـادده

در طیف مربو  بـه   7۴۹و  cm ۴۴5-1هادر شده در ناحیه  دايقلهشد. 

 ــMgO/MoS3O2Fe/2تـایي  نانوكامپوزیـت ســه  د   ، ارتعــاش كششـي پیون

S -Mo  1داي مشادده شـده در  ددد. پی ميرا نشان-cm ۹۹7 ،9۴۹  و

و  cm ۱۹۱5-1قله قـوي در ناحیـه     .(22)است  MgOمربو  به  1۹55

كششي و خمشـي   اتبه ارتعاش cm 16۱5-1 در محدوده  موجود قلهنیز 

كـه در   اسـت سطحي مربو   دیدروكسیلداي داي آب و گروهولمولک

 .(2۱، 2۹) اندطیف در دو تركی  سنتز شده هادر شده

با استفاده از پراش  MgO3O2Fe/ابتدا ساختار بلوري نانوكاتالیزور 

( نشـان  a۱طور كه در شکل )( شناسایي شد. دمانXRDپرتو ایک  )

، ۱۱2۹5°، 2۹2۹9°زوایـاي داي هادر شـده در  داده شده است، پی 

مربــو  بــه صــفحات  6۹25۴°و °۴۹2۱5، °۹۴275،  °۹121، °۱۴291

ــان ۱55( و )116(، )52۹(، )11۱(، ) 115(، )15۹(، )512) ( نشــــ

، ۹۱212، ۱7211 در دـاي هـادر شـده   و پیـ   3O2Feددنـده وجـود   

(،  225(، )255(، )111مربو  به صـفحات )  7927۴، 7۹2۴5، 6226۴

 .(2۴،26)دارد   MgO ه د لت بر وجود( ك222( و )۱11)

بـا اسـتفاده از    MgO/MoS3O2Fe/2ساختار بلـوري نانوكاتـالیزور   

( نشـان  b۱طور كـه در شـکل )  پراش پرتو ایک  شناسایي شد. دمان

 مقـادیر  در 2MoSقله داي پراكندگي پهن مربو  به داده شده است، 

θ2 ترتیـ   بـه  كه شودمي مشادده ۴7279° ،۱227۱° ،1۱2۹۴° برابر 

است كه نشـان    (115( و )155( و )552)مربو  به صفحات انعکاس 

. قله دـاي هـادر شـده در زوایـاي     (27)باشد مي 2MoS ددنده وجود

( نشـان ددنـده   115( و )11۱مربو  به صفحات ) ۱۴291°و  °۹121

مربـو  بـه    6226۴و  ۹۱212در  و قله هادر شـده  3O2Fe (29)وجود 
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. دـی   (2۹)دارد  MgO كه د لت بر وجـود ( 225( و )255صفحات )

 نوع فاز دیگر یا ناخالصي مشادده نشد.

ــن  ــق،در ای ــي  تحقی ــرون روبش ــکو  الکت و  (SEM) از میکروس

بررســـي بـــه منظـــور  (TEM)میکروســـکو  الکترونـــي عبـــوري 

ــت ــي نانوریخ ــتشناس ــده و   MgO/MoS3O2Fe/2 كامپوزی ــنتز ش س

ویر اتص ـ ۹شکل ه است. در استفاده شد دمچنین تخمین اندازه ذرات

SEM 2 نانوذرات/MgO/MoS3O2Fe داي مختلف آمده نمایيدر بزرگ

شود، نانوكامپوزیت سنتز شده ميطور كه در تصاویر دیده است. دمان

را احاطـه   MgO3O2Fe/، نانوذرات 2MoSنانوصفحات . گل مانند است

 قابل مشادده است. TEMكنند كه در تصاویر مي
 

 

 
 .سنتز شده در این مطالعه MoSMgO/3O2Fe/2 ذراتنانو( bو) MgO3O2Fe/ ذراتنانوIR-FT (a )طیف  :2 شکل 

Figure 2: FT-IR spectra of (a) Fe2O3/MgO, and (b) Fe2O3/MgO/MoS2 nanoparticles synthesized in this study. 

 

(a) 

(b) 
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 .2/MgO/MoS3O2Fe( bو ) MgO3O2Fe/( aالگوي پراش پرتو ایک  نانوكاتالیزور ) :1شکل 

Figure 3: X-ray diffraction pattern of (a) Fe2O3/MgO and (b) Fe2O3/MgO/MoS2 nanocatalyst. 

 

(b) 

(a) 
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 .ي مختلفدانمایيدر بزرگ MgO/MoS3O2Fe/2 سنتز شده نانو ذرات SEMویر اتص : 4شکل 

Figure 4: SEM images of the synthesized Fe2O3/MgO/MoS2 nanoparticles with different magnifications. 

 

 
 .MgO/MoS3O2Fe/2 نانوكاتالیزور سنتز شده EDXآنالیز : 5شکل 

Figure 5: EDX analysis of the synthesized Fe2O3/MgO/MoS2 nanocatalyst. 

 

 

به منظـور دسـتیابي بـه اطلاعـات مربـو  بـه عناصـر         EDXآنالیز 

 Mo ،S ،Fe ،Mgانجام شدكه وجود عناصر  MgO/MoS3O2Fe/2 تركی 

. عـدم وجـود   شودميمشادده  ۴در این تركی  به وضوح در شکل  O و

ــده  ــان ددنـ ــف، نشـ ــر در طیـ ــایر عناصـ ــه سـ ــا ي قلـ ــوخ بـ  خلـ

 2/MgO/MoS3O2Fe  استساخته شده در این مطالعه. 

، 2MoS از نــانو صـفحات ســنتز شـده    TEMیراوتصــ ،6ر شـکل  د

 ســنتز شــده  تیــو نانوكامپوز MgO3O2Fe/نانوكامپوزیــت دوتــایي  

بـا توجـه بـه     مشـادده كـرد.   تـوان مـي را  MgO/MoS3O2Fe/2 تایيسه

. ذرات كروي شکل استمورد تایید  2MoSاي بودن تصاویر حاصل، ورقه

/MgO3O2Fe  2و نانوصــفحاتMoS  در تصــاویرTEM  شــودمــيدیــده .
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 MgO3O2Fe/، نـانوذرات  2MoSنانوصـفحات  طور كه قبلا ذكر شد دمان

 در 2MoS نانوصـفحات  كـه  دددمي نشان تصاویر این كنند.ميرا احاطه 

 ذرات نـانو  تجمـع  توانندمي و اندنرفته بین از نانوكامپوزیت سنتز دنگام

/MgO3O2Fe را نانوكامپوزیـت  كاتـالیزوري  عملکـرد  و ددنـد  كادش را 

 .دددمي افزایش

 

حذف ماده رنگـزا در فراینـد    سازی و آنالیز آماریـ مدل2ـ1

 ی نوریزوریکاتال یزننواز
 دـا نشـان  واریـان  مـدل   آنـالیز  و مختلـف  دايمدل با داتطابق داده

كه مدل درجه دوم با معادله زیر، بهترین مدل براي توصـیف   دددمي

 است.حذف ماده رنگزا 

 9.50A +19.38 B -0.50 C- 81.88+ = درصـد حـذف مـاده رنگـزا    

+34.00 D -25.25 AB -8.75 AC +8.50 AD +9.50 BC -13.53 B2 

-20.53 D2 -18.62 A2B                        )۹( 
 

، زمان، مقدار كاتالیزور و pHبه ترتی  D و  ،A ،B ،Cكه در آن 

دست آمـده    ( مدل به2Rشدت جریان ازون است.  ضری  رگرسیون )

 باشـد. دار ميمعنيدرصد  ۴۴بوده و مدل در سطح اطمینان  52۴7۹6

نشان ددنده این است كه این مدل بـه   با  رگرسیون با مقدار ضری 

 بـین  واقعـي  رابطـه  بیـان  تواند برايميدا تطابق دارد و خوبي با داده

داي تجربي و پیشگویي تطابق پاسخمورد استفاده قرار گیرد.  متغیردا

 آمده است. 7شده با مدل در شکل 

 

   
                           (a(                                                                                                     )b) 

 
 (c) 

 MgO/MoS3O2Fe/2( نانوكامپوزیت سنتز شده cو ) MgO3O2Fe/سنتز شده  ذراتنانو 2MoS ( ،b ) صفحات سنتز شدهنانو  TEM (a )ویر اتص :6شکل 

Figure 6: TEM images of the synthesized (a) MoS2 nanosheets, (b) Fe2O3/MgO nanoparticles and (c) Fe2O3/MgO/MoS2 nanocomposite. 
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 .يزوریفوتوكاتال يازن زن فراینددر  ي تجربي و پیشگویي شده توسط مدلدانمودار تطابق پاسخ :7شکل

Figure 7: Correlation diagram of the experimental responses and responses predicted by the model in the photocatalytic ozonation process. 

 

اسـید  ـ تاثیر متغیرهای واکنش برای حذف ماده رنگزای 1ـ1

 طی فرایند ازون زنی کاتالیزوری نوری 111بلو 

در  ن دوسـتي الکتـرو  میرا با حمله مستق يآل يداندهیتواند آ مين واز

pH کـال یراد لیتشک قیاز طر میرمستقیبا حمله غ یا ي وخنث ای يدیاس 

 زنـي نوفراینـد از  يرو برا نیاز ا. كند هیتجز یيایقل pHدر  لیدروكسید

نمودار سـه بعـدي    9شکل . (29) شود نهیبه دیبا pH، یزوري نوريكاتال

و زمان ازون زني/ تـابش را روي حـذف مـاده رنگـزاي      pHاثر دم زمان 

ددد. بیشترین میزان حذف ماده رنگزا در زماني مينشان  11۱اسید بلو 

بـه   ابق بـا نتـایج  مطشود.  مياسیدي حاصل  pHدقیقه و  2۱بیشتر از 

بـه میـزان قابـل     زارنگ ـمـاده  ، كارایي حـذف   pH، با افزایشدست آمده

 pH طوري كه بیشـترین میـزان حـذف در   كادش یافت، به ملاحظه اي

تعامـل   لی ـتوانـد بـه دل  مـي  دهی ـپد ن. ای ـمشـادده شـد   ۱27۴ تا 2برابر

سـطح  باشـد.   یزور نوريو بار سطح كاتال ماده رنگزا نیب  یالکترواستات

تحـت شـرایط    اماكند، ميپیدا بار مثبت  يدیاس طیتحت شرا زوریكاتال

آنیـوني   11۱ كه ماده رنگزاي اسـید بلـو   آنجایياز  دارد. يبار منف بازي

 زارنگ ـ ، در محیط اسیدي مـاده دارد يبار منفي دیدر محلول اس و است

در محلـول   یـي زدا، رنـ  نیبنـابرا شـود.  ميجذب  كاتالیزورسطح  يرو

كـادش   زارنگ ـمـاده   تجزیـه ، خنثـي  pHدر خوادد بود. مؤثرتر  يدیاس

 كاتـالیزور سـطح   يبر رو يبار منفبا  زارنگي ماده دامولکول رایز یابدمي

 <7pHدر  لیدروكس ـید يدـا کـال یبه عـلاوه راد  .(29) شودمينجذب 

با   يداpHدر  شوديباعث م ، در نتیجهدارند يكمتر سایشياك تیفعال

تر، اثر زمان بیشتر داي پایینpH در  .(2۴) كمتر باشدماده رنگزا حذف 

 pHدقیقـه در   ۱5دقیقه بـه   ۴قابل توجه بوده است. با افزایش زمان از 

  درصـد افـزایش یافتـه اسـت.     ۴5درصد تخری  حـدود   ۱27۴ تا 2برابر

اسـیدي و در  pH ددد كه بیشـترین درصـد تخریـ  در    مينتایج نشان 

 تـا  2بهینه در محـدوده   pHگیرد و زمان ازون زني/تابش با  صورت مي

 .استدقیقه  2۴و در زمان  ۱27۴

و مقدار كاتالیزور روي حذف رنگزاي  pHاثر دم زمان  ۴در شکل 

باعـث   الیزوركات ـمقـدار   شیافزا داده شده است. نشان 11۱اسید بلو 

، دمـانطور كـه در شـکل    قتیدر حق .شودميواكنش  یيكارآ شیافزا

با افزایش مقدار كاتالیزور بـازده حـذف مـاده رنگـزا      شودميمشادده 

 ،شیافـزا  جهیدر نتاست كه  لیدل نیبه ا شیافزایابد. این ميافزایش 

یزور نوري، فعال واكنش در سطح كاتال يدامکانتعداد  وسطح  میزان

حـذف   تی ـقابل شده و دیتول يشتریب لیدروكسید يداکالیرادتعداد 

در  زوریغلظـت كاتـال   زیادشدنبا  .(2۴) است افتهی شیافزا زارنگماده 

pH دددميبیشترین راندمان حذف را از خود نشان  زوری، كاتالاسیدي 

مـاده    تخری ـ درصـد  pH، ۴22۱=2دقیقـه در  172۴ محلول پ  ازو 

 ددد.ميرا از خود نشان  یزوري نوريكاتالزني نوازرنگزا طي فرایند 

و مقـدار ازون روي حـذف مـاده     pHاثر دـم زمـان    15در شکل 

نشان داده شده است. با افزایش غلظت ازون تا  11۱رنگزاي اسید بلو 

یابد. این امـر  ميگرم بر لیتر بر ساعت، حذف ماده رنگزا افزایش  52۱

داي دیدروكسیل تولید شده است. در افزایش میزان رادیکال به دلیل

شود. در مقادیر با تر از این مقـدار  مياین شرایط بازده حذف بیشینه 

در دسـترس   يداي ماده رنگزابهینه ازون )حد اشباع(، تعداد مولکول

بـه عـلاوه بـا     .داي دیدروكسیل كافي نیستندبراي واكنش با رادیکال

 و شــده تجزیــه آب و اكســیژن بــه مــاده ایــن ون،غلظــت از افــزایش

واكـنش   یکدیگر با نیز دیدروكسیل ایجاد شده يدادمچنین رادیکال

 يدـا رادیکال ازون باعث كادش حد از بیش حضور بنابراین. ددندمي

 تـا  2برابـر  pHبا ترین میـزان حـذف در    .(۱5) شودمي دیدروكسیل

 ازون حاصل شده است.گرم بر لیتر بر ساعت 52۱و میزان  ۱27۴
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  .ازن زني فوتوكاتالیزوري فرایندطي  11۱بر روي حذف رنگزاي اسید بلو  pHبعدي اثر متقابل فاكتورداي زمان و نمودار سه :8شکل 

Figure 8: 3D diagram of the interaction effect of time and pH factors on the removal of Acid Blue 113 dye during the photocatalytic ozonation 

process.  

 

 
  .فوتوكاتالیزوريازن زني طي فرایند  11۱بر روي حذف رنگزاي اسید بلو  و مقدار كاتالیزور pHبعدي اثر متقابل نمودار سه : 9شکل 

Figure 9: 3D diagram of the interaction effect of pH and catalyst amount on the removal of Acid Blue 113 dye during the photocatalytic ozonation 

process. 

 

 
 طي فرایند ازون زني كاتالیزوري نوري. 11۱و مقدار ازون بر روي حذف رنگزاي اسید بلو   pHنمودار سه بعدي اثر متقابل  :11شکل 

Figure 10: 3D diagram of the interaction of pH and ozone dosage on the removal of Acid Blue 113 dye during the photocatalytic ozonation process. 
 

 

 



 ...با استفاده از نانوکاتالیزور برپایه  111حذف موثر رنگزای اسیدبلو / و همكاران نادیا گریوانی 771

141-124، 2(1041) 11/ علوم و فناوری رنگ علمینشریه  

، اثر متقابل زمان و مقدار كاتالیزور بـر حـذف رنگـزاي    11در شکل 

 متغیردـاي  ترینمهم از یکي نزما .نشان داده شده است 11۱اسید بلو 

 شیافـزا افزایش زمان تمـاس باعـث    است. اكسایش فرایندداي بر موثر

. در (۱5)شـود  مي لیدروكسید يداکالیراد عیسر هیتجزو ن واز میزان

 يتـوجه به طور مداوم و بـه طـور قابـل   رنگزا ماده حذف  یي، كارآجهینت

 درصـد تخریـ  مـاده    شودمي یابد. در این مطالعه، مشاددهميافزایش 

یابـد. براسـاس نتـایج حاصـل، در     مـي رنگزا بـا افـزایش زمـان افـزایش     

 بادا آن تماس داي آزاد وداي با  فرصت كافي براي تولید رادیکالزمان

بـازده   داي ماده رنگزا وجود دارد كه ایـن امـر موجـ  افـزایش    مولکول

بـه   قـه یدق 2۴زمان تـا   شیبا افزا ماده رنگزا فبازده حذ شود.ميحذف 

رسد و درصد حذف ماده رنگـزا بعـد از زمـان    ميبیشترین مقدار ممکن 

ماند، به دلیل اینکه پ  از آن،  تمام مـاده رنگـزا حـذف    ميبهینه ثابت 

مطـابق نتـایج،    .رسـد مـي شده و واكنش تخری  ماده رنگـزا بـه اتمـام    

گـرم كاتـالیزور بـه دسـت     میلـي  25با افزودن  ماده رنگزابیشینه حذف 

داي آزاد افزایش با افزایش مقدار كاتالیزور، میزان تولید رادیکالآید. مي

پیدا كرده و در نتیجه میزان مکان داي فعال براي انجام واكنش تخری  

دقیقـه و   2۴یابد. در نتیجه بیشترین بازده حـذف در زمـان   ميافزایش 

 شود.ميگرم مشادده میلي 25میزان كاتالیزور 

 

 ررسی پایداری و استفاده مجدد از نانوکاتالیزورـ ب4ـ1

ترین شاخصه كاتالیزوردا بـراي   فعالیت كاتالیزوري و پایداري با  از مهم

زني كاتالیزوري نوري است. براي اثبات پایـداري  استفاده در فرایند ازون

بـار   9ماده رنگـزا،   ، آزمایش تخری  MgO/MoS3O2Fe/2نانوكامپوزیت 

گرم در لیتـر  میلي 522، شدت جریان ازون pH= 2227در شرایط بهینه )

انجـام   گـرم( میلي 92۴6دقیقه و مقدار نانوكاتالیزور  26در ساعت، زمان 

پ  از در آزمایش، كاتالیزور توسـط گریزانـه جداسـازي و پـ  از     شد. 

سـاعت   1گراد به مدت درجه سانتي 75شستشو با اتانل و آب در دماي 

در آون خش  شد. سپ  كاتـالیزور خشـ  شـده در آزمـایش بعـدي      

در  MgO/MoS3O2Fe/2نانوكامپوزیت مجددا استفاده شد. فعالیت با ي 

پایداري شیمیایي و قابلیت استفاده مجـدد  آزمایش، نشان ددنده  9این 

. پ  از دشتمین بار اسـتفاده از نانوكاتـالیزور، میـزان تخریـ      استآن 

قابلیـت اسـتفاده مجـدد     12درصـد شـد. شـکل     ۴2ماده رنگـزا برابـر   

 ددد.  ميبار آزمایش نشان  9را طي   MgO/MoS3O2Fe/2ازكاتالیزور 
 

مـاده  حـذف   تلفهای مخو مقایسه روشـ شرایط بهینه 5ـ1

 رنگزا

افزار، شرایط بهینه از متغیردـا بـراي حصـول بـا ترین     با استفاده از نرم

ترین  كم در ازون جریان میزان تخری  ماده رنگزا پیش بیني شد. مقدار

دا دزینه افزایش به منجر ازون دوز افزایش كه آنجا شد. از تنظیم مقدار

شود، در نتیجـه شـرایط بهینـه بـراي مصـرف ازون مشـخص شـد.        مي

دمچنین براي كادش دزینه، میزان كاتالیزور در مقـدار كمینـه تنظـیم    

درصد بـه وسـیله نانوكامپوزیـت     ۴۴2۱، ماده رنگزاشد. بیشترین حذف 

2/MgO/MoS3O2Fe  گـرم كاتـالیزور،   میلـي  926تحت شرایطpH   برابـر

بیني شد. در این شـرایط، مقـدار تجربـي    شدقیقه پی 26و زمان  2227

 درصد بود.  155دست آمده برابر با به
 522، شـدت جریـان ازون   pH=2227) شده تعیین بهینه شرایط در

گـرم و زمـان   میلي 926گرم در لیتر در ساعت ، مقدار نانوكاتالیزور میلي

گـرم در لیتـر از اسـید بلـو     میلـي  255غلظت با محلول ی دقیقه(،  26

زني بطـور مجـزا و روش تركیبـي    كاتالیز نوري و ازون يداروش با 11۱

داد كـه در   زني/كاتالیزنوري مورد تصفیه قرار گرفـت. نتـایج نشـان   ازون

ــا ازون  ــه ب ــت   مقایس ــور نانوكامپوزی ــوري در حض ــالیزوري ن ــي كات  زن

2/MgO/MoS3O2Fe داي مجزا از بازده كمتري برخوردار دستند ، روش

 اثر دلیل به تركیبي در سیستم ماده رنگزا حذف با تر ه(. بازد1۱)شکل 

 شـرایط  در زنـي ازون و كاتالیزوري نوري اكسایش سیستم دو افزایيدم

 .است بهینه

 

 
  .ازن زني فوتوكاتالیزوري فرایندطي  11۱بر روي حذف رنگزاي اسید بلو  بعدي اثر متقابل زمان و مقدار كاتالیزورنمودار سه :11شکل 

Figure 11: 3D diagram of the interaction of time and catalyst amount on the removal of Acid Blue 113 dye during the photocatalytic ozonation 
process. 

 

 



 771 ...با استفاده از نانوکاتالیزور برپایه  111حذف موثر رنگزای اسیدبلو / و همكاران نادیا گریوانی

141-124، 2(1041) 11/ علوم و فناوری رنگعلمی نشریه  

 واقعی نوری بر روی پساب کاتالیزوری زنیـ ازون6ـ1
 گـرم در لیتـر   میلي 1۴۱9برابر با  COD با واقعي نساجي پساب تصفیه

، pH= 2227)بهینـه   شرایط در ي نوريزوریكاتال ين زنواز فرایند توسط

ساعت ، مقدار نانوكاتالیزور  گرم در لیتر درمیلي 522شدت جریان ازون 

 درصـد  ۹2 شرایط، این در شد. انجام دقیقه( 26گرم و زمان میلي 92۴6

 در پیشـنهادي  روش كـارایي  افـزایش  بـراي . شـد  حاصل COD كادش

 نیـاز  مورد فرایند سازيبهینه مواد رنگزا، حاوي واقعي دايپساب تصفیه

 به منجر است ممکن ازون دوز و كاتالیزور با تر مقادیر از استفاده. است

 گزینـه  یـ   عنوان به تواندمي دمچنین سیستم این. شود بهتر عملکرد

 صـنعتي  يدـا پساب از آلي يداآ ینده حذف براي تصفیه از بعد یا قبل

 .شود استفاده

 

 
 .بار آزمایش 9طي   MgO/MoS3O2Fe/2قابلیت استفاده مجدد از كاتالیزور  :12شکل 

Figure 12: Reusability of Fe2O3/MgO/MoS2 catalyst during 8 cycles of experiments. 

 

 
 

 .11۱مقایسه روشهاي مختلف براي حذف اسید بلو : 11شکل 
Figure 13: Comparison of different methods in the removal of Acid Blue 113. 
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 حذف رنگ فرایندسازی سینتیکی مدلـ 7ـ1
داي سینتیکي ابزار مناسبي براي طراحي راكتورداي كاتالیزوري مدل

نوري در مقیـاس نیمـه صـنعتي یـا صـنعتي دسـتند. بـراي بررسـي         

، MgO/MoS3O2Fe/2سازوكار حذف ماده رنگزا با استفاده از كاتالیزور 

پنج نوع مدل سینتیکي )مرتبه اول، مرتبه دوم، شبه مرتبه اول، شبه 

(. در 1۴-25)مرتبه دوم و مدل نفوذ پارابولی ( بـه كـار گرفتـه شـد     

( آمـده  2Rداي مورد استفاده و ضرای  تعیین مربوطه )مدل 1۹شکل 

 است.

توان دریافت كه روند تخری  رنـ  روي  مياز نمودارداي حاصله 

با استفاده از مدل درجه اول  MgO/MoS3O2Fe/2مپوزیت ذرات نانوكا

سـینتی   تواند توصـیف شـود.   ميو مدل نفوذ پارابولی  با دقت زیاد 

ددنـد كـه مرحلـه    مـي نشـان   نفوذ پارابولیـ  مرتبه اول و دمچنین 

ي رنـ   دامحدود كننده سرعت )انتقال الکترون( توسط نفوذ مولکول

كنتـرل   MgO/MoS3O2Fe/2 سـطح  ي فعال دردااز محلول به جایگاه

 .(۱2-۱1)شود مي

 

 

( شبه مرتبه دوم d( شبه مرتبه اول c( مرتبه دوم b( مرتبه اول MgO/MoS3O2Fe a/2ي سینیتیکي براي تخری  رن  با استفاده از نانوكامپوزیت دامدل :14شکل

e نفوذ پارابولی ). 

Figure 14: Kinetic models for dye removal using Fe2O3/MgO/MoS2 nanocomposite (a) first-order, (b)second-order, (c)pseudo-first-order, (d)pseudo-

second-order, (e) parabolic diffusion models. 
 

 

(a) (b) 

(c) (d) 

(e) 
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 گیری نتیجه ـ4
 ـوفراینـد از  ق،ی ـتحق نیدر ا ي نـوري بـا اسـتفاده از    زوریكاتـال  ين زن

حـذف   يبـرا با موفقیت  MgO/MoS3O2Fe/2 سه جزیينانوكامپوزیت 

با توجـه بـه   . استفاده شد ياز محلول رنگ 11۱بلو  دیاس زايرنگماده 

كارآمـد محسـوب    اریبس ـ مـورد اسـتفاده روشـي    روش حاصل، جینتا

 ،یزورگرم كاتاليلیم 926، 2227برابر با  pHدر شرایط بهینه ) .شودمي

( كه با قهیدق 26و زمان گرم در لیتر در ساعت میلي 522غلظت ازون 

بنکن بـه دسـت آمـد،     -استفاده از روش سطح پاسخ با طراحي باك 

د. كاتالیزور سنتز شده كارایي حذف تقریبا كامل ماده رنگزا حاصل ش

و قابلیت استفاده مجدد بسیار عالي در سیسـتم كاتـالیزور/ ازون/نـور    

 سـتم یستوسـط   زارنگ ـمـاده  رانـدمان بـا تر حـذف    مرئي نشان داد. 

زني داي ازونزني كاتالیزوري نوري در مقایسه با سیستمازون يبیترك

در  سـتم یدو س یـي فزاااثر دـم  لیبه دلو كاتالیزوري نوري به تنهایي، 

ددد ازون زني كاتالیزوري نوري بـا  مينتایج نشان  است. نهیبه طیشرا

نانوكامپوزیت طراحي و سنتز شده قادر به حذف ماده رنگزا با كـارایي  

سـازي و  از مـدل  حاصل جینتاداي رنگي است. دمچنین با  از پساب

 يدـا سـتم یس يدر طراح ـ توانـد مي در این تحقیق مطالعه سینتیکي

مورد استفاده قرار  زین يآل يداندهیآ  ریحذف سا برايتصفیه پساب 

 گیرد.
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