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  چکیده:

 كاتالیزور مورد استفاده .داستفاده ش از محلول رنگی 331بلو  دیحذف رنگ اس یبرا یزوریكاتالفتو یازن زن فراينداز  ،تحفیق نيدر ا

سپس با روش  با روش هیدروترمال سنتز شد وبرای اولین بار كه  بود MgO/MoS3O2Fe/2 سه جزيینانوكامپوزيت  در فرايند،

-از روش سطح پاسخ  با طراحی آزمايش باكس برای آنالیز و بهینه سازی پارامترهای فرآيندهای مختلف مورد شناسايی قرار گرفت. 

 یبرا نهیبه شرايطبوده و  بر حذف رنگ رگذاریتأث یپارامترها یزورمقداركاتالو  pHمطالعات نشان داد كه زمان،  بنکن استفاده شد.

میلی گرم  2/4غلظت ازن  ست،یگرم كاتال یلیم pH 22/2 ،2/8 در تر،یگرم در ل یلیم 25با غلطت  یمحلول رنگ یبرا رهایمتغ نيا

 ن،يعلاوه بر ا حذف شد. پیشنهادی نديدرصد رنگ توسط فرآ 1/۴۴ بدست آمد. در اين شرايط، قهیدق 22و زمان در لیتر در ساعت، 

مپوزيت نانوكا ،جينتا مطابق .نشان داداستفاده  یچرخه متوال هشتپس از  (درصد 4/۴2) يیبالا یداريو پا بیايباز تیقابل یزورنانوكاتال

 د. مورد استفاده قرار گیرمواد رنگزا  یحاو یصنعت یپسابها هیتصف كاتالیزوری برایفتودر فرايند ازن زنی می تواند  سنتز شده

 بهینه سازی، يیسه جز تينانوکامپوز ،منیزيم اکسید، 111، اسیدبلو ازن زنی فتوکاتالیزوریكلمات كلیدی: 

Effective removal of Acid Blue 113 dye using magnesium oxide-based 

nanocatalyst in photocatalytic ozonation process 
 

Nadia Garivani, Naz Chaibakhsh*, Fatemeh Bagheri, Reyhaneh Rahimpour 
Department of Applied Chemistry, Faculty of Chemistry, University of Guilan, Rasht 41996-13776, Iran 

 

Abstract 

In this study, the 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 showed that time, pH and 

amount of the catalyst are the influencing parameters on the dye removal, and the optimal conditions for these variables for a dye 

solution with concentration of 25 mg.L-1, include pH 2.27, 8.6 mg of the catalyst, ozone concentration of 0.2 mg.L-1.h-1, at 26 min. 

Under these conditions, 99.3% of the dye was removed by the proposed process. In addition, the nanocatalyst showed high 

reusability and stability (0.92%) after eight consecutive cycles of use in the process. 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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 مقدمه

 را به همراه دارد. و اجتماعی زيادی یخسارات اقتصاد است كه ستيز طیمحكننده  ديعوامل تهد نياز مهمتر یکي منابع آب یآلودگ

واد دور ماز بین انواع مختلف آلودگی، آلودگی فیزيکی ممکن است قابل تشخیص ترين باشد. به بیان ساده، آلودگی فیزيکی ورود 

. (3) ريخته شده به محیط است. مهم ترين آلودگی های فیزيکی آب عبارتند از : رنگ، كدورت ، حرارت، شوينده ها و مواد راديواكتیو

به  یصنعت یپساب ها  هیقابل توجه در تصف عيمضر از صنا یها ندهيحجم پساب بالا و وجود رنگ ها و آلا لیبه دل ینساج عيصنا

پساب های نساجی  در صنايع نساجی منشا آلودگی آب، فرايند رنگرزی است. كاربردی ترين روش های حذف رنگ از روند. یشمار م

طبق تحقیقات انجام شده، اگرچه فرآيند لجن  .(2) های اكسیداسیون پیشرفتهعبارتند از: فرآيند لجن فعال، فرآيند غشايی، و فرآيند

 زاتیجهبه ت ازیآسان دارد ولی به دلیل ن و راهبری ، و طراحیزيستیفعال مزايايی از قبیل بازده ی بالا در حذف مواد آلی قابل تجزيه 

می دچار د ساتصفیه خانه ، مشکلات بهره برداری ، عدم توانايی در حذف تركیبات حلقوی پیچیده و مو یها نهيبالابودن هز ،یکیمکان

 اشد.می ب تکنولوژی های پیشرفته تری استفاده از در نتیجه به منظور حذف كامل اين تركیبات نیاز به (.1) محدوديت هايی است

 هیدر تصف روش های موثراز جمله  (.0) دهزينه بالا نیزمشکلات خاص خود را دارنفرايندهای غشايی نیز به دلیل پديده گرفتگی غشا و 

. در میان فرآيندهای تصفیه ی پساب، فرآيندهای اكسیداسیون پیشرفته به است شرفتهیپ ونیداسیروش اكس ،یصنعت یپساب ها

، جداسازی كاتالیزور، عدم تشکیل ی پايین ترقابلیت انجام در دما و فشار محیط، هزينه هادلیل اثربخشی زياد، سهولت عملکرد ، 

 ستمورد استفاده قرار گرفته ا آلاينده آلی از پساب های بسیاری از صنايع حذفمحصول جانبی خطرناک و واكنش سريع برای 

ند را مورد حمله قرار می دهموجود در پساب  یآل باتیترك كه لیدروكسیه یها کاليراد ايجادبا  شرفتهیپ ونیداسیاكس نديفرآ .(5)

 دیپروكس دروژنیه ریهمراه با عوامل اكسنده نظ يیمر اي UVروش با استفاده از نور  نيا در .دشو یم سريع آلاينده ها بيتخرموجب 

در میان فرآيندهای اكسیداسیون پیشرفته، استفاده از فرايندهای تصفیه  .(2) درون یم نیموجود در پساب از ب یو ازن، انواع مواد آل

عنوان يکی از روش های تصفیه مدرن و امیدواركننده مورد توجه بسیاری قرار كاتالیزوری مانند فرآيند ازن زنی فتوكاتالیزوری به 

و  یدروكسیلابی به بالاترين عملکرد راديکال هگرفته است. ازن زنی فتوكاتالیزوری ناهمگن پیشرفته يک تکنیک تركیبی برای دستی

اساساً به پارامترهای  زوریكارآيی فرايند فوتوكاتالی (.2)داشتن خاصیت اكسیدانی قوی تر و تخريب سريعتر آلاينده های آلی است 

كند  كه بتواند شکاف باند كاتالیزور را فعال . اين شرايط بايد طوری باشدطول موج و شدت نور بستگی دارد ،زيادی مانند نوع كاتالیزور

و نور باعث افزايش كارآيی شده و  زور. تركیب فرآيند ازوناسیون با فوتوكاتالی(8و تخريب آلاينده ها صورت گیرد)تا تشکیل راديکال 

ش مستقیم و غیرمستقیم ازن ، هر دو واكنزوریدر فرآيند ازن زنی فتوكاتالی (.۴) به طور قابل توجهی زمان واكنش را كاهش می دهد

رخ می دهد. علاوه براين در فرآيند ازوناسیون مستقیم، ازن می تواند راديکال های هیدروكسیل را از طريق تشکیل يک راديکال 



 

دلیل  به  UV    استفاده از كاتالیزورهايی كه با نور مريی فعال میشوند در مقايسه با كاتالیزورهای نور ،اوزونید تولید كند. در اين بین

مطالعاتی كه پیش از اين انجام شده نشان می دهد روش ازن زنی فتوكاتالیزوری برای  .(8) هزينه كمتر از اهمیت زيادی برخوردارند

 . (2، 34) حذف رنگ بسیار كارامد بوده است

تأثیرگذار باشند. در اين تحقیق روی مشخصات فرايند در فرآيندهای صنعتی عوامل متعددی وجود دارند كه هر كدام ممکن است بر 

 یآمار یاز روش ها ی،  مجموعه اRSM3 ايروش سطح پاسخ  .به منظور افزايش كارايی، پارامتر ها و سطوح مختلف بررسی می شود

 ریپاسخ )متغ یساز نهیبه ، هدفسطح پاسخ روش. در ها است شيتعداد آزما نيبا كمتر یتجرب یمدل ها جاديا یبرا یاضيو ر

 .(33) است( یورود یها ریمستقل )متغ هایریمتغ تحت تاثیر( است كه یخروج

استفاده به عنوان رنگ مدل  331در اين تحقیق، از روش اكسیداسیون پیشرفته ازن زنی فوتوكاتالیزوری برای حذف رنگ اسید بلو 

ازن زنی  از مزايای روش است. قابل مشاهده 3در شکل آن ساختار  كه آزو است ید یونیآن اين رنگ، يک رنگ شده است.

، سهولت اجرا، مدت زمان واكنش كم، غیر سمی بودن واكنشگرها، ملاحظات اقتصادی مناسب، توانايی بازيابی كاتالیزور، فوتوكاتالیزوری

  .(2) می باشد ،ه با مشکل دفع همراه استو عدم ايجاد لجن ك

ه بار ساخت به عنوان يک فوتوكاتالیزور و كاتالیزور برای ازن زنی برای اولین MgO/MoS3O2Fe/2 جزيینانوكاتالیزور سه در اين تحقیق، 

در اين مطالعه  ، از محلول های آبی با روش ازن زنی فوتوكاتالیزوری مورد استفاده قرار گرفت331اسیدبلو  شد و برای حذف رنگ

ی م رنگ آلی را به طور موثری از پساب حذف ،ازن زنی فوتوكاتالیزوری ناهمگن با نانوكاتالیزورساخته شدهكه  ه استفرض بر اين بود

روش طراحی  گرفت.قرار  یمورد بررس 2کنبن-توسط روش سطح پاسخ با طراحی باكسحذف رنگ اثر عوامل موثر بر همچنین . كند

  .(32)به كار می روند دارای كارايی بالاتری است  روش سطح پاسخبنکن نسبت به ساير روش های طراحی آزمايش كه برای -باكس

 
 331اسیدبلو  رنگشیمیايی  ساختار :1شکل 

Figure 1: Chemical structure of Acid Blue 113 dye 

 

                                                                 
3  .Response Surface Methodology 
2 . Box-Behnken 



 

 بخش تجربی

 MoSO/Mg3O2Fe/2 سنتزنانوکامپوزيت

درصد به محلول اضافه شد.  25،  آمونیاک ۴محلول به   pHمیلی لیتر آب مقطر حل شد. جهت رساندن  84گرم نیترات آهن در  2/0

درجه سانتی  24شد و درآون با دمای  ريخته اتوكلاو در.سپس محلول . دقیقه روی استیرر قرار داده شد 24سپس محلول به مدت 

سپس  با اتانول و آب مقطر شستشو داده شد.حلول از كاغذ صافی عبور داده شد و بعداز آن م ساعت  قرار داده شد. 5گراد به مدت 

  .(13) سنتر شد 3O2Fe ساعت در آون قرار داده شد تا كاملا خشک گردد. بدين ترتیب نانو ذره 8به مدت 

( 3O2Fe)گرم هماتیت  45/4دقیقه هم زده شد. سپس  24و به مدت  میلی لیتر آب مقطر حل شد 24سولفات منیزيم در گرم   2/4

آب  رسوب حاصل به لوله آزمايش منتقل شد و باسپس ، آمونیاک اضافه شد. 33محلول به   pHبه محلول اضافه شد. جهت رساندن 

ساعت جهت خشک شدن قرار داده  32در نهايت در آون به مدت  سانتريفیوژ شد. قیقهد 5و به مدت  مقطر و اتانول شستشو داده شد

از  ساعت و پس 3درجه ی سانتی گراد به مدت  025داخل كوره با دمای   MgOشد. در مرحله بعد رسوبات خشک شده جهت تولید 

سنتر  MgO/3O2Fe و ذرهنبدين ترتیب نادقیقه جهت كلسینه شدن قرار داده شد.  14درجه ی سانتی گراد به مدت  244آن در دمای 

 425/4میلی لیتر آب مقطر حل شد . سپس مقدار  24گرم تیواوره توزين شد و دو ماده در  22/4گرم آمونیوم مولیبدات و  15/4 شد.

در مرحله ی بعد محلول در اتوكلاو به مدت  دقیقه هم زده شد. 24به آن اضافه شد و به مدت  MgO3O2Fe/  شده گرم كامپوزيت سنتز

درجه ی سانتی گراد قرار داده شد. سپس رسوبات حاصله، از محلول جدا شد. با آب مقطر و اتانول شستشو  384ساعت در دمای  34

نانوكامپوزيت  .سنتر شد MgO/MoS3O2Fe/2 تيكامپوزنانوترتیب  بدين .(23-03)شد داده شد و در آون جهت خشک شدن قرار داده 

آنالیز  ،(EDX) یانرژ یپراكندگ یسنج فیط ، (بروكر-اسپکتروفتومتر آلفا(   (FTIR)هيفور ليمادون قرمز تبد یسنج فیط با روشهای حاصله

و میکروسکوپ ( TESCAN MIRA-3 FEG)   (FESEM)یروبش یالکترون کروسکوپیم ،(3814 پسیلیف) (XRD) کسياشعه ا پراش

 شناسايی شد. (JEM-2100 F) (TEM) الکترونی عبوری

 ینمونه پساب رنگ سازی آماده

در  رنگبا حل كردن   میلی گرم در لیتر 25استفاده شد. ابتدا محلول با غلظت  331بلو  دیاز رنگ اس یپساب مصنوع  ی هیته یبرا

آماده شد.  توسط روش سطح پاسخ شده یطراح نيزايدمختلف با توجه به  یها pHمختلف با  یشد. سپس محلول ها هیته هیآب ته

 . دياستفاده گرد دیاس کيدروكلریه و دیدروكسیه ميدس  قیرق یاز محلول ها pH میجهت تنظ

دستگاه  ی لهینانومتر به وس 244-844نی، جذب در طول موج ب331بلو  دیمقدار جذب اس نيشتریمشخص شدن ب یبرا

 .ديگرد نیینانومتر تع 5۴5جذب در طول موج  مميشد. مقدار ماكز یریگ اندازه  (Shimadzu, UV-3600)مدلاسپکتروفوتومتر 



 

 111بلو  دیرنگ اس بيتخر زیآنال ینمونه برا یآماده ساز

.  سپس، با توجه به دياضافه گرد میلی گرم در لیتر 25با غلظت از محلول رنگ  تریل یلیم 344،  یتریل یلیم 254بشر  کيدر  ابتدا

 تيمختلف نانوكامپوز ريشد و مقاد میمحلول تنظ pHسود،  اي دیاس کيدروكلریه قرقی محلول با، به روش سطح پاسخ آزمايشات یطراح

ا ب)آريا پاک، ايران(  شروع واكنش با استفاده از دستگاه ازن ژنراتور یسپس، برا ديبه محلول اضافه گرد MgO/MoS3O2Fe/2سنتز شده 

در ها تحت همزدن شد. نمونه  قيمختلف ازن به نمونه تزر ريمقاد کرون،یم 35-34متخلخل با اندازه منافذ  یکیكننده سرام پخش

قرار  وات 04با توان   LED یلامپ تجارحاصل از  یتابش نور مرئ ی در داخل محفظهطراحی آزمايشات  طابق بازمان های مختلف م

به رنگ  یو مولکول ها زوریسطح كاتال نیواجذب ب-تعادل جذب جاديا به منظور قهیدق 5به مدت  ها . قبل از تابش، نمونهندداده شد

 5۴5بلو ) دیدستگاه اسپکتروفتومتر در طول موج ماكزيمم  اس ی لهی. جذب محلول به وسندهمزده شد یسیهمزن مغناط وسیله

رصد د. قرار گرفت یریمورد اندازه گ ،وژیفيسانتر ی لهیاز محلول به وس زوریكاتال یپس از جداسازقبل از انجام آزمايش و نانومتر( 

 :(2) محاسبه شد ريحذف رنگ با استفاده از معادله ز

(%)   حذف رنگ =  
𝑨𝒃𝒔𝟎−𝑨𝒃𝒔

𝑨𝒃𝒔𝟎
  100         (3)                                             

0Abs  تصفیه و  عملجذب نمونه قبل ازAbs  ت بدس نیانگیم ريسه بار تکرار شد و مقاد شيهر آزما می باشد.تصفیه  عملجذب نمونه بعد از

 مورد استفاده قرار گرفت.آمده 

  یزوریفتوکاتال یبا روش ازن زن یپساب واقع هیتصف

 یبدست آمده برا نهیبه طيداخل بشر قرار داده شد و در شرا میلی گرم در لیتر 3518برابر با COD با  یپساب صنعت تریل یلیم 344

 DRB HACHمدل)هضم دی كرومات  با استفاده از راكتور بعد از تصفیه CODمیزان  .قرار گرفت هیمورد تصف 331 دبلویحذف رنگ اس

  .سبه شدمحا بيدرصد تخر زانیو م گیری شد اندازه (200-

 با روش سطح پاسخ ازن زنی فتوکاتالیزوری نديفرآ یساز نهیو به شاتيآزما طراحی

 14-5)محدوده  ، زمان(۴-2)محدوده  pHشامل  متغیر چهارآزمايش با  22، (BBD) بنکن -طراحی آزمايشات باكسبا استفاده از 

فرآيند از برای بهینه سازی . در نظر گرفته شد.گرم بر لیتر بر ساعت(  0/4-4) و دوز ازن میلی گرم( 24-3ر )كاتالیزو قدارم، دقیقه(

يک مدل در نهايت ، تا درجه سومخطی  شامل مدلهای ا بررسی مدلهای مختلفشد. ب استفاده 2/4/2نسخه  اكسپرت نيزايد نرم افزار

 (ANOVA) واريانس روش آنالیز انتخاب مدل مناسب از برایشد.  انتخاب پاسخبرای بررسی اثر متغیرها بر روی  شبه درجه سوم

به عنوان بود  3 آن برابر با ارزش مطلوبیت كه یآزمايش نرم افزار انجام شد.تابع مطلوبیت  پاسخ با استفاده از. بهینه سازی شداستفاده 



 

 .(38) گرديد انتخاببهینه  شرايط

 مطالعات سینتیکی

 سازی سینتیکیدر اين پژوهش، مدل. بزرگسازی و طراحی راكتور انجام می شود به منظورواكنش  ی برای يکمدلسازی سینتیک

قرار  مورد بررسی و مطالعه با نانوكاتالیزور سه جزيی تهیه شده یزوریفوتوكاتال یازن زنبا روش  یآب یمحلول هاواكنش حذف رنگ از 

استفاده  ،به كار برده می شوندفوتو كاتالیزوری  سینتیکی كه معمولا در واكنش های تخريبنوع مدل  پنجاز  در اين مطالعه، گرفت.

 شد.

  (2)                    مدل مرتبه اول

                                                                                                                     

   (1)دوم                    مدل مرتبه 

 

                                                                                                                                   (0)                مدل شبه مرتبه اول

   

                                                                                                                                   (5)               مدل شبه مرتبه دوم 

 

                                                                                                                 (2)        مدل نفوذ پارابولیک        

                   

 .(24-۴3) هستند tبه ترتیب غلظت اولیه و غلظت در زمان  Cو  0C وثابت سرعت واكنش  Kدر اين مدلها 

 

 نتايج و بحث

 MgO/MoS3O2Fe/2 شناسايی نانوکامپوزيت

است. در طیف مربوط به قابل مشاهده  2در شکل  MgO3O2Fe/و  MgO/MoS3O2Fe/2سنتز شده ی های نانوكامپوزيت  IR-FTطیف 

O-Fe- خمشی ارتعاش برهمکنشمربوط به به ترتیب  425و  cm 024-1پیک جذبی ظاهر شده در  ،خالص MgO 3O2Fe/نانوكامپوزيت

Fe  كششی وO-Fe  در طیف  . اين پیک(23) می باشددر هماتیتIR-FT 2  نانوكامپوزيت/MgO/MoS3O2Fe   1در ناحیه-cm024  

، MgO/MoS3O2Fe/2در طیف مربوط به نانوكامپوزيت سه تايی  250و  cm 5۴4-1ظاهر شده در ناحیه ی  های مشاهده شد. پیک

 .(22) است MgOمربوط به  3044و  cm 002  ،850-1پیک های مشاهده شده در دهد. را نشان می  S-Mo دارتعاش كششی پیون



 

 cm-1پیک قوی در ناحیه  مشاهده است. قابل نیز در طول موجهای مشابه،  MgO/MoS3O2Fe/2 پیکهای نظیر در طیف نانوكامپوزيت

 سطحی هیدروكسیلهای گروههای آب و كششی و خمشی مولکول اتبه ارتعاش cm 3214-1 در محدوده  موجودو نیز پیک   1014

 .(21- 20) ده اندكه در طیف هر دو تركیب سنتز شده ظاهر ش استمربوط 

 
 سنتز شده در اين مطالعه MoSMgO/3O2Fe/2 ذراتنانوو)ب(  MgO3O2Fe/ ذراتنانو)الف(  IR-FTطیف  :2 شکل 

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

 

الف ( -1شکل )( شناسايی شد. همانطور كه در XRDاستفاده از پراش پرتو ايکس )  MgO3O2Fe/ابتدا ساختار كريستالی نانوكاتالیزور 

مربوط   4۴/20°و 14/50°، 24/0۴°،  03/ 3°، 83/15°،  04/11°،  08/20°نشان داده شده است، پیک های ظاهر شده در زوايای

 در و پیک های ظاهر شده  3O2Fe(  نشان دهنده ی وجود 144( و )332(،  )420(، )331( ، ) 334(، )340(،  )432به صفحات )

  MgO ( كه دلالت بر وجود222(، و )133( ، ) 224( ، )244(، )333مربوط به صفحات ) 2۴/28،  ۴4/20، 2۴/22، 32/01، 33/12

 .(25-22)دارد 



 

نشان  ب(–1در شکل )با استفاده از پراش پرتو ايکس شناسايی شد. همانطور كه  MoSO/Mg3O2Fe/2ساختار كريستالی نانوكاتالیزور 

 به كه شود می مشاهده 28/52° ،21/12° ،0۴/31° برابر θ2 مقادير در 2MoSهای پراكندگی پهن مربوط به پیکداده شده است، 

پیک های ظاهر شده  .(22) باشدمی 2MoS است كه نشان دهنده وجود  (334( و )344( و )442)مربوط به صفحات انعکاس  ترتیب

، و 32/01در و پیک ظاهر شده 3O2Fe  (82)( نشان دهنده ی وجود 334( و ) 331مربوط به صفحات ) 83/15°و  3/03°در زوايای 

 فاز ديگر يا ناخالصی مشاهده نشد.نوع  هیچ. (20)رد دا  MgO دلالت بر وجود( كه  224( و )244مربوط به صفحات ) 2۴/22

بررسی ريخت شناسی به منظور  (TEM)میکروسکوپ الکترونی عبوری و   (SEM)از میکروسکوپ الکترون روبشی تحقیق،در اين 

 نانو ذرات SEMوير اتص 0شکل ه است. در استفاده شد سنتز شده و همچنین تخمین اندازه ذرات  MgO/MoS3O2Fe/2  كامپوزيتنانو

 2/MgO/MoS3O2Fe  در بزرگنمايی های مختلف آمده است. همانطور كه در تصاوير ديده می شود، نانوكامپوزيت سنتز شده گل مانند

  قابل مشاهده است. TEMرا احاطه می كنند كه در تصاوير  MgO3O2Fe/، نانوذرات 2MoSنانوصفحات . است

 
 MoSO/Mg3O2Fe/2)ب( و  O/Mg3O2Feالگوی پراش اشعه ايکس نانوکاتالیزور )الف(  :1شکل 

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



 

 
 در بزرگنمايی های مختلف MgO/MoS3O2Fe/2 سنتز شده نانو ذرات SEMوير اتص : 4شکل 

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

 

 
 MgO/MoS3O2Fe/2 سنتز شدهنانوكاتالیزور  EDXآنالیز : 5شکل 

Figure 5: EDX analysis of the synthesized Fe2O3/MgO/MoS2 nanocatalyst 
 و Mo  ،S  ،Fe  ،Mgانجام شدكه وجود عناصر  MgO/MoS3O2Fe/2 به منظور دستیابی به اطلاعات مربوط به عناصر تركیب  EDXآنالیز 

O   ی خلوص ، نشان دهندهوجود پیک ساير عناصر در طیف. عدم مشاهده می شود 5در اين تركیب به وضوح در شکل

 باشد.میساخته شده در اين مطالعه  MgO/MoS3O2Fe/2 بالای

سه  سنتز شده تيو نانوكامپوز MgO3O2Fe/نانوكامپوزيت دوتايی ، 2MoS نانو صفحات سنتز شدهاز  TEM يراوتص ،2ر شکل د



 

مورد تايید میباشد. ذرات  2MoSای بودن با توجه به تصاوير حاصله، ورقه مشاهده كرد. توان یرا م  MgO/MoS3O2Fe/2  تايی

، 2MoSنانوصفحات . همانطور كه قبلا ذكر شد ديده می شود TEMدر تصاوير  2MoSو نانوصفحات  MgO3O2Fe/ كروی شکل 

 بین از نانوكامپوزيت سنتز هنگام در 2MoS نانوصفحات كه دهد می نشان تصاوير اين را احاطه می كنند. MgO3O2Fe/نانوذرات 

 .دهد می افزايش را نانوكامپوزيت كاتالیزوری عملکرد و دهند كاهش را MgO3O2Fe/ ذرات نانو تجمع می توانند و اند نرفته

 

   
 )ب(                                                                                                   )الف(                             

 
 )ج( 

)ج( نانوكامپوزيت سنتز شده ی  ، و MgO3O2Fe/سنتز شده  نانو ذرات، )ب(  2MoS صفحات سنتز شدهنانو  )الف(  TEMوير اتص : 6شکل 

2/MgO/MoS3O2Fe 

Figure 6: TEM images of the synthesized (a) MoS2 nanosheets, (b) Fe2O3/MgO nanoparticles, and (c) 

Fe2O3/MgO/MoS2 nanocomposite 

 

 

 یزوریفوتوکاتال یازن زنفرآيند  در حذف رنگزا مدلسازی و آنالیز آماری

بهترين مدل  ،كه مدل درجه دوم با معادله زير دهدمی نشان هامدل (ANOVA) واريانس آنالیز و مختلف هایمدل با هاتطابق داده

 میباشد:برای توصیف حذف رنگ، 

 9.50A +19.38 B -0.50 C +34.00 D -25.25 AB -8.75 AC +8.50 AD +9.50 BC -13.53- 81.88+ = (%) درصدد حذف رنگ 

B2 -20.53 D2 -18.62 A2B                                           )0( 

 ۴202/4مدل بدست آمده   (2R)، زمان، مقدار كاتالیزور و شدت جريان ازن است.  ضريب تعیین pHبه ترتیب  D و ،A ،B ،C كه در آن



 

ها كه اين مدل به خوبی با داده دهنده اين است نشان بالا تعیین ضريب دار میباشد. درصد معنی ۴5بوده و مدل در سطح اطمینان 

ده با مدل تجربی و پیشگويی ش پاسخ هایتطابق . مورد استفاده قرار گیرد پارامترها بین واقعی رابطه بیان برایمی تواند تطابق دارد و 

 آمده است. 2در شکل 

 
 یزوریفوتوكاتال یازن زنتوسط مدل در فرايند تجربی و پیشگويی شده  پاسخ هاینمودار تطابق  :7شکل

Figure 7: Correlation diagram of the experimental responses and responses predicted by the model in the 

photocatalytic ozonation process 
 

   زوریطی فرآيند ازن زنی فوتوکاتالی   111اسید بلو تاثیر پارامترهای واکنش برای حذف رنگ 

 لیتشک قياز طر میرمستقیبا حمله غ يا ی وخنث اي یدیاس pHدر  یلیالکتروف میرا با حمله مستق یآل یها ندهيتواند آلا یازن م

 8 شکل .(28) شود نهیبه ديبا pH،  زورییفتوكاتال زنی ازن نديفرآ یرو برا نياز ا. كند هيتجز يیایقل pHدر  لیدروكسیه کاليراد

نشان می دهد. بیشترين میزان حذف  331و زمان ازن زنی/تابش را روی حذف رنگزای اسید بلو  pHنمودار سه بعدی اثر هم زمان 

به ، كارايی حذف رنگ  pH ، با افزايشبه دست آمده ابق با نتايجمطاسیدی حاصل می شود.   pHدقیقه و  21بیشتر از ی رنگ در زمان

تواند به  یم دهيپد ن. ايمشاهده شد 25/1 تا 2برابر pH طوری كه بیشترين میزان حذف دركاهش يافت، به ملاحظه ایمیزان قابل 

  امایدا می كند پبار مثبت  یدیاس طيتحت شرا زوریسطح كاتالباشد.  زوریو بار سطح فوتوكاتال رنگ نیب کیتعامل الکترواستات لیدل

، در محیط رددا یبار منفی دیكه در محلول اس ، رنگ اسید بلو يک رنگ آنیونی می باشد آنجايیکهاز  دارد. یبار منف تحت شرايط بازی

 تجزيه، خنثی pHدر خواهد بود. مؤثرتر  یدیدر محلول اس يی، رنگ زدانيشود. بنابرا یجذب م كاتالیزورسطح  یرنگ رو اسیدی

 یهاکاليبه علاوه راد .(28) دنشو یجذب نم كاتالیزورسطح  یبر رو یبار منفبا رنگ های مولکول  رايز می يابدرنگ كاهش 

 در  .(2۴) كمتر باشدرنگ بالا حذف  یها pHدر  شودیباعث م در نتیجه دارند یكمتر یونیداسیاكس تیفعال <2pHدر  لیدروكسیه

pHدقیقه در  14دقیقه به  5تر، اثر زمان بیشتر قابل توجه بوده است . با افزايش زمان ازهای پايینpH درصد تخريب  25/1 تا 2برابر



 

اسیدی و در زمان ازن زنی/تابش بالا  pH درصد تخريب در  یشتريننتايج نشان می دهد كه ب  درصد افزايش يافته است. 54حدود 

 .دقیقه می باشد 25و در زمان  25/1 تا 2ر محدوده بهینه د pHصورت میگیرد و 

 
  زوریطی فرآيند ازن زنی فوتوكاتالی 331بر روی حذف رنگزای اسید بلو  pHنمودار سه بعدی اثر متقابل فاكتورهای زمان و  :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  

 

باعث  یزوركاتالمقدار  شيافزا داده شده است. نشان 331روی حذف رنگزای اسید بلو  زورو مقدار كاتالی pHاثر هم زمان  ۴در شکل 

راندمان حذف رنگ  زورافزايش مقدار كاتالیبا  مشاهده می شود، همانطور كه در شکل  قتیشود ، در حق یواكنش م يیكارآ شيافزا

، زوریكاتالوتوفعال واكنش در سطح ف یها تيتعداد سا وسطح  میزان شيافزا جهیدر نتاست كه  لیدل نيبه ا شيافزاافزايش می يابد اين 

 pHدر  زوریغلظت كاتال زيادشدنبا  .(2۴) است افتهي شيحذف رنگ افزا تیقابل شده و دیتول یشتریب لیدروكسیه یکالهايرادتعداد 

رنگ طی  بتخري pH  ،1%/۴2=2دقیقه در  5/32 محلول پس ازو  بیشترين راندمان حذف را از خود نشان می دهد. زوری، كاتالاسیدی

 را از خود نشان می دهد. زورییفتوكاتالزنی ازن فرآيند 

 
  زوریفوتوكاتالیازن زنی طی فرآيند  331بر روی حذف رنگزای اسید بلو  زورو مقدار كاتالی pH نمودار سه بعدی اثر متقابل  :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 



 

 

گرم  1/4ن تا زنشان داده شده است. با افزايش غلظت ا 331و مقدار ازن روی حذف رنگزای اسید بلو  pHاثر هم زمان  34در شکل 

ن شرايط است. در اي تولید شده های هیدروكسیلبه دلیل افزايش میزان راديکال . اين امربر لیتر بر ساعت، حذف رنگ افزايش می يابد

ن )حد اشباع( ، تعداد مولکول های رنگ در دسترس برای زز اين مقدار بهینه اراندمان حذف ماكزيمم می شود. در مقادير بالاتر ا

همچنین  و شده تجزيه آب و اكسیژن به ماده اين غلظت ازن، به علاوه با افزايش .واكنش با راديکال های هیدروكسیل كافی نیستند

 ایه راديکال ازن باعث كاهش حد از بیش حضور بنابراين. واكنش می دهند يکديگر با نیز هیدروكسیل ايجاد شده های راديکال

 گرم بر لیتر بر ساعت ازن حاصل شده است.1/4و میزان 25/1 تا 2برابر pHبالاترين میزان حذف در  .(14) شود می هیدروكسیل

 
 فوتوكاتالیزوریطی فرآيند ازن زنی  331و مقدار اوزون بر روی حذف رنگزای اسید بلو   pHنمودار سه بعدی 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 

 

 مهم ترين از يکی زمان .نشان داده شده است  331حذف رنگزای اسید بلو  بر زوراثر متقابل زمان و مقدار كاتالی ،33در شکل 

 یها کاليراد عيسر هيتجزو ازن  میزان شيافزاافزايش زمان تماس باعث  است. اكسیداسیون فرآيندهای بر رموث پارامترهای

افزايش می يابد. در اين مطالعه،  یبه طور مداوم و به طور قابل توجهرنگ حذف  يی، كارآجهی. در نت(14)می شود  لیدروكسیه

رنگ با افزايش زمان افزايش می يابد. براساس نتايج حاصل، در زمان های بالا فرصت كافی برای تولید  تخريب درصد می شود مشاهده

 رنگ فبازده حذ می شود. حذف راندمان وجود دارد كه اين امر موجب افزايش رنگ مولکول های با ها آن تماس راديکال های آزاد و

بیشترين مقدار ممکن می رسد و درصد حذف رنگ بعد از زمان بهینه ثابت می ماند، به به  قهیدق 25تا  ونیداسیزمان اكس شيبا افزا

با افزودن  رنگ مطابق نتايج، ماكزيمم حذف .دلیل اينکه پس از آن،  تمام رنگ حذف شده  و واكنش تخريب رنگ به اتمام می رسد

میزان یجه و در نت پیدا كردهتولید راديکال های آزاد افزايش ن میزابا افزايش مقدار كاتالیزور، . بدست می آيدمیلی گرم كاتالیزور  24



 

 زوردقیقه و میزان كاتالی 25حذف در زمان راندمان در نتیجه بیشترين  افزايش می يابد. های فعال برای انجام واكنش تخريبسايت

 میلی گرم مشاهده می شود. 24

 
  زوریطی فرآيند ازن زنی فوتوكاتالی 331بر روی حذف رنگزای اسید بلو  زورمتقابل زمان و مقدار كاتالینمودار سه بعدی اثر  :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 

 

 پايداری و استفاده مجدد از نانوکاتالیزورررسی ب

برای اثبات . است زوریدر فرآيند ازن زنی فوتوكاتالیبرای استفاده مهم ترين شاخصه كاتالیزورها فعالیت كاتالیزوری و پايداری بالا از 

میلی  2/4ن زا، غلظت pH= 22/2در شرايط بهینه انجام شد. )بار  8، آزمايش تخريب رنگ  MgO/MoS3O2Fe/2پايداری نانوكامپوزيت 

و پس از  سازی شدسانتريفوژ جدا توسطمیلی گرم(. پس از هر آزمايش، كاتالیزور  52/8مقدار نانوكاتالیزوردقیقه و  22زمان ، گرم

در آزمايش سپس كاتالیزور خشک شده خشک شد. در آون ساعت  3به مدت  سانتی گراد درجه 24در دمای ل و آب وشستشو با اتان

پايداری شیمیايی و قابلیت  نشان دهنده ،آزمايش 8در اين  MgO/MoS3O2Fe/2نانوكامپوزيت بالای . فعالیت شداستفاده  مجددا بعدی

قابلیت استفاده  32شد. شکل  %۴2برابر میزان تخريب رنگ می باشد. پس از هشتمین بار استفاده از نانوكاتالیزور،  آناستفاده مجدد 

 بار آزمايش نشان می دهد.  8را طی    MgO/MoS3O2Fe/2ی مجدد ازكاتالیزور

 

 



 

 

 بار آزمايش 8طی   MgO/MoS3O2Fe/2قابلیت استفاده مجدد از كاتالیزور  :12شکل 

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

 

 حذف رنگ و مقايسه ی روش های مختلفشرايط بهینه 

كمترين  در ازن جريان مقدار .شدتخريب رنگ پیش بینی  میزان بالاترين حصولبهینه از پارامترها برای  استفاده از نرم افزار، شرايطبا 

ن مشخص زدر نتیجه شرايط بهینه برای مصرف ا ،شود می ها هزينه افزايش به منجر ازن دوز افزايش كه آنجا از .شد تنظیم مقدار

درصد بوسیله نانوكامپوزيت  1/۴۴ ،بیشترين حذف رنگمیزان كاتالیزور در مقدار حداقل تنظیم شد.  ،هزينهشد. همچنین برای كاهش 

2/MgO/MoS3O2Fe  میلی گرم كاتالیزور،  2/8تحت شرايطpH مقدار تجربی در اين شرايط، دقیقه پیش بینی شد.  22و زمان  22/2برابر

 درصد بود.  344 با بدست آمده برابر

 22میلی گرم و زمان  2/8، مقدار نانوكاتالیزور در لیتر در ساعت میلی گرم 2/4 زنا، غلظت pH= 22/2) شده تعیین بهینه شرايط در

فتوكاتالیز و ازن زنی بطور مجزا و روش  های روش با 331اسید بلو در لیتر از گرم  میلی 244غلظت با رنگ محلول يکدقیقه(. 

 وزيت داد كه در مقايسه با ازن زنی فتوكاتالیزوری در حضور نانوكامپ تصفیه قرار گرفت. نتايج نشانتركیبی ازن زنی/فتوكاتالیزوری مورد 

2/MgO/MoS3O2Fe  به تركیبی سیستم رنگ حذف بالاتر (. راندمان31، روش های مجزا از راندمان كمتری برخوردار هستند )شکل 

 .است بهینه شرايط در زنی ازن و فتوكاتالیز اكسیداسیون سیستم دو افزايی هم اثر دلیل



 

 

 331مقايسه روشهای مختلف برای حذف اسید بلو  :11شکل 

Figure 13: Comparison of different methods in the removal of Acid Blue 113 

 

 واقعی بر روی پساب زوریاتالیکفتو زنی ازن

  شد امانجبهینه  شرايط در یزوریفتوكاتال یازن زن فرآيند توسط لیترگرم در  میلی 3518برابر با   COD با واقعی نساجی پساب تصفیه

(22/2 =pH 22میلی گرم و زمان  52/8، مقدار نانوكاتالیزور میلی گرم 2/4ن زا، غلظت .)كاهش ٪02 ، شرايط اين در دقیقه COD 

 استفاده .است نیاز مورد فرآيند سازی بهینه ، رنگ حاوی واقعی پسابهای تصفیه در پیشنهادی روش كارايی افزايش برای.. شد حاصل

 قبل ينهگز يک عنوان به تواند می همچنین سیستم اين. شود بهتر عملکرد به منجر است ممکن ازن دوز و كاتالیزور بالاتر مقادير از

 .شود استفاده صنعتی های پساب از آلی های آلاينده حذف برای تصفیه از بعد يا

 رنگ حذفمدلسازی سینتیکی فرآيند 

بررسی برای  .هستندبرای طراحی راكتورهای كاتالیزوری نوری در مقیاس نیمه صنعتی يا صنعتی  یمناسب مدل های سینیتیکی ابزار

شبه  مرتبه دوم، شبه مرتبه اول، اول، مرتبهنوع مدل سنیتیکی ) پنج، MgO/MoS3O2Fe/2مکانیسم حذف رنگ با استفاده از كاتالیزور 

( 2Rاستفاده و ضرايب تعیین مربوطه )مورد مدل های  30 شکل . در(24-۴3) ( به كار گرفته شدنفوذ پارابولیکو مدل  مرتبه دوم

 آمده است.

با استفاده از مدل درجه اول  MgO/MoS3O2Fe/2از نمودارهای حاصله می توان دريافت كه روند تخريب رنگ روی ذرات نانوكامپوزيت  

ه مرحله ك می دهندنشان  نفوذ پارابولیکسینتیک مرتبه اول و همچنین  با دقت زياد می تواند توصیف شود. نفوذ پارابولیکو مدل 

 MgO/MoS3O2Fe/2 محدود كننده سرعت )انتقال الکترون( توسط نفوذ مولکول های رنگ از محلول به جايگاه های فعال در سطح

 .(12-13)كنترل می شود 

 



 

 

الف( مرتبه اول ب( مرتبه دوم ج( شبه مرتبه اول د( شبه  MgO/MoS3O2Fe/2رنگ با استفاده از نانوكامپوزيت  برای تخريبسینیتیکی  های مدل :14شکل

 مرتبه دوم ه( نفوذ پارابولیک

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 

 

 نتیجه گیری  

حذف رنگ  یبرابا موفقیت  MgO/MoS3O2Fe/2 سه جزيیی با استفاده از نانوكامپوزيت زوریفتوكاتال یازن زن نديفرا ق،یتحق نيدر ا

در  .شود یكارآمد محسوب م اریبس مورد استفاده روشی روش حاصله، جيبا توجه به نتا. استفاده شد یاز محلول رنگ 331بلو  دیاس

با  ( كهقهیدق 22و زمان میلی گرم در لیتر در ساعت،  2/4غلظت ازن  ست،یگرم كاتال یلیم 2/8، 22/2برابر با  pH) شرايط بهینه



 

و  كاتالیزور سنتز شده كارايی .حاصل شدحذف تقريبا كامل رنگ  ،به دست آمد بنکن-با طراحی باكس استفاده از روش سطح پاسخ

ازن  یبیترك ستمیستوسط راندمان بالاتر حذف رنگ نشان داد.  ازن/نور مريیكاتالیزور/ قابلیت استفاده مجدد بسیار عالی در سیستم 

 نهیبه طير شراد ستمیدو س يیاثر هم افزا لیبه دل ،و فتوكاتالیزوری به تنهايی در مقايسه با سیستم های ازن زنیزنی فتوكاتالیزوری 

نتايج نشان می دهد ازن زنی فتوكاتالیزوری با نانوكامپوزيت طراحی و سنتز شده قادر به حذف رنگ با كارايی بالا از پساب های  است.

ساب تصفیه پ یها ستمیس یدر طراح ی تواندم اين تحقیقدر  از مدلسازی و مطالعه سینتیکی حاصل جينتارنگی است. همچنین 

 مورد استفاده قرار گیرد. زین یآل یها ندهيآلا ريجهت حذف سا

 تقدير و تشکر

  مراتب تقدير و تشکر خود را از دانشگاه گیلان برای حمايت از اين پروژه تحقیقاتی ابراز می دارند . مقاله نويسندگان
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