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In this research, a series of discontinuous experiments were carried out in the direction of 

sonophotocatalytic degradation of phenol using Fe3O4@SiO2@TiO2 magnetic 

nanocomposite from aqueous solution by using Design of Experiments (DOE) software 

based response surface method (RSM) in central composite design (CCD). The variables 

studied in the mentioned process included pH, catalyst dose, H2O2 concentration, and 

contact time with UV light, and the combined effect of all 4 variables were investigated 

simultaneously in order to optimize the maximum removal of phenol. Also, the results of 

scanning electron microscopy (SEM) and transmission electron microscopy (TEM) 

analysis showed that the produced photocatalyst has nano dimensions and that the core-

shell structure has been successfully formed. According to the results obtained in this 

study, the highest efficiency of the sonophotocatalytic process was obtained at pH = 4, 

H2O2 concentration 8 ml/liter, catalyst dose 2.3 g/liter and time 93 minutes with a removal 

rate of 83%. Among the investigated parameters, pH and time had the greatest effect on 

the phenol removal rate. The reusability of the catalyst reached 66% during 5 stages of 

the recovery cycle process. Experimental findings showed that the use of 

Fe3O4@SiO2@TiO2 catalyst in the presence of ultrasound waves has an increasing effect 

in the photocatalytic decomposition of phenol. Therefore hybrid systems can be used as 

a promising technology in water and wastewater treatment processes.  
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 ، روش سطح پاسخ
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 ،یتسیسونوفتوکاتال ندیآفر

 .ستیکاتال

 

سونوفتوکاتالیستی فنل با استفاده از  تخریبهای ناپیوسته در راستای ای از آزمایشدر این پژوهش مجموعه
 (DOEها )استفاده از تکنیک طراحی آزمایش باهای آبی محلولاز  TiO2@SiO4O3Fe@2نانوکامپوزیت مغناطیسی 

متغیرهای مورد مطالعه در فرآیند مذکور  ( انجام گردید.CCD( و طرح مرکب مرکزی )RSMبه روش سطح پاسخ )
زمان طور هممتغیر به 0بودند که اثر ترکیبی هر  UVزمان تماس با نور  و  2O2H غلظت، دوز کاتالیست، pHشامل 

ی الکترون میکروسکوپهای همچنین نتایج آنالیزسازی حداکثر حذف فنل مورد بررسی قرار گرفتند. منظور بهینهبه
نشان داد که فتوکاتالیست تولید شده دارای ابعاد نانو است ( TEM) میکروسکوپی الکترون عبوری( و SEMروبشی )

رایی دست آمده در این مطالعه، بالاترین کاطبق نتایج به آمیز شکل گرفته است.موفقیتپوسته -و ساختار هسته
 02گرم بر لیتر و زمان  2/2لیتر بر لیتر، دوز کاتالیست میلی 2O2H 0، غلظت pH=0در سونوفتوکاتالیستی  فرآیند

 بیشترین تأثیر را در نرخو زمان  pHدر بین پارامترهای مورد بررسی، دست آمد. درصد به 02دقیقه با نرخ حذف 
های یافتهدرصد رسید.  00مرحلة فرآیند چرخة بازیابی به  1طی داشتند. قابلیت استفاد مجدد از کاتالیست حذف فنل 

ر حضور امواج فراصوت، اثر افزایشی در تجزیه د TiO2@SiO4O3Fe@2تجربی نشان داد که استفاده از کاتالیست 
فرآیندهای در  یک تکنولوژی امیدبخشعنوان بهتوانند های هیبریدی میفتوکاتالیستی فنل دارند. بنابراین سیستم

 بکار روند. تصفیة آب و فاضلاب
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 مقدمه
 ة. با توسعباشدمیزیست حفاظت از محیط ة، مسئلمواجهه استترین مسائلی که بشر در قرن حاضر با آن تردید یکی از بزرگبی

. در شودزیست بیش از پیش احساس میمحیطهای شهرها و افزایش جمعیت و گسترش روزافزون صنایع، اهمیت کنترل آلودگی
های محسوب شده و حتی در فاضلابها زیست، فنل و مشتقات آن یکی از پر خطرترین آلایندههای مختلف در محیطبین آلاینده

ن زا بـرای انسـازا و جهـشسـمی، سـرطانفنل  . آلایندةهای سطحی و حتی شرب ممکن است یافت شـودشـهری، صـنعتی، آب
بنــدی هدر طبقــ همین دلیل این آلایندهبهشـود. هم در آب باعث ایجاد سمیت و بوهای بد میهای بسیار کم حتی در غلظتبوده و 

حفاظت  سـازمان ( وMOEFزیست دولت هند )ها و محیطوزارت جنگلدر فهرسـت  هــای دارای اولویــت و خطرناك،آلاینــده
سازمان جهانی بهداشت توصیه کرده، (. et al., 2020 Khodabakhsh) معرفی شـده اسـت (USEPAمحیط زیست آمریکا )

میکروگرم در لیتر باشد. رهنمود  2متعارف آب برای استفاده جوامع انسانی، کمتر از  ةخانغلظت فنل در منابع آب ورودی به تصفیه
  میکروگرم در لیتر 1/6 کلروفنل در آب آشامیدنی، کمتر ازتری 2،0،0ها و ها، کلروفنلبرای غلظت فنل سازمان جهانی بهداشت

(ppb 1/6)  است(Akhavan and Dalali, 2017). وسیلة کربن فعال، های مرسوم تصفیة پساب همچون جذب بهروش
طور عمده از کارایی لازم برای حذف فنل برخوردار نیستند چرا که موجب تبدیل اکسیداسیون شیمیایی ساده و یا هضم زیستی به

طور عمده سمی هستند، موجب بروز مشکلات جدی های ثانویه که بهوند و یا با تولید فرآوردهشفنل از فازی به فاز دیگر می
دلیل مقرون طور معمول بههای زیستی که بهها، روشدلیل سمیت بالای فنل برای حیات میکروارگانیسماین، بهشوند. افزون برمی

 هایسالدر  (.Yohi et al., 2022)توانند مؤثر واقع شود گیرند، نمیمیها مورد استفاده قرار خانهبه صرفه بودن در بیشتر تصفیه
برداران و بهره توجه محققان عنوان فناوری قابل قبول با کارایی مناسب همواره موردبه اخیر کاربرد فرآیندهای اکسیداسیون پیشرفته

 پذیر مانند رادیکال هیدروکسیلهای بسیار واکنشگونه تولید فرآیندها این اساس .است فاضلاب قرار گرفته و آب هایخانهتصفیه
(0OH است ) های آلی آلاینده سازی کاملزیادی داشته و توانایی تخریب و معدنی کنندگیهای آزاد قدرت اکسیداین رادیکالکه

 هایفتوکاتالیستی یکی از روشفرآیند تخریب . (Zhen, 2023 and Yingying ) و غیره( را دارند 2CO ،O2Hبه  معدنی ة)تجزی
منبع  چنین ازهماکسید و تیتانیوم دی رساناهایی که فعالیت فتوکاتالیستی دارند ماننداین روش از نیمهدر است که  اکسایش پیشرفته

، تیتانیوم انددهش شناخته تاکنون که هاییفتوکاتالیست میان از. شودرسانا استفاده میسازی نیمهنور با انرژی کافی برای فعال
و همچنین بودن  قابل دسترس، مقاومت و پایداری بالا در برابر فوتون و خوردگی شیمیایی، فعالیت بالا در برابر نوردلیل اکسید بهدی

های ناشی از بکارگیری این نانوفتوکاتالیست، (. یکی از چالشZhang et al., 2019) کاربرد بیشتری داردمقرون به صرفه بودن، 
 4O3Feنانوذرات  توسط فتوکاتالیست کردن مغناطیسی از چالش رفع این برای که است فرآیند انجام از پس آن بازیافت و ازیجداس

ن محافظت تا از آ دهندیها را پوشش مآن افاسیدی حساس هستند. بنابراین اطر یهاطیاین نانو ذرات نسبت به محاستفاده گردید. 
  شود.

استفاده از امواج  (.Khammar et al., 2020) گردیداستفاده  یسیلیاز پوشش س یسیمغناط ةپوشش هست یمطالعه برا نیدر ا
قدرت در عنوان یک فناوری کارآمد و پریکی از فرآیندهای اکسیداسیون پیشرفته است که به در آب هالایندهآ یةرای تجزب صوت
یل هیدروکس های آب در این روش شکسته شده و رادیکالمولکول. رودزیست بکار میهای مختلف علوم و مهندسی محیطزمینه

الا باعث تولید فشار و دمای بسیار ب گازی است که در نتیجه هایتشکیل و تخریب حباب این پدیده شامل .شودمی و هیدروژن آزاد
 مانند هاکنندهیا برخی از اکسید( 0O ،0OH ،0H) مانند های آزادحرارتی ترکیبات آلی محلول و تولید رادیکالة شده که شامل تجزی

لیز عبارتند ها در فرآیند سونوساز و کارهای مسئول تخریب آلاینده. واکنش دهد تواند با ترکیبات آلیمی پراکسید هیدروژن است که
کسیل های هیدرورادیکالوسیلة های رادیکالی بههای کاویتاسیون، ب( انجام واکنشاز: الف( انجام واکنش پیرولیز در داخل حباب

 . (Monteagudo et al., 2015) قابل ارائه است صورت زیرطور کلی بهحاصل از سونولیز آب. این سازوکار به
𝑅 − −→  𝑃𝑦𝑟𝑜𝑙𝑦𝑠𝑖𝑠 
𝐻2𝑂 − −→ 𝐻𝑂° +  𝐻+ 

𝐻𝑂° + 𝑅 − −→ 𝑃𝑟𝑜𝑑𝑢𝑐𝑡 
Musawi-Al ( 2621و همکاران )، 1ای به بررسی تجزیة رنگ اسید نارنجی در مطالعه (AO7 با استفاده از نانو کامپوزیت )

/GO2TiO  .پذیری رنگمطالعات مربوط به تجزیهپرداختند AO7 پذیری پساب حاصل از فرآیند نشان داد که تخریبو زیست
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دقیقه حذف کند.  26درصد در مدت زمان واکنش  02را تا  کل کربن آلی سیستم سونوفتوکاتالیستی اعمال شده قادر است غلظت
Sheikhmohammadi ( 2621و همکاران )،  از فرآیند/US4O3/Fe2TiO  مترونیدازول استفاده نمودند که حداکثر برای تخریب

ر لیتر، زمان میلی گرم د 16، غلظت اولیة مترونیدازول =1pHگرم در لیتر،  16درصد تحت شرایط بهینة دوز  1/01بازدهی حذف 
Au/B-( به بررسی فرآیند سونوفتوکاتالیستی تتراسایکلین توسط نانو کامپوزیت )2610و همکاران ) Vineshدست آمد. دقیقه به 06

/rGO2TiO )تنهایی توسط فتوکاتالیست و امواج نتایج نشان داد که بازدهی حذف تتراسایکلین به های آبی پرداختند.در محلول
ل افزایی ادغام سونولیز و فتوکاتالیست حاصکه تخریب کامل تتراسایکلین در اثر همدرصد بود. در حالی 12و  01 ترتیبفراصوت به

ها است. آلاینده تجزیة برای زیاد انرژی و طولانی بسیار نیازمند صرف زمان تنهاییبه فراصوت امواج از استفاده وجود این با .گردید
 انجام مطالعة از گیرد. هدف قرار توجه مورد مذکور مشکلات بر غلبه تواند برایمی اکسایش فرآیندهای سایر با آن ترکیب بنابراین،

ی متغیرهای مهم های آبی و بررسحاضر، بررسی کارایی فرآیند سونوفتوکاتالیستی در حذف فنل با استفاده از نانوکامپوزیت از محلول
 سازی حداکثر حذف فنل است.منظور بهینهو مدت زمان به 2O2H، غلظت pHعملکردی از قبیل دوز کاتالیست، 

 

 شناسی پژوهشروش
 TiO2@SiO4O3Fe@2 فتوکاتالیست سنتز

( تهیه شد. به این طریق که 2612و همکاران ) Linدر این تحقیق طبق روش  4O3Feذرات مغناطیسی : 4O3Fe ذرات نانو سنتز
به  1EDTAگرم 2/1زن مغناطیسی قرار داده شد. سپس گلیکول بر روی هماتیلندر حجم مشخصی از  O26H3 FeClگرم  00/6

 درجة 266 در دمای ساعت 12 مدتبه محلول در مرحلة بعد،دقیقه تحت حمام فراصوت قرار گرفت.  1مدت محلول افزوده و به

درجة  60 دمای آون در داخل در اتانول، و مقطر آب شستشو با از پس آهن ذرات اکسید نهایت، در شد. داده حرارت آون در گرادسانتی
 (. Lin et al., 2013)شد  خشک گرادسانتی

منظور ژل به–( و با تکنیک سل2616و همکاران ) Wangروش  به SiO4O3Fe@2نانو ذرات : SiO4O3Fe@2 ذرات نانو سنتز
گرم سدیم سیلیکات را در حجم معینی از آب دیونیزه حل کرده تا  2/1این صورت که ابتدا  تهیه شدند. به  2SiOدهی لایة پوشش

را که در مرحلة قبل سنتز شد را به محلول اضافه کرده و با همزن مغناطیسی  4O3Feگرم از  2/6کاملاً محلول روشن شود. سپس 
ساعت ادامه  2مدت زدن محلول بهرسانده و هم 0مولار به 1ة اسیدکلریک وسیلمحلول را بهpH شود. در این مرحله زده میهم

تحت  گرادسانتیدرجة  06ربا جمع کرده و با اتانول و آب دیونیزه شستشو داده و در دمایوسیلة آهنداده شد. سپس رسوبات را به
 (.Wang et al., 2010)ساعت خشک شد  0مدت اتمسفر خلاء به

و همکاران  Lirongاز روش  TiO2@SiO4O3Fe@2منظور سنتز نانوکامپوزیت به: TiO2@SiO4O3Fe@2 ذرات نانو سنتز
که در مرحلة قبل سنتز شد به حجم معینی از محلول  SiO4O3Fe@2گرم  2/6( استفاده گردید. به این طریق که ابتدا 2610)

ساعت تحت اولتراسونیک قرار  1مدت به آن اضافه گردید و به TBOT2لیتر میلی 1/6شد و سپس  اضافه دیونیزه هگزان و آب
ساعت  2مدت لیتر انتقال داده شد و بهمیلی 166گرفت. در این مرحله، مخلوط به ظرف اتوکلاو فولادی ضد زنگ با گنجایش 

آوری کرده و در دمای اتاق خشک شد. در ربا جمعوسیلة آهنقرار گرفت. سپس رسوبات را به گرادسانتیدرجة  166تحت دمای
 .(Lirong et al., 2014ساعت کلسینه شدند ) 2مدت به گرادسانتیدرجه  166نهایت نانو ذرات حاصل در دمای 

ای ای استوانههای تخریب سونوفتوکاتالیستی فنل در یک راکتور شیشهدر این مطالعه، آزمایشراکتور فتوکاتالیستی حذف فنل: 
انجام گردید. برای  TiO2@SiO4O3Fe@2 فتوکاتالیستمحلول فنلی و  لیترمیلی 166لیتر حاوی مخلوط میلی 166شکل با حجم 

-UVتأمین انرژی مورد نیاز برای انتقال الکترون از لایة ظرفیت به لایة رسانش و شرایط انجام فرآیند سونوفتوکاتالیستی از لامپ 

C  وات و ساخت شرکت  0با توانPhilips راکتور به محلول فنل میزان معین از تحقیق انجام از مرحله هر درگردید.  استفاده 

___________________________________________________________ 
1EthyleneDiamine Tetra Acetic acid  
2Tetra butyl ortho titanate 
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 شدقل نترا درون یک محفظه کوارتز قرار داده و به داخل بشر م UVکردن فتوکاتالیست، لامپ  اضافه از پس و شد اضافه
 همزن، توسط راکتور محتویات .رفتبالا آمده و در تماس حداکثری با نور قرار گ که سطح محلول درون بشر کاملاًصورتیبه

برای تعیین غلظت . شد انجام گیرینمونه راکتور سطح ازدقیقه  126و  06، 06، 06، 11های زمان در و گردیده مخلوط مغناطیسی
در دستگاه  D 1126نانومتر مطابق روش  166وج آمینوآنتی پیرین در طول م -0سنجی مستقیم با معرف فنل با استفاده از رنگ

در نهایت میزان درصد های آب و پساب انجام شد. و براساس کتاب استاندارد آزمایش  DR 4000مدل Hachفوتومتر اسپکترو
 زیر محاسبه گردید: 1حذف فنل از طریق رابطة 

 1رابطة 

𝑅𝑒𝑚𝑜𝑣𝑎𝑙 % =
𝐶0−𝐶𝑖

𝐶0
× 100             

  .غلظت نهایی فنل است و غلظت اولیه ترتیببه، iCو  0Cکه در این رابطه 

عنوان زیر بخش ( به2CCDطرح مرکب مرکزی )طراحی آزمایشات براساس طراحی آزمایش با استفاده از روش سطح پاسخ: 
RSM  نرمتوسط( 0افزارDOE)  .شامل مطالعه در فرآیند سونوفتوکاتالیستیمورد  متغیرهای انجام شد pH (Aدوز کاتالیست ،) (B ،)
عنوان که در این طراحی به حذف فنلطور همزمان بر درصد همتغیر ب 0اثر ترکیبی هر هستند که  (D( و زمان )C)  2O2H غلظت

ا برای هافزار طراحی آزمایشسازی فرآیند، مدلی در نرمبرای بهینه سازی قرار گرفت.مورد بررسی و مدل ،یاد خواهد شد پاسخ از آن
های مطلوب برای طراحی محدودة بهینة ترکیب کلیة متغیرهای مستقل و وابسته در شرایط مطلوب در کنار هم انتخاب شد. هدف

فنل در کل دامنة تغییرات و درصد حذف  در 2O2H غلظت و UV اولیه، زمان تابش نور pHها برای غلظت فتوکاتالیست، آزمایش
تقل هر متغیر مسها به این صورت است که روش طراحی آزمایشدست آید. حداکثر مقدار تنظیم شد تا حداکثر درصد حذف فنل به

کدبندی شد و محدوده و سطح متغیرهای مستقل در واحدهای کدبندی شده در جدول شماره  α  ،1-  ،6  ،1 ، ++α−در پنج سطح 
 نشان داده شده است. 1

 

  پژوهش هایافتهی
 این، هیدروکلریکگردید. علاوه بر تهیه اربا کارلو شرکت از سولفوریک اسید و هگزان n ،آمینوآنتی پیرین -0اتانول،  در این پژوهش،

 تیتانات از اورتو تترابوتیل و اسید استیک تترا آمین دی اتیلن استات، سدیم سیلیکات،سدیم گلیکول، اتیلن آبه، 6 کلراید آهن اسید،

تصاویر ساخت هلند و   Philips, CM-120وسیلة میکروسکوپ الکترونیبه TEMهمچنین تصاویر  .شدند خریداری مرك شرکت
SEM وسیلة میکروسکوپ مدل بهTESCAN MIRA FE-SEM .تصاویر  تهیه گردیدSEMدست شناسی به، اندازه و ریخت

 TiO2@SiO4O3Fe@2فتوکاتالیست شناسی ریخت 2در شکل (. 1دهد )شکل آمده از نانوذرات مغناطیسی سنتز شده را نشان می

 .بررسی شده است TEMوسیلة آنالیز سنتز شده به
 در ANOVAواریانس  آنالیز و پاسخ های حاصل از حذف فنل توسط فتوکاتالیست سنتز شده با استفاده از روش سطحداده

 نتایج صحت احتمالو  F-valuesمقادیر  از استفاده با مستقل متغیر هر مقدار تأثیرگذاری و داریاست. معنی شده خلاصه 2جدول 

  هایحالت به نسبت داری بالاتریمعنی مقدار باعث، p-valueمقدار  بودن کمو  F-value مقدار بودن بالا شدند. تعیین prob>Fبا 

___________________________________________________________ 
3Central Composite Design 

4Design of Expert 

 و سطوح متغیرهای مستقل هاآزمایش ةمحدود -1جدول 

 محدوده و سطح

-α -1 0 +1 +α متغیرهای مستقل 

2 0 0 0 16 (A) pH 
 g/L ،(B)دوزکاتالیست  0 21/2 1/2 11/1 1

 2O2ml/l H ،(C)غلطت  16 0 0 0 2
 min ،(D)زمان   126 11/02 1/01       21/01 11
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 الف                                                                                          ب                              

 TiO2@SiO4O3Fe@2 )ب(  و 4O3Fe )الف( نانوذرات SEM تصاویر  -1شکل 

                                               
  

(a) (b) 
 TiO2@SiO4O3Fe@2 فتوکاتالیست TEM تصاویر -2شکل 

 

 ترکیبات فنل حذف برای واریانس آنالیز آزمون از حاصل نتایج -2جدول 

 F value prob > F میانگین مربعات درجه آزادی مجموع مربعات منبع 

 6661/6> 01/26 02/010 10 00/0110 مدل

   01/21 12 10/201 هاباقیمانده

 2000/6 20/1 21/20 0 02/100 عدم برازش

   11/10 1 10/06 خطای خالص

    21 12/0060 مجموع

 01اطمینان  سطح در بالای رگرسیون معنی داری دهندةنشان 61/6از   کمتر ”prob>F“همچنین مقدار  شود.می مشابه دارمعنی
، دقت 0160/6:2R  ،0160/6 :2R  ،02/6:2adjusted R  ،02/6:2predicted Rمقدار . ( 2020et alKhammar ,.)درصد است 

 01/26مدل  F-valueبود. در این تحقیق، مقدار  PRESS:10/1010و  00/0، انحراف معیار: 11/0، ضریب تغییرات: 001/10کافی: 
داری مدل و نتایج معنی ةدهنددست آمد که نشانبرای متغیرهای وابسته ذکر شده در مدل به 6661/6کمتر از  prob > Fو مقدار  

( محاسبه شد. در مطالعة حاضر، مقدار ارزش 2Rارتباط همبستگی برای متغیر وابسته با عنوان مربع رگرسیون ) دست آمده است.به
دار دهد این معادلات رگرسیونی از نظر آماری معنیدست آمد که نشان میبه 0160/6شدة این ضریب برای متغیر وابسته تعیین

دار نبوده و قابل تشریح نیست. تعیین دست آمده از نظر مدل معنیهای بهدرصد از کل آنالیز واریانس 2/6هستند و فقط کمتر از 
دارای ارتباط منطقی و قابل قبولی با مقدار تجربی تعیین شده برای ضریب  2Pred.R=02/6شده ضریب رگرسیونی بینی مقدار پیش

02/6=2Adj. R دهد سازی بسیار بالا است و نشان میبینی شده و تطابق یافتة حاصل در این مدلاست. ضریب رگرسیونی پیش
نی کند. به بینظر  )بازدهی حذف( را پیش تواند پاسخ موردخوبی میها بسیار متناسب است و بهکه مدل با نتایج حاصل از آزمایش

ها گیریدهندة دقت اندازهدرصد برای متغیرهای وابسته نشان 11/0( در حد CVموازات این نتایج مقدار نسبتاً کم ضریب واریانس )
  SDادیر کم بودن مق های انجام شده است. نکویی برازش مدل با استفاده از آنالیز واریانس ارزیابی شد.و قابلیت اطمینان آزمایش
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 حذف فنل برای مدل چندگانه رگرسیون ضرایب -3 جدول
Prob > F F Value منبع 

6661/6< 20/200 A 
0200/6 00/6 B 
1101/6 06/2 C 
6601/6 20/16 D 
2002/6 00/1 AB 
1601/6 01/6 AC 
2002/6 00/1 AD 
0112/6 621/6 BC 
2202/6 66/1 BD 
1000/6 600/6 CD 
6662/6 01/22 2A 
6011/6 10/0 2B 
0112/6 21/6 2C 
0660/6 600/6 2D 

 

  
  pHو  2O2Hاثر  غلظت  -)ب( 3شکل   pHاثر دوز کاتالیست و  -)الف( 3شکل 

  
  2O2Hتأثیر همزمان دوز کاتالیست و غلظت  -)ت(  3شکل  و زمان  pHاثر  -)پ(  3شکل 

 

 
 و زمان  2O2Hتأثیر همزمان غلظت  -)ج(  3شکل  تأثیر همزمان دوز کاتالیست و زمان  -)ث(  3شکل 
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 ضرایب رگرسیون های تجربی است.های برازش یافته بر دادهبودند بیانگر نکویی مدل 10/1010و 00/0ترتیب که به PRESSو 
همة  p-valueارائه شده است. با توجه به مقدار  2وسیلة روش سونوفتوکاتالیتیکی در جدول چندگانة مدل حذف ترکیبات فنل به

 دار بودند.( معنی2Bو   A، D ،2Aمتغیرهای مستقل در این مطالعه )
در فرآیند  های آبیمحلولفنل از  اهشو زمان بر میزان ک 2O2H ،pHج( تأثیر مقدار کاتالیست، غلظت -)الف 2شکل 

سازی عددی استفاده یند سونوفتوکاتالیتیکی از بهینهآسازی فرمنظور بهینهدر این مطالعه، به دهد.سونوفتوکاتالیستی  را نشان می
 ده است.داده ش نشان فتوکاتالیستیبینی شده در مدل حذف فنل با استفاده از روش سونوپیش ةمقادیر بهین 0شد. در جدول 

 

 پیشنهاد شده توسط مدل برای تخریب سونوفتوکاتالیستی فنل ةشرایط بهین -4جدول 

بینی شدهمقادیر پیش      متغیرها  

Time( حذف فنل مقدار مطلوبیت زمان )   )ml/L( H2O2 غلظت pH )g/L (  دوز کاتالیست  ردیف 

000/6  16/02  11/02  01/1  0 21/2  1 
000/6  00/02  11/02  10/1  0 01/2  2 

000/6  01/02  16/02  0 0 20/2  2 

 

 گیریو نتیجه بحث
نانومتر است را نشان  166های نسبتاً یکسان و حدود که دارای اندازه 4O3Feنانوذرات کروی شکل  SEM( تصویر 1-شکل )الف

دهد بعد از ( نشان می1-در شکل )ب ،TiO2@SiO4O3Fe@2دست آمده از فتوکاتالیست به SEMدهد. همچنین تصویر می
ناسی و افزایش شپوشش سیلیس و تیتانیوم بر روی نانو ذرات اکسید آهن، اگرچه شکل کروی آن تغییر نکرد اما تغییر در ریخت

از  TEMتصاویر دار کردن روی سطح نانو ذرات اکسید آهن مغناطیسی مشهود است. در ها پس از پوششاندازة ذرات آن
صورت ها بهشناسی آندهد که ریختارائه شده است، نشان می 2که در شکل  TiO4O3Fe@2و  SiO4O3Fe@2 هایوزیتنانوکامپ

است، همچنین نتایج گویای این است که  TiO2@SiO4O3Fe ≤ nm166@2 کروی یا بیضی شکل بوده و میانگین قطر نمونه
 اند. خوبی پراکنده شدهبه SiO4O3Fe@2ای کلی بر روی سطح هسته صورت پوستهبه تیتانیوم دی اکسیدذرات 

)الف( نشان داده شده است. در این نمودار مقادیر دوز کاتالیست بین  2بر درصد حذف فنل در شکل  pHاثر دوز کاتالیست و 
شود با افزایش دوز کاتالیست و میطور که در نمودار مشاهده متغیر بوده است، همان 0تا  0بین  pHگرم بر لیتر،  21/2تا  11/1

به pH  =0و  گرم بر لیتر 11/1درصد در دوز  20صورتی که حذف فنل از کارایی فرآیند تخریب فنل افزایش یافت. به pHکاهش 
 11/1ثیر دوز کاتالیست نشان داد که افزایش دوز کاتالیست از أرسید. بررسی تpH =0و  گرم بر لیتر 21/2در دوز  درصد حذف  10
کاتالیست  های فعال شده در سطحدلیل افزایش تعداد فوتون و سایتتواند بهیابد که میگرم بر لیتر بازدهی حذف افزایش می 21/2تا 

دروکسیل های هییابد. همچنین با افزایش دوز کاتالیست تعداد رادیکالشده نیز افزایش میهای فنل جذبباشد که تعداد مولکول
ای در گرم بر لیتر افزایش قابل ملاحظه 2دهد. در غلظت بالاتر از ود که سرعت و کارایی حذف را افزایش میشبیشتری تولید می

دلیل کدورت ایجاد شده، تداخل در عبور نور به درون محلول و افزایش پراکندگی نور تواند بهکارایی تجزیه مشاهده نگردید که می
. یردشود حذف با سرعت کمتری انجام گرگذاری بالای کاتالیست باشد که منجر میاکسید تحت بایا رسوب و تجمع تیتانیوم دی

به  16 کسید ازاغلظت نانوذرات مغناطیسی دوپ شده تیتانیوم دی نشـان داد که با افزایش( 2611)همکاران  وShojaei ة مطالع
 ةتــجــزیــ ةدر مــطــالــعــShriwastav (2626 )و  Karim. حذف رنگ افزایش یافته اســــت بازدهیلیتر  در میلی گرم 26

دار یندهای ســونو، فتو و ســونوفتوکاتالیســتی، دلیل افزایش مقدار تجزیه با افزایش مقآســیپروفلوکســاســین با اســتفاده از فر
یابد که یســـطح نانوذرات افزایش مهای فعال در کاتالیست را این گونه بیان کردند که با افزایش مقدار کاتالیست تعداد ســـایت

باشد. طبق نتایج، ؤثر بر بازدهی حذف میهای مترین پارامتریکی از مهم  pH.همراه داردافزایش در تولید رادیکال هیدروکسیل را به
عملکرد حذف  دلیل افزایشاست. بازدهی حذف کاهش یافته  pHبیشترین بازدهی حذف در شرایط اسیدی اتفاق افتاد و با افزایش 

نتیجه با  شود. درمی فنلکنند و باعث جذب بیشتر کسید بار مثبت پیدا میاهای اسیدی این است که نانوذرات تیتانیوم دیpH در
همکاران  و Thongkrua. شودرادیکال هیدروکسیل بیشتر در محیط موجب افزایش کارایی حذف می ، تولیدآلایندهجذب بیشتر 
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دهندة بازدهی حذف کلروفنل انجام دادند که نتایج این تحقیق نشاندی 0و  2ر روی حذف فتوکاتالیستی ب پژوهشی را که( 2611)
( با عنوان حذف فتوکاتالیستی تتراسایکلین با استفاده از تیتانیوم 2611همکاران ) و  Safariاسیدی بود. در تحقیقی که pHبیشتر در 

درصد در  1/10و  1/11، 2/02، 0/02ترتیب برابر دقیقه به 126زدهی حذف بعد از اکسید انجام دادند، مشاهده کردند که بادی
pH ای کهباشد. در مطالعهمی 11و  0، 1، 1های Aghajari ( با موضوع حذف فتوکاتالیستی رنگ راکتیو قرمز 2611و همکاران )
از محلول آبی با استفاده از فتوکاتالیست تیتانیوم دی اکسید تثبیت شده بر پایة زئولیت آهن انجام دادند، به این نتیجه رسیدند  100

 دست آمد.   به 0از محلول آبی  100مز برای حذف رنگ راکتیو قر pHیابد و بهترین بازدهی حذف کاهش می pHکه با افزایش 

لیتر بر لیتر میلی 0تا  0بین  2O2Hشود. در این نمودار مقادیر مشاهده می pHو  2O2H)ب( تأثیر همزمان غلظت  2در شکل 
یی فرآیند نیز کارا 2O2H و با افزایش مقدار pHمتغیر بوده است. در این نمودار نیز همانند شکل )الف( با کاهش  0تا  0بین pHو 

و   0pHدرصد حذف در  10لیتر بر لیتر به میلی 2O2H 0 و غلظت pH=0درصد در  20صورتی که حذف فنل از افزایش یافت به
ردد. گمی 2COدلیل تولید رادیکال هیدروکسیل موجب تجزیة ترکیبات آلی به آب و به 2O2H لیتر بر لیتر رسید.میلی 2O2H 0غلظت 

آیند که در آن الکترون وجود میبه UVوسیلة اشعه به O-Oدر اثر شکستن ترکیب  UV2O2H/رادیکال هیدروکسیل طی فرأیند 
نماید رادیکال پراکسید و هیدروکسیل تولید می 2O2Hهای گردد و در برخورد با سایر مولکولجذب اکسیژن می 2O2Hرها شده از 

(., 2023et alGote  افزایش بیش از حد .)2O2H 2شود. زیرا در محیط واکنش خود مانعی برای تجزیة مواد آلی میO2H  در
 (. 2021et alKodavatiganti ,.)کند کنندة رادیکال هیدروکسیل عمل میعنوان مصرفمقادیر بالا به

، زمان بین 0تا  0بین  pHاین نمودار  و زمان بر بازدهی حذف فنل نشان داده شده است. در pH)پ( تأثیر همزمان  2در شکل 
و افزایش زمان فرآیند بازدهی حذف  pH)الف( با کاهش  2)ب( و  2جا نیز مانند شکل دقیقه متغیر بود. در این 11/02تا  21/01

رسید.  11/02و زمان =pH 0درصد در  02به  21/01و زمان  =0pHدرصد در  26صورتی که نرخ حذف از فنل افزایش یافت به
ظور منعنوان زمان مورد نیاز برای رسیدن به اهداف مورد نظر در یک فرأیند تصفیه، یکی از متغیرهای مهم بهزمان واکنش به

ذف ن تماس بازدهی حمشاهده گردید که با افزایش زماه در این مطالعشود. طراحی و راهبری یک فرأیند اکسیداسیون محسوب می
ه کنندیابد مادة اکسیددقیقه رخ داد. وقتی زمان واکنش افزایش می 126که بیشترین بازدهی حذف در زمان طوریبد بهیاافزایش می

یابند تا زمان بیشتری در تماس با آلاینده باشند و در نتیجه درصد بالاتری از مانند رادیکال هیدروکسیل تولید شده فرصت می
 ( بر روی حذف فتوکاتالیستی2610و همکاران ) Esrafiliای که یابد. در مطالعهافزایش میآلاینده را حذف نموده و بازدهی حذف 

این نتیجه رسیدند که با افزایش زمان انجام دادند به TiO2@SiO4O3Fe@2با استفاده از نانوکاتالیست مغناطیسی  مترونیدازول
 یابد.افزایش می زولدامترونیتماس بازدهی حذف 

بر بازدهی حذف فنل نشان داده شده است. در این نمودار مقادیر  2O2Hیر همزمان دوز کاتالیست و غلظت )ت( تأث 2در شکل 
)ب(  2لیتر بر لیتر متغیر بود. در اینجا نیز مانند شکل میلی 0تا  0بین  2O2Hگرم بر لیتر و مقدار  21/2تا  11/1دوز کاتالیست بین 

درصد  22صورتی که میزان حذف فنل از فرآیند بازدهی حذف افزایش یافت به 2O2Hو )الف( با افزایش مقدار دوز کاتالیست  2و 
گرم بر لیتر  21/2در دوز کاتالیست  21/00لیتر بر لیتر به میلی 0برابر با  2O2Hگرم بر لیتر و  مقدار  11/1در  مقدار دوز کاتالیست 

 رسید.  2O2Hلیتر میلی 0و مقدار 
دوز کاتالیست و زمان بر بازدهی حذف فنل نشان داده شده است. در این نمودار مقادیر دوز  )ث( تأثیر همزمان 2در شکل 

)الف(  2)پ( و  2دقیقه متغیر بود. در اینجا نیز مانند شکل  11/02تا  21/01گرم بر لیتر و زمان بین  21/2تا  11/1کاتالیست بین 
 21/01درصد در زمان  22صورتی که نرخ حذف از افزایش یافت به با افزایش مقدار دوز کاتالیست و زمان فرآیند بازدهی حذف

 دقیقه رسید. 11/02گرم بر لیتر و زمان  11/2در دوز کاتالیست  21/00گرم بر لیتر به  11/1دقیقه و دوز کاتالیست 

 2O2Hغلظت  و زمان بر بازدهی حذف فنل نشان داده شده است. در این نمودار 2O2H)ج( تأثیر همزمان غلظت  2در شکل 
)پ( با افزایش غلظت  2)ت( و  2دقیقه متغیر بود. در اینجا نیز مانند شکل  11/02تا  21/01لیتر بر لیتر و زمان بین میلی 0تا  0بین 

2O2H 2دقیقه و غلظت  21/01درصد در زمان  21صورتی که میزان حذف از و زمان فرآیند بازدهی حذف افزایش یافت بهO2H 0 
 دقیقه رسید.  11/02لیتر بر لیتر و زمان میلی 0در  2O2Hدرصد در غلظت  11لیتر به  لیتر برمیلی
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دست آمد. در نهایت برای به 00/6درصد با ارزش مطلوبیت  02بازدهی تخریب سونوفتوکاتالیستی فنل،  ، میزان0براساس جدول 
بینی شده، در شرایط پیشنهادی مدل، سه مرتبه آزمایش تکرار شد. براساس نتایج تجربی، شرایط بهینه برای تأیید اعتبار پاسخ پیش

میلی  2O2H  0 و غلظت pH=0قه، دقی 02گرم بر لیتر، زمان تابش  2/2حداکثر تخریب سونوفتوکاتالیستی فنل در دوز کاتالیزور 
 دست آمد.به لیتر

های بازیابی تحت ، آزمایشTiO2@SiO4O3Fe@2سنتز شده  نانوکامپوزیتبرای کسب اطلاعات بیشتر از عملکرد بازیابی 
فرآیند مرحله تکرار  1دست آمده، بازدهی حذف فنل طی طبق نتایج به .(0ند )شکل متوالی بررسی شد ةچرخ 1 شرایط بهینه و در
ین های سنتز شده، طی چندهای متوالی بیانگر پایداری و عدم تخریب ساختار نانوکامپوزیتدرصد رسید. چرخه 00چرخة بازیابی به 

دهد. این موضوع بیانگر اقتصادی بودن سنتز و بکارگیری کاتالیست سنتز شده در فرآیندهای تصفیة مرحله استفاده را نشان می
چرخة بازیابی در مقایسه با اولین چرخه،  1خاصیت مغناطیسی کاتالیست نیز پس از آلی است. همچنین ضایعات حاوی ترکیبات 

 راحتی از محیط آبی قابل جداسازی بود.  تفاوتی نداشت و به

 
 پیشنهاد شده توسط مدل برای تخریب سونوفتوکاتالیستی فنل ةشرایط بهین -4شکل 

ژل سنتز شدند و کاربرد آن در تخریب -به روش سل TiO2@SiO4O3Fe@2در این تحقیق، نانوفتوکاتالیست مغناطیسی 
وکامپوزیت ژل، روش مناسبی برای سنتز نان-سونوفتوکاتالیستی فنل مورد بررسی قرار گرفت. نتایج حاصل نشان داد که روش سل

های مغناطیسی خوبی از خود نشان داده است. همچنین عملکرد ژگیطوری که کاتالیست سنتز شده ویباشد، بهمذکور می
گرم بر لیتر و  2/2لیتر بر لیتر، دوز کاتالیست میلی 2O2H 0، غلظت pH=0فتوکاتالیتیکی بسیار خوبی داشته است و در شرایط بهینه )

های تحقیق حاضر نشان داد که استفاده از کاتالیست یافتهدست آمده است. درصد به 02( بازدهی حذف دقیقه 02زمان 

2@TiO2@SiO4O3Fe توانند ی میهای هیبریدر حضور امواج فراصوت، اثر افزایشی در تجزیة فتوکاتالیستی فنل دارند بنابراین سیستمد
 بکار روند. فرآیندهای تصفیة آب و فاضلابیک تکنولوژی امیدبخش در عنوان به
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