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Abstract 
 

Background and purpose: Malachite green is one of the most widely used dyes in various 

industries, aquaculture, and fungicides. The residues have adverse effects on environmental and human 

health and should be removed from the effluent before discharging to the environment. The purpose of 

this study was to investigate the efficiency of photocatalytic process using halloysite-titanium dioxide 

nanocomposite in the removal of malachite green from aqueous solutions and the effect of various 

parameters on the process efficiency. 

Materials and methods: This experimental study was performed on a laboratory scale in a 

discontinuous system. In this process, a 15 W (UV-C) lamp of 26 mm diameter and length of 45 cm and a 

nanocomposite (halloysite-titanium dioxide) were used. The influence of contact time, nanocomposite dose, 

dye concentration, and pH of the reaction on the removal efficiency was investigated. The properties of 

the synthesized nanocomposite were determined by sol-gel method using XRD and SEM techniques. The 

concentration of malachite green was measured using a UV-VIS spectrophotometer at 619 nm. 

Results: The best photocatalytic dye removal efficiency (91.29%) was seen at 3 mg/l dye 

concentration, pH= 10, contact time= 90 min, and nanocomposite dose= 0.1 g/l.  

Conclusion: This study showed that photocatalytic process using nanocomposite (halloysite-

titanium dioxide) is efficient in decomposing and removing malachite green. 

 

Keywords: malachite green, photocatalytic decomposition, halloysite, titanium dioxide, nanocomposite, 

wastewater treatment 

 

J Mazandaran Univ Med Sci 2021; 31 (199): 107-120 (Persian). 

 
 
* Corresponding Author: Soheila Amiri-Hosseini - Faculty of Health, Mazandaran University of Medical Sciences, Sari, 

Iran (E-mail: sohyl85959@gmail.com) 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 jm

um
s.

m
az

um
s.

ac
.ir

 o
n 

20
25

-1
2-

16
 ]

 

                             1 / 14

mailto:sohyl85959@gmail.com\)
https://jmums.mazums.ac.ir/article-1-16539-en.html


 
        
  
  

  ـدرانـــازنـــی مـکـــــزشـــوم پــلــشـــگاه عــه دانـــلــمج
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 پژوهشی

با  یاز محلولهاي آب نیگر تیرنگ مالاش یستیحذف فتوکاتال
 ومیتانیت دیدي اکس-تیهالوس تیاستفاده از نانوکامپوز

  
        1یززول یمحمد عل

        2بروجنی یفتح اله غلام
        3بابانژاد لیاسماع

  4ینیحس يریام لایسه
  چکیده

 مانــدهیهاســت. باقکــشو قارچ يپرور يمختلف، آبز عیپرکاربرد در صنا هاياز رنگ یکی نیگر تیمالاش و هدف: بقهسا
است. با توجــه  يضرور ستیز طیبه مح هیها از پساب قبل از تخلحذف آن بنابراین و انسان دارد. طیبر سلامت مح یآن اثرات سوئ

بــا اســتفاده از  یســتیفتوکاتال نــدیفرا ییکــارا یبررســ مطالعــه نیــهــدف ا ،یآبــ طیمحــاز  ماندهیانجام شده در حذف باق مطالعات به
 ییمختلــف بــر کــارا يپارامترهــا ریو تــاث یآب هاياز محلول نیگرتیدر حذف مالاش ومیتانیت دیاکس يد - تیهالوس تینانوکامپوز

  .باشدیم ندیفرا
عدد  کیاز  ندیفرا نیانجام شد. در ا وستهیناپ ستمیس کیدر  یشگاهیآزما اسیدر مق یمطالعه تجرب نیا ها:مواد و روش

) استفاده شــد. ومیتانیت دیاکسيد -تی(هالوس تیمتر و نانوکامپوزیسانت 45متر، طول یلیم 26) با قطر UV-Cوات ( 15لامپ 
ت شــد. مشخصــا یحــذف بررســ ییواکــنش برکــارا pHغلظــت رنــگ و  ت،یتماس، دوز نانوکامپوز ،زمان يرهایمتغ ریتاث

با  نیگر تی. غلظت مالاششد نییتع SEMو  XRD يهاکیژل توسط تکن -سنتز شده با استفاده از روش سل تینانوکامپوز
  ارزیابی شد. نانومتر 619در طول موج  UV-VISاستفاده از دستگاه اسپکتروفتومتر 

در  ومیتــانیت دیاکســ يد -تیهالوس تیرنگ با نانوکامپوز یستیراندمان حذف فتوکاتال نینشان داد، بهتر جینتا ها:یافته
  درصد بود. 29/91راندمان  با تریگرم در ل 1/0 تیدوز نانوکامپوز قه،یدق 90، زمان تماس=10pH تر،یگرم در لیلیم 3غلظت 

) در ومیتــانیت دیدي اکســ -تی(هالوســ تیبا استفاده از نانوکامپوز یستیفتوکاتال ندینشان داد که فرا مطالعه نیا استنتاج:
  .باشدیکارآمد م نیگر تیو حذف رنگ مالاش هیتجز

  

  فاضلاب هیتصف ت،ینانوکامپوز وم،یتانیت دیاکس يد ت،یهالوس ،یستیفتوکاتال هیتجز ن،یگر تیمالاش واژه هاي کلیدي:
  

  مقدمه
 عیاز صنا ياریدر بس یو فراوان عوسی کاربرد هارنگ

 ک،یپلاســت ،ینســاج ،يداروساز ،ییمواد غذا يفرآور رینظ
 ییایمیشــ هــايپساب رنــگ ).1(چرم و کاغذ دارد ک،یستلا

 یدر منــابع آبــ یباشــناختیرنگشان و اثــر ز لینه تنها به دل

 ســتمیبــر اکوس یســم اتیخصوص دلیلهببلکه  ،نامطلوب
 ياژهیــو تیــاهم يانســان، دارا تیــو در نها انیآبز ،یآب
به  یمختلف، صنعت نساج عیصنا انیم در .)2،3(باشندیم

  با  یلاب رنگـفاض دـیتول عیصنا نیاز بزرگتر یکیعنوان 
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   رانیمازندران، مازندران، ا یدانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشک ط،یمحبهداشت  یگروه مهندس ،استاد .1
  رانیمازندران، مازندران، ا یدانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشک ط،یبهداشت مح یگروه مهندس ،اریدانش .2
  رانین، امازندران، مازندرا یدانشکده بهداشت، دانشگاه علوم پزشک ط،یبهداشت مح یگروه مهندس ،اریاستاد .3
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 : 26/4/1400تاریخ تصویب :                 11/12/1399تاریخ ارجاع جهت اصلاحات :            9/12/1399 تاریخ دریافت  
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  و همکارانی ززول یمحمد عل     

  
  109       1400، مرداد  199یکم، شماره مجله دانشگاه علوم پزشکی مازندران                                                                                   دوره سی و               

 پژوهشی

گــزارش شــده  تــریبر ل مگریلیم 200تا  10حدود غلظت 
 ریمقــاد يعلاوه بر رنگ حاو یرنگ هايپساب ).4(است

ــز ــق (ي ادی ــد معل ــواد جام ــSSم ــورد ن ژنی)، اکس ــم  ازی
)، BOD(ییایمیوشیب ازیمورد ن ژنی)، اکسCOD(ییایمیش

براســاس مطالعــات  ).5-8(هــا هســتندو نمــک فلزات، دما
در جهــان وارد  یدرصــد رنــگ مصــرف 15تــا  10مقــدار 

 کیــبعنــوان  نیگــر تیمالاشــ ).9(شودمی ستیز طیمح
جــرم  بــا C52H54N4O12 ییایمیبا فرمول ش یرنگ آل

اســت کــه  یونیهاي کاتگرم از جمله رنگ 927 یملکول
رنــگ  نیــا ).10(باشــدیدر آب مــ ییبالا تیحلال يدارا

 گــرید يهــااست و به نام یمتان صنعتلیفنياز تر یمشتق
شــناخته شــده  Bماس سبز، و ال4 هیسبز، سبزپا نینیمثل آل
 ،يرنگــرز عیعلاوه بر صنا نیگر تی. مالاش)11-13(است

 يبــرا يپــرور يآبــز عیو کاغذ در صــنا کیپلاست م،چر
هــا بعنــوان ضــد قــارچ و یمــاه یانگل يهايماریکنترل ب

 نیگــر تیمالاش یوقت ).12(کننده کاربرد داردیضدعفون
 اريو ناهنجــ نقــص ایجــادباعث  شودیم ییغذا رهیوارد زنج

 )،Mutagenesis( یــیزا)، و جهــشTeratogenic(نیدر جنــ
 یکرومــوزومناهنجاریهــاي و  ســانکاهش بــاروري در ان

)Chromosomal abnormalities (دگردیم)درتمــاس. )13،14 
و در تماس شده  کیو تحر يبا پوست انسان باعث قرمز

بــه ایــن . )15،16(گــرددیم یدائم بیبه آسر با چشم منج
 يهــاســتمیس یاز خروجــ نیگــر تیلاشــحــذف ماعلت 

و  يکاغذساز ،ینساج عیفاضلاب صنا ایو  یپرورش ماه
نامطلوب آن  ریاز تأث يریشگیخاطر پهب ک،یلیآکر عیصنا

 . درحال حاضر)17(است يضرور يآبز يهاسمیبر ارگان
ــــا اســــتفاده از روش ــــاب ــــیزیف يه ــــنظ ییایمیکوش  ری

 ونیداســیاکس )،20(ونیــتبادل  )،19(انعقاد )،18(ونیلتراسیف
ــ )،9(شــرفتهیپ ــالا )،22(اســمزمعکوس )،21(ونیازناس ش یپ
بــه  یواد آلـــمــوان ـتمی، )24(یـمیروش آنز )،23(یستیز
مختلف حذف کرد. اما  عیها را از پساب صنارنگ ژهـیو

 یســتیفتوکاتال دیــنشــان داده کــه روش جد دیــجد جینتا
 يحــاو يهــاپســاب هیتصــف يهاروش نیاز موثرتر یکی

 لهیوســهبــ ســتیروش فوتوکاتال نیاست. در ا یرنگمواد 

جفــت چالــه  ییفوتــون، و جــدا کیــشــکاف بانــد، تحر
 هیــآزاد منجــر بــه تجز يهــاکــالیراد دیــبــا تول یالکترون

 تیرس هالوســ ).25(شــودیمــ یآلــ يهــاغلظــت ندهیآلا
 اتیساختارخاص و خصوص لیدلهنانولوله ب کیعنوان به
 یکیخواص مکان ،ییایمیش يداریمثل منافذ بالا، پا ژهیو

 يهــارنــگ ژهیــوههــا بــرنگ يبرا يخوب جذب بالاتر
 ندیدارد که همراه فرا یونیآن هايبه رنگ تنسب یونیکات

 مورد استفاده قرار یلآ ندهیحذف آلا يبرا یستیفتوکاتال
عنــوان به) (Halloysites هاتیس. هالو)26،27(گرفته است

 ومیتــانیت دیاکســينــانو ذرات د يبارگــذار يبــرا بانیپشت
)TiO2مناســب یســتیفوتوکاتال تیبه فعال یابیدست ي) برا 

به دلیــل  ومیتانیت دیاکسيد مورد مطالعه قرار گرفته است.
 ،ی بــودنســم ریغ ،ییایمیمانند ثبات شخصوصیات ویژه آن 

 تیــبا فعال يفلز دیاکس نیتراز پرمصرف یککم ی نهیهز
وســازگار  هیثانو يهاندهیآلا لیبالا بدون تشک یستیکاتال
نور ماوراءبنفش  که تحت تابش باشدمی ستیز طیبا مح

 يبــرا یســتیفوتوکاتال هاينــدیدر فرا ايطــور گســتردهبه
 .)28،29(ردگییاستفاده قرار م ی موردآل يهاندهیآلا بیتخر

 یســتیفتوکاتال ندیفرا ییکارایمطالعه بررس نیهدف ا بنابراین
 ومیتانیت دیدي اکس-تیسلوها تیبا استفاده از نانوکامپوز

 ریو تــاث یآبــ يهــااز محلــولین گــر تیدر حذف مالاش
 ســتمیس کیــدر  نــدیفرا ییمختلف بــر کــارا يپارامترها

  .باشدیم وستهیناپ
  

  هامواد و روش
  هامواد و دستگاه

ـــدر گمایاز شـــرکت ســـ نیگـــر تیمالاشـــ  چ،یآل
 ومیتانیت دایکسوپروپ زویو ا دي اکساید ومیتانینانوذرات ت

 چیآلــدر گمایاز شرکت ســ تیز شرکت مرك و هالوسا
 45متــر، طــول یلــیم 26) با قطر UV-Cوات (15و لامپ 

در تمــام  .شــد يداریــخر پسیــمتــر از شــرکت فلیســانت
 دیاز محلــول اســ دهبــا اســتفا pH میتنظــ شیمراحل آزما

 کی میسد دیدروکسیه ایدهم نرمال و  کی کیدریکلر
  دهم نرمال انجام شد.
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  ومیتانیت دیاکس يد -تیهالوس تیمپوزسنتز نانوکا
  ).29(مرحله صورت گرفت 2در  تینانوکامپوز هیته

 دیاکسيد ومیتانیژل ت-محلول سل هیمرحله اول) ته
ـــه دوم) نشـــاندن نانواکســـ ـــانیت دیو مرحل ـــر رو ومیت  يب

 یسیس 60صورت انجام گرفت: ابتدا نیکه بد تیهالوس
و  ختــهیر رـبشــل ـداخ دـیپروپوکسا زویا ومیتانیمحلول ت

ب مقطــر آ یســیســ 100 راهپروپانول به همــ یسیس 20
قــرار داده  کریش يافزوده و حدود دو ساعت رو زهیونید

 درصــد 65 کیترین دیاس یسیس 5و کاملا هم زده شد. بعد 
همــزن  ســاعت بــا 3و بمــدت  شــدمولار اضافه  دهمکی

. در مرحله شدزده و محلول شفاف حاصل هم یسیمغناط
 ،تیهالوس يروبر ومیتانیت دینشان دادن نانواکس يبرادوم 
ژل  -و محلــول ســل ختهیرا در بشر ر تیگرم هالوس 100

ســاعت  8شده فوق قطره قطره به آن اضافه و بمدت  هیته
و محلــول  شــدگذاشته شد و کــاملا مخلــوط  کریش يرو
  مــدت هدست آمد. نمونه محلــول درآون بــهب یرنگ دیسف
و  هگــراد قــرار دادیه ســانتدرجــ 100 يساعت در دمــا 3

مــدت هگراد بــیدرجه سانت 500 يخشک شد. بعد دردما
 ومیتــانیت دیشــده و پــودر ســف نهیساعت گذاشته تا کلس 3
حاصــل شــد. بــراي  تینشانده شده بــر هالوســ دیاکسيد

 SEM( ریمورفولــوژي و انــدازه نــانوذرات تصــو یبررســ
کشور چک)،  TESCANشرکت سازنده  MIRA3مدل 

نــانوذرات از  ییایمیشــ بیترک نییو تع ییناساو جهت ش
شرکت ســازنده  X pert pro MPD(مدل  XRDدستگاه 

Netherlands مرکز پــژوهش  شگاهیکشور هلند) از آزما
  گرفته شد. زيرا يمتالوژ

  
  تینانوکامپوز )Point of zero charge( نقطه بار صفر

بــا انجــام ) Point of zero charge( نقطــه بــار صــفر
  ):30(شد نییتع ریصورت زه ب شیآزما

 دیکلر تریلیلیم 50 تر،یلیلیم 100ابتدا در شش بشر 
 کیبه هر بشر اضافه شد. در مرحله بعد به هر بشر  میسد

ســنتز  ومیتــانیت دیاکســيد -تیسوهال تیگرم نانوکامپوز
بشــرها بــا اســتفاده از ســود و  pHشده افزوده شد. آنگــاه 

، 8، 6، 4، 2 ریمقــاددهم نرمال در کی کیدریکلر دیاس
 بــرروي ســاعت 24 مــدتهبــ ســپسشــد.  میتنظــ 12، 10
 24به هم زده شــد تــا بــه نقطــه تعــادل برســد. بعــد  کریش

 ادداشــتیو  يریــگهر بشــر انــدازه اتیمحتو pHساعت 
 شــد میترســ هیــثانو pHو  هیــاول pHنمــودار  انیشد. در پا

قطــع نمودنــد  را گریهمد که يا) و نقطه1شماره نمودار (
  شود.یشناخته م  عنوان هب

  

  
  تیانوکامپوز) نPoint of zero charge( نقطه بار صفر :1شماره  نمودار

  
و  هیته تریگرم بر لیلیم 1000محلول رنگ با غلظت 

 يتــا زمــان اســتفاده نگهــدار وسیدرجه سلس 4 يدر دما
انجــام  ي. بــراشــد هیغلظت ها ته ریمحلول سا نیشد. از ا
، 3، 1( هیــبا غلظت اول تیرنگ مالاش يهامحلولمطالعه 

 يرهــاییمتغ نیــیمنظور تعشد. به هی) تهتریگرم در لیلیم 5
گــرم در  1، 5/0، 1/0( يبا دوزهــا تیمستقل، نانوکامپور

گــرم  1و  5/0، 1/0( ریدر مقــاد ومیتــانیت دیاکسي)، دتریل
 )3 ،7 ،10( pH) و قهیدق 90، 60، 30)، زمان تماس(تریدر ل

 ج،یاز صــحت نتــا نــانیشد. به منظور حصول اطم یرسبر
صــورت ســه بــار تکــرار، انجــام و از بــه هــاشیآزما هیکل

  .شدشده استفاده  يریگاندازه ریمقاد نیانگیم
 هیــاول هايرنگ، غلظت ماندهیغلظت باق نییتع يبرا

بار اول در معرض تابش فــرابنفش و بــار  ت،یرنگ مالاش
تــابش فــرابنفش، در ســه و  تیدوم در حضور نانوکامپوز

) UV-Cوات ( 15لامــپ  کی ریسطح زمان مورد نظر، ز
درجــه  27 يدر دمــا يمتــر از منبــع نــوریسانت 7با فاصله 

قــرار داده  قــهیدور در دق 350 کربایش يگراد بر رویسانت
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 کیــداخــل  نــدیاست که تمام فرا يادآوریشد. لازم به 
 ســتهب طیصــورت محــهگلاس که ب یراکتور از جنس پلکس

پوشــانده شــده  یومیــنیآلوم لیــکه تمام اطراف آن بــا فو
قبــل از  شیبود، صورت گرفــت. در تمــام مراحــل آزمــا

 سپکتروفتومتررنگ با استفاده از ا ماندهیسنجش غلظت باق
)(JASCO Model UV–Vis spectroscopy، نمونه داخــل 

مــدت هبــ قــهیدور در دق 4000در دور  وژیفیدستگاه سانتر
  .ار گرفتقر قهیدق 5/1

 تصــویردر  یشــگاهیآزما اسیــمق لوتیپا کیشمات
  نشان داده شد. 1شماره 
  

  
  

  گلاس مورد استفاده یراکتور پلکس کیشمات :1تصویر شماره 
  

مختلــف بــر  يپارامترهــا ریتاث زانیم نییبه منظور تع
ـــازده ـــ یب ـــگ مالاش ـــذف رن ـــر تیح توســـط  نیگ

 شیدر هر مرحله از آزمــا ندیفرآ ییکارا ت،ینانوکامپوز
  دست آمد.هب ریبا استفاده از رابطه ز

  

 
  

غلظــت  outCو  هیــغلظت رنــگ اول inCمعادله  نیکه در ا
   بوده است. هیرنگ ثانو

  
  نیگر تیغلظت مالاش يریاندازه گ

ــــرا ــــدهیســــنجش غلظــــت باق يب    تیمالاشــــ مان
ــ نیگــر    يدســتگاه اســپکتروفتومتر ونیبراســیکال یمنحن

)JASCO Model UV–Vis spectroscopy ( با اســتفاده

  ،  3،  1،  5/0در گســتره ( نیگــر تیمالاش يهاغلظت از
 یمنحنــ نی. اشد می) ترستریگرم در لیلیم 10،  9،  7،  5

  نشان داده شده است. 3شماره نمودار در 
  

  
  

مختلــف  يهاغلظت ياستاندارد جذب نور یمنحن :2شماره نمودار 
  نانومتر 619در طول موج  نیگر تیمالاش

  
  نیگر تیشده توسط مالاش جادیا  COD زانیم نییتع

شده توســط رنــگ  جادیا COD زانیم یبررس يبرا
ــ ــر تیمالاش ــت نیگ ــاغلظ  50، 40، 30، 20، 10، 5( يه

هــا هــر کــدام از غلظــت يشد. برا هی) تهتریگرم در لیلیم
 شده بعنوان غلظت هیته يهااز غلظت تریلیلیم 5/2مقدار 

 5/3و  میکرومــات پتاســ يد تریلیلیم 5/1نمونه به همراه 
گــاه . آنشداضافه  COD الیهاضم به و دیاساز  تریلیلیم

درجــه  150 يبــا دمــا CODساعت در راکتور  2به مدت 
شــده  يگراد قرار داده شد. بعد از مدت زمان ســپریسانت

 ســولفات ومیــفــرو آمون هــا بــا کمــکو سرد شدن نمونــه
)FAS( 025/0 فت. بعد از انجام گر ونیتراسینرمال عمل ت

کــردن  تــری) عمل تيرنگ نمونه (رنگ آجر رییظهور تغ
 .شــد ادداشــتی یســولفات مصــرف ومیقطع و مقدار فرو آمون

 نمونه شاهد هم انجام گرفت. بــا اســتفاده يمراحل برا نیهم
  شد.دست آمده محاسبه هب CODمقدار  ریاز فرمول ز

  

COD =  
  

A = FAS مصرفی براي شاهد  
= B FAS مصرفی براي نمونه  

N =  نرمالیتهFAS  
V = یترل یلیحجم نمونه برحسب م  
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 یدر معــدن ندیفرآ ییکارا زانیم يریگجهت اندازه
 طیدر شــرا CODنمونــه، مقــدار کــاهش  یبار آلــ يساز

نه بر اساس دستورالعمل کتاب استاندارد متد بــا روش یبه
  .)31(شد يریگاندازه 5220

  

  یافته ها
  سنتز شده تیکامپوز نانو يها یژگیو

ــا ــان  XRD جینت ــکــه درکامپوز دادنش ــله  تی حاص
(هالوســیت  تیصورت مولهب یکاتیلیس ومینیساختار آلوم

ــاي  ــانتی 800در دم ــه س ــدیل درج ــت تب ــه مولی ــراد ب گ
 ومیتانیت دیاکسيد. باشدیم Al6Si2O13با فرمول  شود)می

وجــود  تیــو بروک سیآنات ل،یروتا یستالیکر در سه فاز
 یســتالیبــه فازکر يازیــاز کاربردهــا ن یبرخــ ي. بــرادارد

مــدنظر باشــد،  یســتیفتوکاتال تیکه فعالیزمان یول ستین
  است  دارتریپا گریاز دو فاز د لیاست. فاز روتا يضرور

  

 لیــدر اثر حــرارت بــه روتا تیو بروک سیآنات يو فازها
 يد یســتالیســاختار کر نیهمچنــ ).29(شــوندیمــ لیتبــد
 نهیکلســ نــدیصورت آناتاز بوده و در فراهب ومیتانیت دیاکس

نشده است. لازم به ذکر است  لیتبد لیشدن به فرم روتا
ــاز فرا ــد فتوکاتالیکــه ســاختار آنات ــ یســتین   از  يتــرشیب

نشــان داده  3شــماره  نمــوداردر  جینتــا دارد. لایــفرم روت
   شده است.
) نشــان A-Cمتفــاوت ( ییبا بزرگنمــا SEM ریتصاو

 ومیتــانیت دیاکســيد - تیهالوســ تیــکامپوزکه نانو  دهندیم
 نیگســترده دارد. همچنــ يساختار متخلخل با شبکه سه بعــد

 صــورتهب تیدرسطح شبکه هالوس ومیتانیت دیاکسيذرات د
 یدرحــال ،نانومتر دارند 31-43اندازه حدود  ،پخش شده

ــانیت دیاکســيد کــه ــل از تشــک ومیت ــنانوکامپوز لیقب  تی
در  ریو متــراکم بودنــد. تصــاوانباشــته  ياصورت تــودههب

  نشان داده شده است. 2شماره  تصویر

  

  
  

   )ومیتانیت دیاکس يد-تیس(هالو تینانوکامپوز XRD يالگو :3شماره  نمودار
  

  
  

  سنتز شده تیاز نانوکامپوز SEM ریتصاو :2تصویر شماره 
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 تی)، کامپوز4شماره نمودار ( EDS فیباتوجه به ط
 ،ومیتانیت وم،ینیآلوم ژن،یاکسعناصرکربن،  يحاصله دارا

 ومینیآلوم س،یلیس ژن،یدرصد اکس زانیو... هست. م سیلیس
درصــد  6/1، 68/24، 51/23، 17/41 بیــترتبــه ومیتانیو ت

 تینانوکامپوز وم،یتانیت دیاکسيدرصد د نی. بنابراباشدیم
  .درصد است 66/2 لهحاص

  

  
  

  سنتز شده تینانوکامپوز EDS فیط :4شماره نمودار 
  

  ندیفرا ییبرکارا pH ریتاث
 ییکــارا يبــررو pH راتییتغ ریتاث یبه منظور بررس

) pH )3 ،7 ،10ســطح  3در شاتیآزما ،يرنگ بر ندیفرآ
 3رنــگ  هی)، غلظت اولقهیدق 90، 60، 30( و زمان تماس

 يانجام شد. راکتور حــاو تحت نور فرابنفش تریگرم درلیلیم
 rpm 300 بــتدور ثابــا  یسیهمزن مغناط يبشر محلول بر رو

شود.  يریجلوگ تیشد تا از رسوب نانوکامپوز هقرار داد
 مانــدهیشــد تــا باق وژیفیزمــان محلــول ســانتر انیــبعد از پا

 تیمانده رنــگ مالاشــ یآنگاه غلظت باق ،حذف شوندذرات 
 نــدیفرا ییبر کارا pH ریتاث جیشد. نتا يریگاندازه نیگر
 نمــودار نیــدر ا کــهآمده اســت همانطور 5شماره نمودار در 

  .ابدییم شیراندمان افزا pH شیشود، با افزایم دهید
  

    

 نــدیبا فرا نیگر تیدر حذف رنگ مالاش pH ریتاث :5شماره نمودار 
 (غلظت ومیتانیت دیاکس يد - تیهالوس تیبا نانو کامپوز یستیفتوکاتال

   )تریگرم در ل 1/0 تیغلظت نانوکامپوز تر،یگرم در ل یلیم 3

  ندیفرآ یین تماس برکارازما ریتاث
 نــدیفرا ییزمــان تمــاس بــر کــارا ریتاث یبررس يبرا
 قهی) دق90، 60، 30سطح ( 3زمان تماس در  یستیفتوکاتال

 نهیبه pHبا  تریگرم در لیلیم 5، 3، 1رنگ  هیو غلظت اول
تحت نور فــرابنفش  تریگرم در ل1/0 ستیو دوز کاتال 10

همــزن  يروبشــر محلــول بــر  يانجام شــد. راکتــور حــاو
ــت  یســیمغناط ــا دور ثاب ــا از  rpm 300ب ــرار داده شــد ت ق

 انیــگــردد. بعــد از پا يریجلــوگ تیــرســوب نانوکامپوز
ذرات  ماندهیشد تا باق وژیفیزمان مورد نظر، محلول سانتر

 تیمانــده رنــگ مالاشــ یحذف شود. آنگاه غلظــت بــاق
 ییزمان تماس بر کارا ریتاث جیشد. نتا يریگاندازه نیگر
ــیفرا آمــده اســت  6شــماره نمــودار در  یســتیفتوکاتال دن

 شیشــود بــا افــزاینمودار مشــاهده م نیدر ا که طورهمان
  .ابدییم شیزمان تماس، راندمان افزا

  

  
  

 ندیبا فرا تیزمان تماس در حذف رنگ مالاش ریتاث :6شماره نمودار 
 ،pH=10( ومیتــانیت دیاکس يد - تیهالوس تیبا نانو کامپوز یستیفتوکاتال

  )تریگرم در ل 1/0 تیغلظت نانوکامپوز
  
  ندیفرآ ییبرکارا تیدوز نانو کامپوز ریتاث

 -تیهالوســ تیــاثــر دوز نــانو کامپوز یجهت بررس
 3در  یســتیفتوکاتال نــدیفرا ییبر کــارا ومیتانیت دیاکسيد

ــانو کامپوز ــطح ن ــس ــرم در ل 1، 5/0، 1/0( تی ــریگ ) در ت
) بــا تــریل گرم دریلیم 5، 3، 1( مختلف رنگ يهاغلظت

10pH=  تحت نور فــرابنفش  قهیدق 90و زمان تماس برابر
همــزن  يبشــر محلــول بــر رو يحــاوانجام شــد. راکتــور 

 قرار گرفت تا از رسوب rpm 300 با دور ثابت یسیمغناط
زمــان مــورد  انیــشود. بعد از پا يریجلوگ تینانوکامپوز

ذرات حــذف  مانــدهیشــد تــا باق وژیفینظر، محلول ســانتر
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 نیگــر تیمانــده رنــگ مالاشــ یگاه غلظت باقنشوند. آ
 ییبــر کــارا تیــمپوزدوز نانو کا ریتاث جیشد. نتا يریگاندازه

 آورده شده است. 7شماره نمودار در  یستیفتوکاتال ندیفرا
 شیشــود، بــا افــزایمــ دهیــنمودار د نیدر ا که طورهمان

  .ابدییراندمان کاهش م ت،یدوز نانو کامپوز
  

    

 تیدر حذف رنگ مالاشــ تیدوز نانوکامپوز ریتاث :7شماره نمودار 
  قهیدق 90و زمان تماس   pH =10با  یستیفتوکاتال ندیبا فرا

  
  ندیفرآ ییرنگ برکارا هیغلظت اول ریتاث

رنــگ  هیــغلظــت اول راتییتغ ریتاث یبه منظور بررس
سطح  3در  شاتیآزما ،يرنگ بر ندیفرآ ییکارا يبررو

 يهــا)، در زمان تماستریلگرم دریلیم 5، 3، 1غلظت رنگ(
گــرم در  1/0 تیــ)، با دوز نانو کامپوزقهیدق 90، 60، 30(
تحــت نــور فــرابنفش انجــام شــد. راکتــور  pH=10 تــر،یل

 با دور ثابــت یسیهمزن مغناط يرو بربشر محلول  يحاو
rpm 300 ــوب نانوکامپوز ــا از رس ــد ت ــرار داده ش ــق  تی

شد  وژیفیزمان محلول سانتر انیشود. بعد از پا يریجلوگ
مانــده  یذرات حذف شوند آنگاه غلظت بــاق ماندهیتا باق

غلظــت  ریتــاث جیشــد نتــا يریگاندازه نیگر تیرنگ مالاش
آمــده  10شــماره  تصویردر  ندیفرا ییرنگ بر کارا هیاول

شــود، بــا یمــ دیــدهنمــودار  نیــدر ا کــه طورهمان است.
  .ابدییم افزایشغلظت رنگ، راندمان  شیافزا

  
  ندیفرا ییبرکارا ومیتانیت دیاکس ينانو ذره د دوز ریتاث

ــ ــه منظــور بررس ــاث یب ــانو ذره د ریت ــ يدوز ن  دیاکس
) تــریگرم در ل 1، 5/0، 1/0سطح ( 3با  شاتیآزما ومیتانیت

و  pH=10)، تریگرم در لیلیم 5، 3، 1رنگ ( يهابا غلظت

تحت تابش نور فــرابنفش مــورد  قه،یدق 90زمان تماس برابر 
 يبشــر محلــول بــر رو يرفــت. راکتــور حــاوقرار گ یبررس

قرار گرفت تــا از  rpm 300با دور ثابت  یسیهمزن مغناط
زمــان  انیشود. بعد از پا يریجلوگ تیرسوب نانوکامپوز

ذرات  مانــدهیشــد تــا باق وژیفیمــورد نظــر، محلــول ســانتر
 نیگر تیمانده رنگ مالاش یحذف شوند. آنگاه غلظت باق

 دیاکســ يدوز نــانو ذره د ریتــاث جیشــد. نتــا يریــگاندازه
 9در نمودار شماره  یستیفتوکاتال ندیراف ییبر کارا ومیتانیت

 نمــودار مشــاهده نیــدر ا کــهطورآورده شــده اســت. همــان
  .ابدییدوز نانو ذره راندمان کاهش م شیبا افزا ،شودمی

  

  
  

 تیرنگ در حذف رنــگ مالاشــ هیغلظت اول ریتاث :8شماره نمودار 
 دیاکســ يد-تیهالوس تینانو کامپوز یستیفتوکاتال ندیبا فرا نیگر

  )تریگرم در ل 1/0 تیو دوز نانوکامپوز pH=10( ومیتانیت
  

  
  

در حــذف  ومیتــانیت دیاکســ يدوز نــانو ذره د ریتاث :9شماره نمودار 
  )قهیدق 90و زمان تماس  pH=10( یستیفتوکاتال ندیبا فرا تیمالاشرنگ 

  
حــذف رنــگ  ییراانجــام شــده برکــا نــدیســه فرا سهیمقا

  نیگر تیمالاش
) 1 ند،یرنگ با سه فرا هیمرحله حذف و تجز نیدر ا

بــا  یســتیفتوکاتال ندی) فرا2 ست،ینورفرابنفش بدون کاتال
 وم،یتانیت دیاکس يد -تیهالوس تیاستفاده از نانو کامپوز
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 دیاکس يبا استفاده از نانوذرات د یستیفتوکاتال ندی) فرا3
 10شــماره نمــودار  در یبررســ نیــا جیانجام شــد. نتــا ومیتانیت

شــود کــه یم دهیدنمودار وضوح دره داده شده است. ب نشان
 - تیهالوســ تیــبا استفاده از نانو کامپوز یستیفتوکاتال ندیفرا
بــه  ســتینورفرابنفش بــدون کاتال ندیو فرا ومیتانیت دیاکسيد

  است. يراندمان رنگبر نیترو کم نیبالاتر يدارا بیترت
  

    

حــذف  ییانجــام شــده بــر کــارا ندیسه فرا سهیمقا :10ماره شنمودار 
   )قهیدق 90و زمان تماس  pH=10( نیگر تیرنگ مالاش

  
 شده توسط جادیا CODحذف  انجام شده در ندیفرا سهیمقا

  نیگر تیرنگ مالاش
شده توسط رنگ  جادیا CODمرحله حذف  نیدر ا

 ،ســتی) نــورفرابنفش بــدون کاتال1 ند،یبا فرا نیگر تیمالاش
ــدی) فرا2 ــانو کامپوز یســتیفتوکاتال ن ــا اســتفاده از ن ــب  تی

ــا جیانجــام شــد. نتــا وم،یتــانیت دیاکســيد -تیهالوســ  نی
 نشان داده شده اســت. بــا توجــه 11شماره نمودار  در یبررس

و  30در غلظــت  CODدرصد حــذف  نیربه نمودار بالات
گــرم در  1و  1/0 تیــبا نــانو کامپوز تریگرم در لیلیم 50

گــرم یلــیم 10درصد حذف در غلظــت  نیترنییپا و تریل
  دست آمد.هب تریگرم در ل 1 تیبا نانو کامپوز تریدر ل

  

    

 در حــذف تینور فرابنفش و نانوکامپوز ندیفرا سهیمقا :11شماره نمودار 
COD نیگر تیشده با مالاش جادیا )pH=10  قهیدق 90و زمان تماس(  

  بحث
حــذف  نــدیفرا ییبــر کــارا pH یا بررســ: بــpHریتاث
 ومیتانیت دیاکس يد -تیهالوس تینانوکامپوز یستیفتوکاتال

نشان داد کــه بــا  شاتیآزما جی)، نتا10، 7، 3سطح ( 3در 
 از نــهیبه طیبــازده حــذف در شــرا 7بــه  3از  pH شیافزا

 زانیــم) 10بــه  7( pH) و از درصــد 88به  درصد 54/70(
 شیفزاا لی. از دلاافتی شیافزادرصد  27/91به  یبازده

 اشــاره کــرد کــه نیتوان به ایم يباز pHراندمان حذف در 
 نقطه بــار صــفر دارا بودن لیدلهب یمورد بررس تینانوکامپوز

(zero point of charge)  بــار  يدیاس طیدر مح 6/7برابر
رنــگ  کیــعنــوان ه ب تیکرده و رنگ مالاش دایمثبت پ

 تیــمپوزرنــگ و نــانو کا نیبا دارا بودن بار مثبت، ب یونیکات
حذف رنگ را کاهش  ییشده و کارا جادیدافعه ا يروین
 یدارا بودن بــار منفــ لیبدل ییایبازه قل pH. اما در دهدیم

جاذبه  يروین کیرنگ  یونیکات تیو ماه تینانوکامپوز
 ییکارا شیکه باعث افزا دهیبرقرار گرد یکیالکترواستات

 يهــاکالیراد دیتول گرید لی. از دلاشودیحذف رنگ م
 دیها با اکسباشد. الکترونیم ییایدر بازه قل لیدروکسیه

 دیپراکس کالیراد دیباعث تول ژنیاکس يهاکردن ملکول
شــده،  بیــترک طیمح دروژنیبا ه کالیراد نی. اشوندیم

 تیــدر فعال یکه نقــش مهمــ لیدروکسیه کالیراد دیتول
بــه  ریــز هــاي. در واکــنشیندنما یدارند،م یستیفتوکاتال

   ).32(اشاره شده است دید تولانجام رون
  

  +                                : )1واکنش شماره 
  +                                : )2واکنش شماره 
   +      H2o2+          : )3واکنش شماره 
  + H2O2  ++ : )4واکنش شماره 
   H2O2 + hv (UV)               : )5واکنش شماره 
  :) 6واکنش شماره 

        H2O+ other products  +   MG  +  
  : )7واکنش شماره 

     other products  +H2O  + MG   +  
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و همکاران،  يدست آمده با مطالعات جعفرهب جینتا
  ).32،33(و همکاران مطابقت داشت ونیفا

 90، 60، 30مان تماس: راندمان حذف در زمــان ز ریتاث
دســت هبــ درصــد 27/91، 92/84، 42/84 بیبه ترت قهیدق

 - تیهالوســ تیــرانــدمان نــانو کامپوز شیافزا لیآمد. از دلا
اســت کــه  نیــحذف رنگ ا ندیدر فرا ومیتانیت دیاکسيد

رنــگ در تمــاس  هــايباشد، ملکــول ترشیهرچه زمان ب
 رنــگ نیب يترشیو تعامل ب بوده تیبا نانوکامپوز يترشیب

 يترشیب دیو فرصت تول شودیفراهم م تیو نانوکامپوز
. مطالعــات انجــام شــودیآزاد فراهم م يهاکالیراد يبرا

فــوق  جیو همکاران نتــا لکانیو همکاران، سا يدیشده ز
  ).34،35(یندنمایم دییرا تا

دوز  یمطالعــه بــا بررســ نی: در استیدوز کاتال ریتاث
، 1/0سطح  3در  ومیتانیت دیاکسيد -تیهالوس ستیکاتال

 بیترتهبازده حذف ب نهیبه طیدر شرا تریگرم در ل 1، 5/0
 شیدست آمــد. بــا افــزاهب درصد 77/56، 72/59، 27/91

. شدمشاهده  یحذف روند نزول ندیدر فرا ستیدوز کاتال
 ستیسطح فعال کاتال شیاست که با افزا نیروند ا نیعلت ا

چــون در  ابــد،ییمــ شیافــزا يرنگبر نیر معمقدا کیتا 
ــق کاتال ریمقــاد ــالاتر ذرات معل ــور  ســتیب ــور ن ــانع عب م

 .شوندینور م ترشیفرابنفش شده و باعث پراکنده شدن ب
بــر  ياثــر جیهــ ســتیمقدار کاتال ترشیب شیافزا نیبنابرا

در  ینــدارد. رونــد مشــابه یســتیتالفتوکا هیــرانــدمان تجز
 يکان و همکاران، دربندموضوع توسط ول نیخصوص ا

  .)36-38(و همکاران گزارش شد انگیو همکاران، 
 غلظــت رنــگ شیرنــگ: بــا افــزا هیغلظت اول ریتاث

 تریگرم در لیلیم 5، 3، 1 هاي مختلفغلظت درمالاشیت 
، 27/91، 44/57 بیــترتهراندمان حذف ب، نهیبه طیبا شرا

 نغلظت رنگ، رانــدما شیدست آمد.با افزاهبدرصد  29/84
 شیو افــزا افتی شیافزا یحد مشخص کیحذف رنگ تا 

. شدغلظت رنگ منجر به کاهش راندمان حذف  ترشیب
 ســتیآزاد در سطح کاتال کالیراد لیسرعت حذف به تشک

باشــد. یرنگ وابســته مــ يهاو احتمال واکنش با ملکول
 نیــغلظــت رنــگ ا شیدر اثر افزا يعلت کاهش رنگبر

توســط  ســتیکاتال فعــال در ســطح يهــااست کــه مکــان
 يهــاکــالیراد دیو تول شودیم دهیرنگ پوش يهاملکول

بــه  تــوانیکه مــ گرید لیدل. ابدییکاهش م لیدروکسیه
رنــگ  يبــالا يهااست که در غلظت نیآن اشاره کرد ا

 توســط ذرات کهنیا ياز نور فرابنفش به جا يامقدار عمده
 جذب شود، توسط ملکول رنگ جذب شــده تینانوکامپوز

و  لیدروکسیه کالیکاهش راد لیبه دل ستیکاتال ییکارا و
 مکــاران،و ه ي. مطالعــات نــورابدییکاهش م د،یپراکس

  .)39،40(دارد یفوق همخوان جیداتا و همکاران با نتا
: Tio2)( ومیتـــانیت دیاکســـينـــانوذرات د ردوزیتـــاث

 دیاکســ يســطح دوز نــانوذرات د 3 يراندمان حذف برا
 ،89/59، 02/81 بیــ) بــه ترتتریگرم برل 1 ،5/0، 1/0( ومیتانیت
که  شدمشخص  شاتیآزما حیدست آمد. با توجه به نتاهب

 بــازدهرانــدمان و  ومیتانیت دیاکسينانو ذرات د شیبا افزا
نــانوذره  تــرشیبــ شیاما بــا افــزا ابدییم شیافزا يرنگبر

تــوان مــی آن لیــنــدارد. از دلا هیــبر راندمان تجز يریتاث
دوز نانو ذره، باعث بالارفتن کــدورت  شیافزا هگفت ک

کاهش نور فرابنفش و کاهش باعث جهینت شده در طیمح
 گــرید لیو دل شودیم ومیتانیت دیاکسيعملکرد نانوذره د

فعــال موجــود  يهــاتیتجمع نانو ذره و کاهش تعداد سا
باعــث  توانــدیکه هــر کــدام مــ باشدمی در سطح نانوذره

ــالیکــاهش راد ــیه ک ــا. شــود لیدروکس ــ جینت و  یززول
 دییــو همکاران مطالعه انجــام شــده را تا یسیهمکاران، و

دست آمــده و بــا توجــه هب جیبر اساس نتا .)41،42(کندیم
-تیهالوســ تیــنانوکامپوز يحاصل شده بــرا يبه بازده

 میتــوانیو سنتز آســان آن مــ یمورد بررس ومیتانیت دیاکسيد
مــود. رنــگ اســتفاده ن يهــافاضلاب هیاز آن جهت تصف

 یمواد آلــ ریکاربرد آن را در حذف سا توانیم نیهمچن
 ییتوانــا دییتا يبرا .نمود شنهادیپ یآب يهاطیموجود در مح

 ،ینگــر تیسنتز شده در حذف رنــگ مالاشــ تینانوکامپوز
 ســهیگزارش شده مقا يهاستیکاتال گریعملکرد آن با د

 شــود،یمشاهده م 1 که در جدول شمارهيطورهمان .شد
)، ومیتانیدتیاکســيد -تیسنتز شده (هالوس تیکامپوزنانو

  .ستمطالعات داشته ا سایر نسبت به یمناسب جهینت
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  سپاسگزاري
مصـوب معاونـت  یقـاتیمقاله حاصل طرح تحق نیا

  مازنــدران  یو فنــاوري دانشــگاه علــوم پزشــک قــاتیتحق
  

  

  

ـــــلاق  ــــد اخـ ) IR.MAZUMS.REC.1398.1191(ک
از آن معاونــت  لهیوســنیاله بدمق سندگانینو .باشــدیمــ

  .ندینمای م یمحترم تشکر و قدردان

  انواع مطالعات انجام شده سهیمقا: 1جدول شماره 
  

  دوز کاتالیت   نام کاتالیست  ردیف
  گرم بر لیتر

  ماکزیمم زمان 
 (دقیقه)UVتابش 

  غلظت مالاشیت گرین
  میلی گرم در لیتر

  درصد حذف 
  مالاشیت گرین

  رفرنس

1  UTio2  -  70 -UV-A 5/2  68 )Asiltürk et al ,2009(  
UV+0.3FeTio2 79 
UV+7FeTio2 76  
UV Tio2 5  70  
UV+0.3FeTio2 77  
UV+7FeTio2 
 

72  

2  TiO2/SiO2/PCC  -  UV-A-60 8  25/96 (Jafari et al ,2016) 
TiO2/PCC 5/87 
PCC 5/62 

3  Nano-TiO2–SiO2/WPC  -  UV-A-120  10  95  (Jafari et al ,2016) 
Nano-TiO2–SiO2 85  

4  P-25  -  60  1  80 (Rengifo-Herrera et al ,2011) 
TiO2–TPA–0% 81 

TiO2–TPA–20% 97 

TiO2–TPA–30% 99 

5  SiO2-Tio2 CNS 5/0  120  20  98  (Jiangyan et al,2019) 
6  anatase nanocrystalline+ TiO2 1  UV-A-50  75  100  (Rajesh J et al,2007) 

rutile nanocrystalline+  TiO2 86  
7  E-spun RGO/TiO2/PANCMA NFs 2/0  UV-A-120  1/0  100  (Fuyou et al,2019) 
8  TN(Nio-Tio2) 01/0  60  5  60  (Purkayastha, et al,2020) 

9  CdO 4/0  UV-A-240  5/5  72/52  (Eskizeybek,et al 2012) 
PANI 40  
PANI/CdO 95  

10  Sn-doped TiO2 First use  -  130  5  96 (Sayılkan et al,2008) 
Sn-doped TiO2 Second use 94 

Sn-doped TiO2 third use 93 

undoped TiO2 First use 
undoped TiO2 Second use 

89 

undoped TiO2 third use 87 

Sn-doped TiO2 First use 84 

11  Ni,La-STO-0 8/0  UV-A-90  20  98  (Jia, A. Z. et al,2010) 
Ni,La-STO-1.0 80  
Ni,La-SrTO-5.0 75  

12  controlled TiO2 1  210  20  37  (Li, Yue-Sheng et al,2010) 

CdTe-0.06-TiO2 77  
P25 60  
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