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Abs tractچکیده

در این پژوهش فتوکاتالیست ترکیبی اکسید تیتانیوم و اکسید آهن بر 
پایه زئولیت طبیعي کلینوپتیلولایت به روش هم رسوبی شیمیایی سنتز 
شد و عملکرد آن در تخریب بنتازون به عنوان یکي از پرمصرف ترین 
علف کش ها در کشاورزی مورد ارزیابی قرار گرفت. اثر همزمان عوامل 
-10( محلول   pH  ،)1-40  mg/l) آلاینده  غلظت  شامل  فرآیندی 
تخریب  بازده  بر   )25-100  mg/l) پراکساید هیدروژن  غلظت  و   (4
فتوکاتالیستي بنتازون با استفاده از طراحی آزمایش ها به روش سطح 
توسط  شده  سنتز  فتوکاتالیست  مشخصه یابي  شد.  بررسی  پاسخ 
تحلیل هاي FE-SEM ،FT-IR ،XRF ،XRD و EDX انجام شد. نتایج 
اکسید  و  تیتانیوم  اکسید  نانوذرات  حضور   EDX و   FT-IR  ،XRD
FE- نتایج  کردند.  تأیید  کلینوپتیلولایت  زئولیت  سطح  بر  را  آهن 
SEM ضمن تأیید لایه نشانی اکسید تیتانیوم و اکسید آهن بر سطح 
نشان   52  nm را  ذرات  نانو  تقریبی  اندازه  کلینوپتیلولایت،  زئولیت 
داد. مطابق با نتایج XRF، نانوذرات سنتز شده با نسبت مولي بهینه 
+Fe3 به TiO2 برابر با 0/06 حاصل شدند. نتایج این پژوهش نشان 

داد که غلظت محلول بنتازون، pH اولیه محلول و غلظت هیدروژن 
فتوکاتالیستی  تخریب  بازده  بر  را  اثر  بیش ترین  به ترتیب  پراکساید 
اولیه   pH) بهینه  شرایط  در  تجربی  نتایج  با  مطابق  دارند.  بنتازون 
محلول، غلظت آلاینده و غلظت هیدروژن پراکساید به ترتیب برابر با 
mg/l ،10 10 و mg/l 50) بازده تخریب بنتازون 97% به دست  آمد و 
در حداکثر غلظت  آلاینده (mg/l 40) بازده تخریب 78% حاصل شد. 
این پژوهش نشان داد که فتوکاتالیست سنتز شده بازده قابل قبولی 
از  کشاورزی  سموم  حذف  و  زیست تخریب ناپذیر  آلاینده  تخریب  در 

آب های آلوده دارد.

آب،  تصفیه  فتوکاتالیست،  کش،  علف  بنتازون،  کلیدي:  کلمات 
محیط زیست.
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In this study, the photocatalyst of TiO2/Fe2O3 based on clino-
ptilolite natural zeolite was synthesized by co-precipitation 
method and its function in degradation of Bentazone, as 
one of the most widely used herbicides in agriculture, was 
evaluated. The effect of process parameters simultaneously 
including pollutant concentration (1-40 mg/l), pH (4-10) and 
hydrogen peroxide concentration (25-100 mg/l) on photocata-
lytic degradation efficiency of Bentazone was investigated us-
ing design of experiments in response surface methodology. 
Synthesized photocatalyst was characterized by XRD, XRF, 
FT-IR, FE-SEM and EDX analyses. The results of XRD, 
FT-IR, and EDX confirmed the presence of TiO2 and Fe2O3 
nanoparticles on the surface of clinoptilolite. The FE-SEM re-
sults confirmed the deposition of TiO2/Fe2O3 on the surface of 
clinoptilolite zeolite and also the approximate particle size of 
TiO2/Fe2O3 was 52 nm. According to XRF results, the synthe-
sized nanoparticles had Fe3+/TiO2 optimal molar ratio of 0.06. 
The results showed that Bentazone concentration, pH and hy-
drogen peroxide concentration were the most effective fac-
tors on photocatalytic degradation efficiency of Bentazone, 
respectively. According to the experimental data at optimal 
conditions (pH, pollutant concentration and hydrogen perox-
ide concentration are 10, 10 mg/l and 50 mg/l, respectively), 
degradation efficiency of Bentazone was obtained 97% and 
the degradation efficiency was 78% at maximum concentra-
tion of pollutant (40 mg/l). This study showed that the synthe-
sized photocatalyst has acceptable efficiency for degradation 
of non-biodegradable pollutant and removal pesticides from 
contaminated water.

 Keywords: Bentazone, Herbicide, Photocatalyst, Water
treatment, Environment.



22
سال دوم، شماره 3، پاییز 1396نشریه علوم و مهندسی آب و فاضلاب

1- مقدمه

مصرف جهانی سموم کشاورزی در حدود دو میلیون تن در سال 
اروپا، 30 درصد در  توسط  تنها  از سموم  است که 45 درصد 
ایالات متحده آمریکا و 25 درصد در سایر نقاط جهان مصرف 
می شود. سهم مصرف سموم کشاورزی در جهان شامل 47/5 
درصد   17/5 حشره کش ها،  درصد   29/5 علف کش ها،  درصد 
 De et al.,) است  سموم  سایر  درصد   5/5 و  قارچ کش ها 
2014). انواع مختلفی از سموم کشاورزی که در سیستم های 

آبی یافت می شوند، ناشی از فعالیت های مختلف ازجمله نشت 
مواد شیمیایی، فاضلاب های صنعتی و روان آب های کشاورزی 
و  آلی  ترکیبات  این   .(Jonidi-Jafari et al., 2015) هستند 
سمی در آب های سطحی و زیرزمینی، صدمات جبران ناپذیری 
کشاورزی  سموم  همچنین  می کنند.  وارد  زیست  محیط  به 
به روش های مختلف وارد جو، خاک و در نهایت زنجیره غذایی 
و  کشاورزی  اکوسیستم های  بر  توجهی  قابل  تأثیر  و  می شوند 
 (Fadaei et al., داشت  خواهند  زراعی  و  باغی  محصولات 

 .2012)
سموم  از  یکی  بازاگران  تجاری  نام  با  بنتازون  علف کش 
بردن  بین  از  برای  وسیعی  نسبتاً  به طور  که  است  کشاورزی 
علف های هرز پهن برگ در مزارع لوبیا، ذرت، برنج و غیره به کار 
برده می شود (Gholami et al., 2016). علف کش بنتازون اغلب 
به صورت محلول نمک سدیم در بازار عرضه می شود و پس از 
 Pourata et al.,) رقیق سازی در آب، مورد استفاده قرار می گیرد
2009). بنتازون به علت ماندگاری زیاد، زیست تخریب ناپذیری، 

سمیت و حلالیت بالا، نگرانی های بسیاری برای محیط زیست 
 .(Njoku et al., 2014; Gholami et al., 2016) ایجاد می کند
همچنین بنتازون از طریق مصرف خوراکی یا جذب پوستی برای 
 Wei) انسان  سمی است و می تواند منجر به التهاب چشم شود
et al., 2016). به منظور از بین بردن اثرات مخرب بنتازون بر 

محیط زیست و بهداشت عمومی، مطالعاتی برای حذف بنتازون 
 Ayranci and Hoda (2004) .از آب های آلوده انجام شده است
کربن  به کمک  سطحی  جذب  روش  بنتازون،  حذف  برای 
میزان جذب  بیش ترین  که  دادند  قرار  بررسی  مورد  را  فعال 
 Mukherjee 2 ساعت گزارش شد.  بنتازون 75% در مدت 
علف کش  توانستند  زیستی  جذب  روش  با   et al. (2016)
بنتازون را در 135 روز حدود 25% حذف کنند. در پژوهشی 

دیگر برای حذف بنتازون از آب های آشامیدنی، فیلتر کردن با 
 Heijman and Hopman,) کربن فعال مورد استفاده قرار گرفت
1999). کاستی های روش های ذکر شده مانند مشکلات بازیابی 

سطحی  جذب  روش  در  ثانویه  آلاینده های  تولید  و  جاذب 
(Homem and Santos, 2011) و نیاز به زمان و هزینه بالا در 
روش فیلتراسیون (Heijman and Hopman, 1999) را می توان 

با کاربرد فناوری های جایگزین بهبود بخشید. 
در سال هاي اخیر فرآیندهای اکسیداسیون پیشرفته به دلیل 
کارایی بسیار بالا و همچنین عدم ایجاد آلودگی های ثانویه بسیار 
 ،UV/H2O2 جمله  از  فرآیندهایی  و  گرفته اند  قرار  توجه  مورد 
UV/TiO2 ،UV/ZnO ،UV/O3 و UV/Fenton به طور گسترده 

کشاورزی  سموم  مانند  آلاینده ها  از  مختلفی  انواع  حذف  برای 
 .(Jonidi-Jafari et al., 2015) دارند  کاربرد  (علف کش ها) 
واکنش هایی  دسته  آن  پیشرفته  اکسیداسیون  فرآیندهاي 
هستند که با تولید و کاربرد رادیکال آزاد هیدروکسیل به عنوان 
یک اکسیدکننده  قوي همراه بوده و به عنوان روشی موثر براي 
فاضلاب  و  سطحی  زیرزمینی،  آب  منابع  آلاینده های  تخریب 
نظر  در  زیست تخریب ناپذیر  آلی  آلاینده هاي  حاوي  صنعتی 
 Mahamuni and Adewuyi, 2010; Kaur et) گرفته می شوند

 .(al., 2015; Esmaili et al., 2017

یکی از جدیدترین و کاربردي ترین فرآیندهای اکسیداسیون 
فرآیندها،  این  در  است.  فتوکاتالیستی  فرآیندهای  پیشرفته، 
تابش  تأثیر  تحت  فتوکاتالیستی،  ذرات  حضور  در  آلاینده 
هیدروکسیل،  رادیکال هاي  تولید  با  و  گرفته  قرار   UV اشعه 
انواع  بین   .(Zazouli et al., 2017) می شود  تجزیه  و  اکسید 
فتوکاتالیستی،  فرآیند  در  استفاده  مورد  فتوکاتالیست های 
نبودن،  سمی  کم،  هزینه  به دلیل  تیتانیوم  اکسید  نانوذرات 
جذب فرابنفش و پایداری زیاد و واکنش پذیری بالا براي تجزیه 
 Ahmad et) ترکیبات آلی بسیار مورد توجه قرار گرفته است

 .(al., 2016

به منظور بازیابی راحت تر فتوکاتالیست، پژوهشگران مختلف 
کرده اند.  استفاده  نانوذرات  تثبیت  براي  گوناگون  بسترهاي  از 
بسترها  این  از  نمونه هایی  زئولیت  و  فایبرگلاس  فعال،  کربن 
هستند (Arimi et al., 2016). استفاده از زئولیت های طبیعی 
پایین  بسیار  بهای  و  ایران  کشور  در  نسبی  فراوانی  به علت 
راکتورهای  حوزه  در  را  ویژه ای  توجه  اخیر  سال های  در  آن ها 
و  فراوان ترین  از  یکی  کرده اند.  جلب  خود  به  کاتالیستی 
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ارزان ترین زئولیت های طبیعی، کلینوپتیلولایت است که دارای 
قابلیت جذب بالا، سازگاری با محیط و پایداری حرارتی تا دمای 

.(Faramarzpour et al., 2009) 800 است ◦C

فتوکاتالیستی  قابلیت  گرفتن  درنظر  با  پژوهش  این  در 
Yalçın et al., 2010; Davari et al.,) آهن  اکسید  نانوذرات 

2017)، با تثبیت همزمان نانو ذرات اکسید تیتانیوم و اکسید 

آهن بر زئولیت طبیعی ایرانی )کلینوپتیلولایت( ، فتوکاتالیستی  
با قدرت تخریب بیشتر سنتز شد. فتوکاتالیست  سنتز شده پس 
به کار  پیشرفته  اکسیداسیون  راکتور  یک  در  مشخصه یابی  از 
گرفته شد و اثر عوامل عملیاتی همچون غلظت آلاینده، غلظت 
هیدروژن پراکساید و pH اولیه محلول بر بازده فرآیند تخریب 

علف کش بنتازون مورد بررسی قرار گرفت.

2- مواد و روش ها

2-1- مواد شیمیایی
آماده سازی  برای  استفاده  مورد  اصلی  شیمیایی  مواد 
زئولیت  پایه  بر  آهن  اکسید  تیتانیوم/  اکسید  فتوکاتالیست 
کلراید  آهن  و   (Cas#812382) کلراید تیتانیوم  شامل  طبیعی 
 ،(Cas#7664939) اسید  سولفوریک  بود.   (Cas#803945)
پراکساید  هیدروژن  و   (Cas#1310732) هیدروکسید  سدیم 
با خلوص97، 95 و 30%، در طی  (Cas#822287) به ترتیب 
مصرفی  شیمیایی  مواد  گرفتند.  قرار  استفاده  مورد  آزمایش ها 
طبیعی  زئولیت  و  خریداری  مرک  شرکت  از  پژوهش  این  در 
همچنین  شد.  تهیه  سمنان  معادن  از  )کلینوپتولایت(  ایرانی 
آزمایش ها  در  وزنی  با خلوص 97 درصد  بنتازون  از علف کش 
استفاده شد که مرکز تحقیقات گیاه پزشکی تهران این نمونه  را 
در اختیار قرار داد. خصوصیات فیزیکی و شیمیایی بنتازون در 

)Njoku et al., 2014; Gholami et al., 2016( جدول 1- مشخصات علف کش بنتازون

جدول 1 ارائه شده است.

2-2- روش تهیه فتوکاتالیست
براي آماده سازی زئولیت ابتدا ناخالصي هاي همراه با بلورهاي 
زئولیت، به روش هاي مکانیکي جدا و سپس با استفاده از هاون 
با  حاصل  پودر  شد.  پودر  به  تبدیل  و  آسیاب  نمونه ها  چیني، 
-200 mµ با اندازه (ASTM) استفاده از غربال هاي استاندارد
400 الک شد، با آب دیونیزه شستشو و سپس در دماي محیط 
خشک شد. برای دست یابی به بیش ترین بازده تخریب براساس 
با  برابر   TiO2 به   Fe3+ مولي  نسبت  غربال گری،  آزمایش های 
تنظیم   2 حدود  در  محلول   pH و  انتخاب   0/06 بهینه  مقدار 
به   Fe3+ مولي  نسبت های  سایر   .(Wang et al., 2011) شد 
به طوری که  است،  کمتر  بنتازون  تخریب  که  داد  نشان   TiO2

منجر   ،0/03 به   0/06 از   TiO2 به   Fe3+ مولي  نسبت  کاهش 
علاوه بر  می شود.   %70 تا   %80 از  بنتازون  تخریب  کاهش  به 
 ،0/09 به   0/06 از   TiO2 به   Fe3+ مولي  نسبت  افزایش  این، 
باعث کاهش تخریب بنتازون از 80% تا 65% می شود. به منظور 
 0/47  g ابتدا  شیمیایی،  هم رسوبی  به روش  کاتالیست  سنتز 
با آب مقطر دیونیزه مخلوط و  پودر زئولیت آماده سازی شده، 
تا دماي º C 70 به آن حرارت داده شد. سپس تیتانیوم کلراید 
همزمان  به صورت   (0/0609  g) کلراید  آهن  و   (0/686  ml)
به پودر زئولیت افزوده و مخلوط شدند. محلول تهیه  شده در 
دماي º C 70 به مدت 4 ساعت مورد اختلاط قرار گرفت. پس 
 از آن محلول به مدت 12 ساعت در دماي محیط قرار گرفت تا 
واکنش ها به طور کامل انجام شود. سپس محصول تشکیل شده 
با آب دیونیزه شستشو داده شد و پس  از آن به مدت 2 ساعت در 
دماي º C 80 در آون خشک شد. در نهایت فرآیند کلسیناسیون 
در کوره مافلي با دماي º C 400   به مدت 2 ساعت انجام شد تا 
فتوکاتالیست اکسید تیتانیوم/ اکسید آهن/ زئولیت حاصل شود.

Njoku(بنتازونكشعلفمشخصات-1جدول et al., 2014; Gholami et al., 2016(

فتوكاتاليستتهيهروش-2-2
هاونزااستفادهباسپسوجدامكانيكيهايروشبهزئوليت،بلورهايباهمراههايناخالصيابتدازئوليتسازيآمادهبراي
mµ200-400اندازهبا(ASTM)استانداردهايغربالازاستفادهباحاصلپودر.شدپودربهتبديلوآسيابهانمونهچيني،

اسبراستخريببازدهترينبيشبهيابيدستبراي.شدخشكمحيطدمايدرسپسوشستشوديونيزهآبباد،شالك
شدتنظيم2حدوددرمحلولpHوانتخاب06/0بهينهمقداربابرابر2TiOبهFe+3مولينسبت،گريغربالهايآزمايش

)2011,.aletWang(.3موليهاينسبتساير+Fe2بهTiOنسبتكاهشكهطوريبهاست،كمتربنتازونتخريبكهدادنشان
مولينسبتافزايشاين،برعلاوه.دشومي%70تا%80ازبنتازونتخريبكاهشبهمنجر،30/0به06/0از2TiOبهFe+3مولي

3+Fe2بهTiOرسوبيهمروشبهكاتاليستسنتزمنظوربه.شودمي%65تا%80ازبنتازونتخريبكاهشباعث،90/0به06/0از
سپس.شددادهحرارتآنبهC◦70دمايتاومخلوطديونيزهمقطرآبباشده،سازيآمادهزئوليتپودرg47/0ابتداشيميايي،
تهيهمحلول.شدندمخلوطوافزودهزئوليتپودربههمزمانصورتبه)g0609/0(كلرايدآهنو)ml686/0(كلرايدتيتانيوم

گرفتقرارمحيطدمايدرساعت12مدتبهمحلولآنازپس.گرفتقراراختلاطموردساعت4مدتبهC◦70دمايدرشده
ساعت2مدتبهآنازپسوشددادهشستشوديونيزهآبباشدهتشكيلمحصولسپس.دشوانجامكاملطوربههاواكنشتا
شدانجامساعت2مدتبهC◦400دمايبامافليكورهدركلسيناسيونفرآيندنهايتدر.شدخشكآوندرC◦80دمايدر
.شودحاصلزئوليت/آهناكسيدتيتانيوم/اكسيدفتوكاتاليستتا

فتوكاتاليستيابيمشخصه-2-3
S4-Pioneerمدل(پرتوايكسيفلورسانسدستگاهازاستفادهباXRFتحليلشده،سنتزفتوكاتاليستيابيمشخصهبراي

نگارطيفباFT-IRتحليل.دشتعيين)آلمانD-8 Advanceمدل(پرتوايكسيسنجپراشدستگاهباXRDتحليلو)آلمان
S-4160مدل(FE-SEMدستگاهباالكترونيميكروسكوپهايعكس.شدانجام)ژاپنFT/IR-6300مدل(فوريهتبديلفروسرخ

SEMگاهدستيكتوسطشده،سنتزفتوكاتاليستوطبيعيزئوليتساختاروشكلهمچنين.آمددستهبnm5دقتبا)ژاپن

EDXتحليلبهمجهز)XL30فيليپسسري،XLروبشي،الكتروني(ميكروسكوپ (AIS2300C, SERON Technology)مورد
.گرفتقراربررسي

آزمايشگاهيسامانه-2-4
ازآبعبورتوسطوبودناپيوستهنوعازكهشداستفادهml250حجمبهجدارهدوايشيشهراكتوريكازپژوهشايندر
يكنواختي.استشدهتعبيهراكتوردربرويبرديجيتاليدماسنجيكدماگيرياندازهبرايوشدداشتهنگهثابتآندمايژاكت

درnm254موجطولوW6توانبهUVلامپيكاز.دشتامينمگنتومغناطيسيهمزنباواكنشانجامطولدرمحلول
.استشدهارائه1شكلدراستفادهموردآزمايشگاهيسامانه.شداستفادهراكتورداخل

 موج طول
  جذب حداكثر

(nm)

 در مجاز غلظت حداكثر
  آشاميدني آب

(mg/l)

  آب در حلاليت
(mg/l)

  مولكولي وزن
(g/mol)

كشعلف ساختار  نام  شيميايي فرمول
  كشعلف

335 03/0 570 28/240  S3O2N12H10C  بنتازون  
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2-3- مشخصه یابی فتوکاتالیست
برای مشخصه یابی فتوکاتالیست سنتز شده، تحلیل XRF با 
 S4-Pioneer استفاده از دستگاه فلورسانس پرتوایکسی (مدل
آلمان) و تحلیل XRD با دستگاه پراش سنج پرتوایکسی (مدل 
D-8 Advance آلمان) تعیین شد. تحلیل FT-IR با طیف نگار 

شد.  انجام  ژاپن)   FT/IR-6300 (مدل  فوریه  تبدیل  فروسرخ 
FE-SEM (مدل  دستگاه  با  الکترونی  میکروسکوپ  عکس های 
شکل  همچنین  آمد.  به دست   5  nm دقت  با  ژاپن)   S-4160

توسط  شده،  سنتز  فتوکاتالیست  و  طبیعي  زئولیت  ساختار  و 
 XL روبشي،  الکتروني  )میکروسکوپ   SEM دستگاه   یک 
 EDX (AIS2300C, مجهز به تحلیل (XL30 سري، فیلیپس

(SERON Technology مورد بررسی قرار گرفت.

2-4-سامانه آزمایشگاهی
در این پژوهش از یک راکتور شیشه ای دو جداره به حجم 
ml 250 استفاده شد که از نوع ناپیوسته بود و توسط عبور آب 

از ژاکت دمای آن ثابت نگه داشته شد و برای اندازه گیری دما 
یک دماسنج دیجیتالی بر روی درب راکتور تعبیه شده است. 
یکنواختی محلول در طول انجام واکنش با همزن مغناطیسی و 
مگنت تامین شد. از یک لامپ UV به توان W 6 و طول  موج 
آزمایشگاهي  سامانه  شد.  استفاده  راکتور  داخل  در   254  nm

مورد استفاده در شکل 1 ارائه شده است.

شکل 1- سامانه آزمایشگاهي مورد استفاده

2-5- طراحی آزمایش ها به روش سطح پاسخ
به منظور تخریب فتوکاتالیستی علف کش بنتازون در راکتور 
در  شد.  استفاده  پاسخ  سطح  روش  از  پیشرفته  اکسیداسیون 
این پژوهش مطابق با جدول 2، عوامل عملیاتی شامل غلظت 
مورد  محلول  اولیه   pH و  پراکساید  هیدروژن  غلظت  بنتازون، 
و   (25  ±  1  º C) دما  نظیر  عوامل  سایر  گرفت.  قرار  بررسی 
شدت تابش لامپ UV )توان W 6 و طول  موج nm 254) ثابت 
فرض شدند و با توجه به آزمایش های  غربال گری، مقادیر بهینه 
زمان  و   0/25 - 1  g/l محدوده  در  فتوکاتالیست  غلظت  برای 
g/l 0/5 و 60 دقیقه  با  برابر  ترتیب  به  تا 90 دقیقه  ماند 30 

درنظر گرفته شد.

6-2- روند انجام آزمایش های اکسیداسیون پیشرفته
براي هر آزمایش، pH محلول بنتازون تنظیم و همراه با غلظت 
 pH .به محفظه راکتور منتقل شد (0/5 g/l) نانوفتوکاتالیست
محلول با استفاده از محلول هاي رقیق شده  هیدروکلریک اسید 
UB- (مدل  سنج   pH یک  کمک  با  هیدروکسید،  سدیم  و 
کمک  با  واکنش  دماي  شد.  تنظیم  دنور(  شرکت  ساخت   10

چرخش آب در لوله هاي خنک کننده  تعبیه  شده دور راکتور، در 
دماي º C 1 ± 25 ثابت نگه داشته شد. به منظور جداسازی نانو 
سانتریفوژ  از  سوسپانسیونی  نمونه های  در  فتوکاتالیست  ذرات 
در  آلمان(  هرولب  شرکت  ساخت   UniCen-Herolab (مدل 
زمان min 10 و سرعت rpm 5000 استفاده شد. سپس غلظت 
خروجي بنتازون به روش اسپکتروفتومتري با استفاده از منحني 
کالیبراسیون در طول موج حداکثر جذب آن (nm 335) تعیین 
شد. بازده تخریب علف کش بنتازون (E) از طریق معادله (1) 
محاسبه شد که C0 و Ce به ترتیب، غلظت هاي اولیه و نهایي 

بنتازون برحسب mg/l هستند.

استفاده مورد آزمايشگاهي سامانه -1 شكل

پاسخسطحروشبههاشآزمايطراحي-2-5
ايندر.شداستفادهپاسخسطحروشازپيشرفتهاكسيداسيونراكتوردربنتازونكشعلففتوكاتاليستيتخريبمنظوربه

بررسيموردمحلولاوليهpHوپراكسايدهيدروژنغلظتبنتازون،غلظتشاملعملياتيعوامل،2جدولبامطابقپژوهش
شدندفرضثابت)nm254موجطولوW6(توانUVلامپتابششدتو)Cº1±25(دمانظيرعواملساير.گرفتقرار

90تا30ماندزمانوg/l1-25/0محدودهدرفتوكاتاليستغلظتبرايبهينهمقاديرگري،غربالهايآزمايشبهتوجهباو
.شدگرفتهدرنظردقيقه60وg/l5/0بابرابرترتيببهدقيقه

هاآزمايشطراحيدرانتخابيسطوحوعوامل- 2جدول

پيشرفتهاكسيداسيونهايآزمايشانجامروند- 2-6
.شدمنتقلراكتورمحفظهبه)g/l5/0(نانوفتوكاتاليستغلظتباهمراهوتنظيمبنتازونمحلولpHآزمايش،هربراي

pHيككمكباهيدروكسيد،سديمواسيدهيدروكلريكشدهرقيقهايمحلولازاستفادهبامحلولpHمدلسنج)UB-10

دمايدرراكتور،دورشدهتعبيهكنندهخنكهايلولهدرآبچرخشكمكباواكنشدماي.دشتنظيمدنور)شركتساخت
Cº1±25مدلسانتريفوژازسوسپانسيونيهاينمونهدرفتوكاتاليستذراتنانوجداسازيمنظوربه.شدداشتهنگهثابت)

UniCen-Herolabزماندرآلمان)هرولبشركتساختmin10سرعتوrpm5000خروجيغلظتسپس.دشاستفاده
.شدتعيين)nm335(آنجذبحداكثرموجطولدركاليبراسيونمنحنيازاستفادهبااسپكتروفتومتريروشبهبنتازون

بنتازوننهاييواوليههايغلظتترتيب،بهeCو0Cكهشدمحاسبه)1(معادلهطريقاز)E(بنتازونكشعلفتخريببازده
.هستندmg/lبرحسب

)1(� � �����
��

بحثونتايج-3

سطوحعوامل
mg/l(11040(بنتازونكشعلفغلظت
mg/l(2550100(پراكسايدهيدروژنغلظت

pH4710محلولاوليه

استفادهموردآزمايشگاهيسامانه-1شكل

پاسخسطحروشبههاشآزمايطراحي-2-5
ايندر.شداستفادهپاسخسطحروشازپيشرفتهاكسيداسيونراكتوردربنتازونكشعلففتوكاتاليستيتخريبمنظوربه

بررسيموردمحلولاوليهpHوپراكسايدهيدروژنغلظتبنتازون،غلظتشاملعملياتيعوامل،2جدولبامطابقپژوهش
شدندفرضثابت)nm254موجطولوW6(توانUVلامپتابششدتو)Cº1±25(دمانظيرعواملساير.گرفتقرار

90تا30ماندزمانوg/l1-25/0محدودهدرفتوكاتاليستغلظتبرايبهينهمقاديرگري،غربالهايآزمايشبهتوجهباو
.شدگرفتهدرنظردقيقه60وg/l5/0بابرابرترتيببهدقيقه

هاآزمايشطراحيدرانتخابيسطوحوعوامل- 2جدول

پيشرفتهاكسيداسيونهايآزمايشانجامروند- 2-6
.شدمنتقلراكتورمحفظهبه)g/l5/0(نانوفتوكاتاليستغلظتباهمراهوتنظيمبنتازونمحلولpHآزمايش،هربراي

pHيككمكباهيدروكسيد،سديمواسيدهيدروكلريكشدهرقيقهايمحلولازاستفادهبامحلولpHمدلسنج)UB-10

دمايدرراكتور،دورشدهتعبيهكنندهخنكهايلولهدرآبچرخشكمكباواكنشدماي.دشتنظيمدنور)شركتساخت
Cº1±25مدلسانتريفوژازسوسپانسيونيهاينمونهدرفتوكاتاليستذراتنانوجداسازيمنظوربه.شدداشتهنگهثابت)

UniCen-Herolabزماندرآلمان)هرولبشركتساختmin10سرعتوrpm5000خروجيغلظتسپس.دشاستفاده
.شدتعيين)nm335(آنجذبحداكثرموجطولدركاليبراسيونمنحنيازاستفادهبااسپكتروفتومتريروشبهبنتازون

بنتازوننهاييواوليههايغلظتترتيب،بهeCو0Cكهشدمحاسبه)1(معادلهطريقاز)E(بنتازونكشعلفتخريببازده
.هستندmg/lبرحسب

)1(� � �����
�� 	

بحثونتايج-3

سطوحعوامل
mg/l(11040(بنتازونكشعلفغلظت
mg/l(2550100(پراكسايدهيدروژنغلظت

pH4710محلولاوليه

استفادهموردآزمايشگاهيسامانه-1شكل

پاسخسطحروشبههاشآزمايطراحي-2-5
ايندر.شداستفادهپاسخسطحروشازپيشرفتهاكسيداسيونراكتوردربنتازونكشعلففتوكاتاليستيتخريبمنظوربه

بررسيموردمحلولاوليهpHوپراكسايدهيدروژنغلظتبنتازون،غلظتشاملعملياتيعوامل،2جدولبامطابقپژوهش
شدندفرضثابت)nm254موجطولوW6(توانUVلامپتابششدتو)Cº1±25(دمانظيرعواملساير.گرفتقرار

90تا30ماندزمانوg/l1-25/0محدودهدرفتوكاتاليستغلظتبرايبهينهمقاديرگري،غربالهايآزمايشبهتوجهباو
.شدگرفتهدرنظردقيقه60وg/l5/0بابرابرترتيببهدقيقه

هاآزمايشطراحيدرانتخابيسطوحوعوامل- 2جدول

پيشرفتهاكسيداسيونهايآزمايشانجامروند- 2-6
.شدمنتقلراكتورمحفظهبه)g/l5/0(نانوفتوكاتاليستغلظتباهمراهوتنظيمبنتازونمحلولpHآزمايش،هربراي

pHيككمكباهيدروكسيد،سديمواسيدهيدروكلريكشدهرقيقهايمحلولازاستفادهبامحلولpHمدلسنج)UB-10

دمايدرراكتور،دورشدهتعبيهكنندهخنكهايلولهدرآبچرخشكمكباواكنشدماي.دشتنظيمدنور)شركتساخت
Cº1±25مدلسانتريفوژازسوسپانسيونيهاينمونهدرفتوكاتاليستذراتنانوجداسازيمنظوربه.شدداشتهنگهثابت)

UniCen-Herolabزماندرآلمان)هرولبشركتساختmin10سرعتوrpm5000خروجيغلظتسپس.دشاستفاده
.شدتعيين)nm335(آنجذبحداكثرموجطولدركاليبراسيونمنحنيازاستفادهبااسپكتروفتومتريروشبهبنتازون

بنتازوننهاييواوليههايغلظتترتيب،بهeCو0Cكهشدمحاسبه)1(معادلهطريقاز)E(بنتازونكشعلفتخريببازده
.هستندmg/lبرحسب

)1(	 	� � �����
��

بحثونتايج-3

سطوحعوامل
mg/l(11040(بنتازونكشعلفغلظت
mg/l(2550100(پراكسايدهيدروژنغلظت

pH4710محلولاوليه

3- نتایج و بحث

3-1- مشخصه یابی فتوکاتالیست
XRD 3-1-1- تحلیل

شده  سنتز  فتوکاتالیست  و  طبیعي  زئولیت   XRD الگوهاي
در شکل 2 ارائه  شده است. نتایج شکل 2 نشان داد که الگوي 
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جدول 2- عوامل و سطوح انتخابی در طراحی آزمایش ها

 θ2  = و 11/35  و 13/01  در 22/31  زئولیت طبیعي   XRD

هم خواني  مراجع  پیک های   با  که  است  اصلي  پیک های   داراي 
ساختار  تفاوت  به علت  اگرچه   ،(Korkuna et al., 2006) دارد
زئولیت طبیعی استخراج شده از منابع مختلف، تفاوت هایی در 
الگوی XRD آن ها مشاهده می شود. پیک های 4/54 و 2/27 
در  شده  سنتز  فتوکاتالیست   XRD الگوی  در   θ2  =  8/25 و 
شکل 2 مرتبط با اکسید تیتانیوم قابل مشاهده است. موقعیت 
که  بوده  تغییر  بدون  تقریباً  طبیعي  زئولیت  اصلي  پیک هاي 

بیانگر ساختار زئولیت طبیعي به  عنوان پایه ي کاتالیست است.

شکل 2- آنالیز XRD براي زئولیت طبیعي و فتوکاتالیست سنتز شده

XRF 3-1-2- تحلیل
تحلیل هاي XRF زئولیت طبیعي و فتوکاتالیست سنتز شده 
در جدول 3 ارائه  شده است. نتایج نشان داد که مقدار از پیش 
محاسبه شده  نسبت مولي +Fe3 به TiO2 برابر 0/06 با موفقیت 
اکسید  وزني  درصد   55 حاوي  فتوکاتالیستی  و  آمده  به دست 
تیتانیوم سنتز شده است. با تحلیل XRD، پیک مربوط به آهن 
به طور واضح قابل تشخیص نبوده که به دلیل کم بودن میزان 
درصد   52/3 که  به طوری   ،(Wang et al., 2011) است  آهن 

وزنی از فتوکاتالیست سنتز شده را آهن تشکیل می دهد.

FT-IR 3-1-3- تحلیل
مطابق با شکل 3 در طیف FT-IR، پیک هاي مربوط به زئولیت 
طبیعی در فتوکاتالیست نیز تکرار شده است. در فتوکاتالیست 
در  اضافه  پیک  سه  طبیعی،  زئولیت  با  مقایسه  در  شده  سنتز 

شکل 3- طیف FT-IR نمونه زئولیت طبیعی و فتوکاتالیست ترکیبی شامل اکسید تیتانیوم و اکسید آهن تثبیت شده

استفادهموردآزمايشگاهيسامانه-1شكل

پاسخسطحروشبههاشآزمايطراحي-2-5
ايندر.شداستفادهپاسخسطحروشازپيشرفتهاكسيداسيونراكتوردربنتازونكشعلففتوكاتاليستيتخريبمنظوربه

بررسيموردمحلولاوليهpHوپراكسايدهيدروژنغلظتبنتازون،غلظتشاملعملياتيعوامل،2جدولبامطابقپژوهش
شدندفرضثابت)nm254موجطولوW6(توانUVلامپتابششدتو)Cº1±25(دمانظيرعواملساير.گرفتقرار

90تا30ماندزمانوg/l1-25/0محدودهدرفتوكاتاليستغلظتبرايبهينهمقاديرگري،غربالهايآزمايشبهتوجهباو
.شدگرفتهدرنظردقيقه60وg/l5/0بابرابرترتيببهدقيقه

  هاآزمايش طراحي در انتخابي سطوح و عوامل - 2 جدول

پيشرفتهاكسيداسيونهايآزمايشانجامروند- 2-6
.شدمنتقلراكتورمحفظهبه)g/l5/0(نانوفتوكاتاليستغلظتباهمراهوتنظيمبنتازونمحلولpHآزمايش،هربراي

pHيككمكباهيدروكسيد،سديمواسيدهيدروكلريكشدهرقيقهايمحلولازاستفادهبامحلولpHمدلسنج)UB-10

دمايدرراكتور،دورشدهتعبيهكنندهخنكهايلولهدرآبچرخشكمكباواكنشدماي.دشتنظيمدنور)شركتساخت
Cº1±25مدلسانتريفوژازسوسپانسيونيهاينمونهدرفتوكاتاليستذراتنانوجداسازيمنظوربه.شدداشتهنگهثابت)

UniCen-Herolabزماندرآلمان)هرولبشركتساختmin10سرعتوrpm5000خروجيغلظتسپس.دشاستفاده
.شدتعيين)nm335(آنجذبحداكثرموجطولدركاليبراسيونمنحنيازاستفادهبااسپكتروفتومتريروشبهبنتازون

بنتازوننهاييواوليههايغلظتترتيب،بهeCو0Cكهشدمحاسبه)1(معادلهطريقاز)E(بنتازونكشعلفتخريببازده
.هستندmg/lبرحسب

)1(� � �����
��

بحثونتايج-3

  سطوح  عوامل
  mg/l( 1 10  40(بنتازونكشعلفغلظت
  mg/l( 25 50  100(پراكسايدهيدروژنغلظت

pH10  7 4 محلولاوليه  

فتوكاتاليستيابيمشخصه-3-1
XRDتحليل-3-1-1

الگويكهدادنشان2شكلنتايج.استشدهارائه2شكلدرشدهسنتزفتوكاتاليستوطبيعيزئوليتXRDالگوهاي
XRD35/11و01/13و31/22درطبيعيزئوليت=θ2داردخوانيهممراجعهايپيكباكهاستاصليهايپيكداراي

)Korkuna et al., 2006(،الگويدرهاييتفاوتمختلف،منابعازشدهاستخراجطبيعيزئوليتساختارتفاوتعلتبهاگرچه
XRD8/25و2/27و4/54هايپيك.شودميمشاهدههاآن=θ2الگويدرXRD2شكلدرشدهسنتزفتوكاتاليست
ساختاربيانگركهبودهتغييربدونتقريباًطبيعيزئوليتاصليهايپيكموقعيت.استمشاهدهقابلتيتانيوماكسيدبامرتبط
.استكاتاليستيپايهعنوانبهطبيعيزئوليت

  
  شده سنتز فتوكاتاليست و طبيعي زئوليت براي XRD آناليز - 2 شكل

XRFتحليل-3-1-2

پيشازمقداركهدادنشاننتايج.استشدهارائه3جدولدرشدهسنتزفتوكاتاليستوطبيعيزئوليتXRFهايتحليل
اكسيدوزنيدرصد55حاويفتوكاتاليستيوآمدهدستبهموفقيتبا06/0برابر2TiOبهFe+3مولينسبتشدهمحاسبه
ميزانبودنكمدليلبهكهنبودهتشخيصقابلواضحطوربهآهنبهمربوطپيك،XRDتحليلبا.استشدهسنتزتيتانيوم

.ددهميتشكيلآهنراشدهسنتزفتوكاتاليستازوزنيدرصد52/3كهطوريبه،)Wang et al., 2011(استآهن

شدهسنتزفتوكاتاليستوطبيعيزئوليتبرايXRFآناليز- 3جدول

طبيعيزئوليتتركيب
وزني)(درصد

شدهسنتزفتوكاتاليست
وزني)(درصد

2TiO198/050/55
3O2Fe46/150/3

2SiO80/7985/32
3O2Al53/1195/4

Cl-755/0
O2Na93/1883/0
O2K80/1669/0

MgO04/1428/0
CaO91/1274/0

3SO120/0140/0
CuO037/0029/0
SrO180/0031/0

Total100100

FT-IRتحليل-3-1-3

در.استشدهتكرارنيزفتوكاتاليستدرطبيعيزئوليتبهمربوطهايپيك،FT-IRطيفدر3شكلبامطابق
مشاهده3500و560،1100حدودموجاعداددراضافهپيكسهطبيعي،زئوليتبامقايسهدرشدهسنتزفتوكاتاليست

عامليگروه،)Battisha et al., 2006(آهناكسيدذراتنانوFe-Oعامليگروهكششيارتعاشبهمربوطترتيببهكهشودمي
Ti-Oتيتانيوماكسيدذراتنانو)Kannaiyan et al., 2010(هيدروكسيلگروهوO-Hاكسيدوتيتانيماكسيدذراتسطحي
.استآهن

شدهتثبيت آهن اكسيد و تيتانيوم اكسيد شامل تركيبي فتوكاتاليست و طبيعي زئوليت نمونه FT-IR طيف-3شكل

EDXوFE-SEMآناليزهاي-3-1-4

شدهارائه4شكلدرnm375مقياسباشدهسنتزفتوكاتاليستوطبيعيزئوليتبرايEDXطيفوFE-SEMتصاوير
نشانراشدهسنتزفتوكاتاليستسطحب،-4شكلوطبيعيزئوليتصافسطحالف،-4شكلدرFE-SEMتصاوير.است
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جدول 3- تحلیل XRF براي زئولیت طبیعي و فتوکاتالیست سنتز شده
  

  شده سنتز فتوكاتاليست و طبيعي زئوليت براي XRF آناليز - 3 جدول

  طبيعي زئوليت  تركيب
 وزني) (درصد

  شده سنتز فتوكاتاليست
  وزني) (درصد

2TiO 198/0 50/55 

3O2Fe 46/1 50/3 

2SiO 80/79 85/32  
3O2Al 53/11 95/4  

Cl - 755/0  
O2Na 93/1 883/0 
O2K 80/1 669/0  

MgO 04/1 428/0  
CaO 91/1 274/0 

3SO 120/0 140/0  
CuO 037/0 029/0  
SrO 180/0 031/0  

Total 100 100  
  

  FT-IR تحليل -3-1-3
 در .است شده تكرار نيز فتوكاتاليست در طبيعي زئوليت به مربوط هايپيك ،FT-IR طيف در 3 شكل با مطابق

 مشاهده 3500 و 1100 ،560 حدود موج اعداد در اضافه پيك سه طبيعي، زئوليت با مقايسه در شده سنتز فتوكاتاليست
 عاملي گروه ،)Battisha et al., 2006( آهن اكسيد ذرات نانو Fe-O عاملي گروه كششي ارتعاش به مربوط ترتيببه كه شودمي

Ti-O تيتانيوم اكسيد ذرات نانو )Kannaiyan et al., 2010( هيدروكسيل گروه و O-H اكسيد و تيتانيم اكسيد ذرات سطحي 
  .است آهن

  

  
  شده تثبيت آهن اكسيد و تيتانيوم اكسيد شامل تركيبي فتوكاتاليست و طبيعي زئوليت نمونه FT-IR طيف -3 شكل

  
  EDX و FE-SEM آناليزهاي -3-1-4

 شده ارائه 4 شكل در nm 375 مقياس با شده سنتز فتوكاتاليست و طبيعي زئوليت براي EDX طيف و FE-SEM تصاوير
 نشان را شده سنتز فتوكاتاليست سطح ب،-4 شكل و طبيعي زئوليت صاف سطح الف،-4 شكل در FE-SEM تصاوير .است

که  مي  شود  مشاهده  و 3500  موج حدود 560، 1100  اعداد 
نانو   Fe-O عاملي  گروه  کششي  ارتعاش  به  مربوط  به ترتیب 
 Ti-O گروه عاملي ،(Battisha et al., 2006) ذرات اکسید آهن
نانو ذرات اکسید تیتانیوم (Kannaiyan et al., 2010) و گروه 
هیدروکسیل O-H سطحي ذرات اکسید تیتانیم و اکسید آهن 

است.

EDX و FE-SEM 3-1-4- تحلیل های
طبیعي  زئولیت  برای   EDX طیف  و   FE-SEM تصاویر 
 4 شکل  در   375  nm مقیاس  با  شده  سنتز  فتوکاتالیست  و 
سطح  4-الف،  شکل  در   FE-SEM تصاویر  است.  شده  ارائه 
صاف زئولیت طبیعي و شکل 4-ب، سطح فتوکاتالیست سنتز 
TiO2/) شده را نشان می دهد که حضور نانو ذرات تثبیت  شده

اندازه  براساس تصویر تهیه  شده،  قابل  ملاحظه است.   (Fe2O3

تقریبی یک نمونه از نانوذرات تثبیت  شده برابر با nm 52 است. 
همچنین نتایج حاصل از طیف EDX، بارگذاري تیتانیوم و آهن 
)بر فتوکاتالیست سنتز شده( و آلومینیوم و سیلیس )بر زئولیت 

طبیعي( را تأیید مي کند.
نرم افزار  از  استفاده  با  شده  سنتز  فتوکاتالیست  ذرات  قطر 
ImageJ 1.44p اندازه گیری شد که در شکل 5، نمودار توزیع 

اندازه ذرات ارائه شده است. مطابق با شکل 5، توزیع اندازه ذرات 
 100  nm تا  این پژوهش، بین 1  فتوکاتالیست سنتز شده در 

است. در حدود 20 % از ذرات فتوکاتالیست دارای قطری معادل 
با nm 10-20 و کم ترین سهم مربوط به ذرات فتوکاتالیست با 

قطر nm 90 - 80 است.

3-2- نتایج آزمایش های فتوکاتالیستي بنتازون و تحلیل 
واریانس داده ها

فتوکاتالیست  از  استفاده  با  بنتازون  تخریب  پژوهش  این  در 
غلظت  نظیر  عواملی  تغییر  با  و  فتوراکتور  یک  در  شده  سنتز 
محلول بنتازون، غلظت هیدروژن پراکساید و pH اولیه محلول 
در سه سطح مورد بررسی قرار گرفت که نتایج آن در جدول 4 
گردآوری شده است. بازده هریک از واکنش هاي فتوکاتالیستي 
)میانگین دو تکرار( به  عنوان پاسخ گزارش شد. براي تجزیه و 
 Design Expert تحلیل نتایج و بهینه سازی شرایط از نرم افزار
version 7.0.0 استفاده شد. در این مدل سازی در شرایط بهینه 

(pH اولیه محلول، غلظت بنتازون و غلظت هیدروژن پراکساید 
تخریب  بازده   (50  mg/l و   10  mg/l  ،10 با  برابر  به ترتیب 
 mg/l) با حداکثر غلظت  بنتازون بنتازون 98 % حاصل شد و 

40) بازده تخریب به 80 % رسید.
سامانه  در  بنتازون  تخریب  آزمایش های  نتایج  ثبت  از  بعد 
اکسیداسیون پیشرفته، تحلیل آماری داده ها با استفاده از روش 
تحلیل واریانس صورت گرفت. نتایج تحلیل واریانس داده های 
حاصل از آزمایش در جدول 5 ارائه  شده است. ارزیابی و تحلیل 
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شکل 4- تصاویر FE-SEM و طیف EDX براي: الف( زئولیت طبیعي و ب( فتوکاتالیست سنتز شده

شکل 5- توزیع اندازه ذرات فتوکاتالیست سنتز شده

 (الف)

شدهسنتزفتوكاتاليستب)وطبيعيزئوليتالف)براي:EDXطيفوFE-SEMتصاوير- 4شكل

اندازهتوزيعنمودار،5شكلدركهشدگيرياندازهImageJ 1.44pافزارنرمازاستفادهباشدهسنتزفتوكاتاليستذراتقطر
.استnm100تا1بينپژوهش،ايندرشدهسنتزفتوكاتاليستذراتاندازهتوزيع،5شكلبامطابق.استشدهارائهذرات

قطربافتوكاتاليستذراتبهمربوطسهمترينكموnm20-10بامعادلقطريدارايفتوكاتاليستذراتاز%20حدوددر
nm90-80است.

شده سنتز فتوكاتاليست ذرات اندازه توزيع -5 شكل

هادادهواريانستحليلوبنتازونفتوكاتاليستيهايآزمايشنتايج-3-2
غلظتنظيرعوامليتغييرباوفتوراكتوريكدرشدهسنتزفتوكاتاليستازاستفادهبابنتازونتخريبپژوهشايندر
4جدولدرآننتايجكهگرفتقراربررسيموردسطحسهدرمحلولاوليهpHوپراكسايدهيدروژنغلظتبنتازون،محلول

وتجزيهبراي.دشگزارشپاسخعنوانبهتكرار)دو(ميانگينفتوكاتاليستيهايواكنشازهريكبازده.استشدهگردآوري
Designافزارنرمازشرايطسازيبهينهونتايجحليلت Expert version بهينهشرايطدرسازيمدلايندر.شداستفاده7.0.0
)pH10بابرابرترتيببهپراكسايدهيدروژنغلظتوبنتازونغلظتمحلول،اوليه،mg/l10وmg/l50(تخريببازده

.رسيد%80بهتخريببازده)mg/l40(بنتازونغلظتحداكثرباوشدحاصل%98بنتازون

P (به عنوان شاخص اهمیت عوامل( و  مقدار  اساس  بر  داده ها 
مقدار F )شاخص اولویت تأثیرگذاری عوامل( انجام شد. براساس 
از  کمتر  آن ها   P-value که  عواملي  پاسخ  سطح  روش  مبانی 
0/05 باشد، جزء عوامل مؤثر به حساب مي آیند. از طرفي مقدار 
F-value، نشانگر میزان اثر هر عامل است؛ بنابراین مطابق با 

غلظت  و  محلول  اولیه   pH بنتازون،  محلول  غلظت   ،5 جدول 
بیش ترین  به ترتیب  و  هستند  مؤثر  عوامل  پراکساید  هیدروژن 
همچنین  دارند.  بنتازون  فتوکاتالیستی  تخریب  بازده  بر  را  اثر 

برهم کنشی بین عوامل در این پژوهش وجود ندارد.

3-3- مدل استخراجی برای تخریب فتوکاتالیستی بنتازون
برای    Design Expert طراحي  که  دومی  مرتبه  آماري  مدل 
 )2( رابطه   در  مي دهد،  ارائه  پژوهش  این  در  بنتازون  تخریب 

نشان داده شده است.

نمونهيكتقريبياندازهشده،تهيهتصويربراساس.استملاحظهقابل)3O2/Fe2TiO(شدهتثبيتذراتنانوحضوركهدهدمي
فتوكاتاليستبر(آهنوتيتانيومبارگذاري،EDXطيفازحاصلنتايجهمچنين.استnm52بابرابرشدهتثبيتنانوذراتاز

.كندميتأييدرا)طبيعيزئوليت(برسيليسوآلومينيومو)شدهسنتز

(الف)

(ب

)الف(

)ب(

Designطراحيكهدوميمرتبهآماريمدل Expert2(رابطهدردهد،ميارائهپژوهشايندربنتازونتخريببراي(
وپراكسايدهيدروژنغلظتمحلول،اوليهpHبنتازون،محلولغلظتترتيب،بهEوA،B،Cآندركهاستشدهدادهنشان
.هستندبنتازونتخريببازده

)2(� � ������ � ����� � � � ���� � �	 � ���� � �

تطابقدادننشانبراي.استشدهارائه6شكلدربنتازونتخريببازدهبرايمدلازشدهبينيپيشنتايجوتجربينتايج
صفربينمتغيراينمقداركهشودمياستفاده2Rمعيارازمدل،توسطشدهبينيپيشهايپاسخوتجربيهايپاسخبينخوب

ازشدهبينيپيشهايدادهباتجربيهايدادهخوبتطابقازنشانكهاست99/0پژوهشاينمدلدر2Rمقدار.تاسيكتا
درآزمايشانجامبا.استمدلبرازشدقتبيانگركهاست98/0برابرشدهاصلاح2Rمقدارهمچنين.)6(شكلداردمدل

10(شدحاصل%78و%97بابرابرترتيببهبنتازونmg/l40وmg/l10هايغلظتبابنتازونتخريببازده،واقعيشرايط
=pHبابرابريداپراكسهيدروژنغلظتوmg/l50(.غلظتكهدادنشانفرآينديبهينهشرايطدرتجربيهايدادههمچنين

.دارد)8/96%(g/l1و)87%(g/l25/0مقاديربهنسبت)%97(بنتازونتخريبدرتريمناسبكاراييg/l5/0فتوكاتاليست

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايتيره)(خطمدلازشدهبينيپيشنتايجوها)(مربعتجربينتايج- 6شكل

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببربنتازونكشعلفاوليهغلظتتأثير-3-4
.دهدمينشانمحلولاوليهpHوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسبراواكنشبازدهترازهمخطوطنمودار7شكل

امراينعلت.گيردميصورت)mg/l1(بنتازونمحلولپايينهايغلظتدربنتازونتخريببازدهترينبيش،7شكلمطابق
باشدذراتاينتوسطفتوكاتاليستفعالهايسايتاشغالوبنتازونغلظتافزايشدليلبهواسطحدذراتتوليدتواندمي

)Seck et al., 2012(.كهيابدميافزايشفتوكاتاليستسطحدربنتازونهايمولكولجذبتعدادبنتازون،غلظتافزايشبا
 Pourata etوSeck et al. (2012)هاييافتهباپژوهشايننتايج.باشدمؤثرهيدروكسيلهايراديكالتوليدكاهشدرتواندمي

al. (2009)داردمطابقت.
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وپراكسايدهيدروژنغلظتمحلول،اوليهpHبنتازون،محلولغلظتترتيب،بهEوA،B،Cآندركهاستشدهدادهنشان
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صفربينمتغيراينمقداركهشودمياستفاده2Rمعيارازمدل،توسطشدهبينيپيشهايپاسخوتجربيهايپاسخبينخوب

ازشدهبينيپيشهايدادهباتجربيهايدادهخوبتطابقازنشانكهاست99/0پژوهشاينمدلدر2Rمقدار.تاسيكتا
درآزمايشانجامبا.استمدلبرازشدقتبيانگركهاست98/0برابرشدهاصلاح2Rمقدارهمچنين.)6(شكلداردمدل

10(شدحاصل%78و%97بابرابرترتيببهبنتازونmg/l40وmg/l10هايغلظتبابنتازونتخريببازده،واقعيشرايط
=pHبابرابريداپراكسهيدروژنغلظتوmg/l50(.غلظتكهدادنشانفرآينديبهينهشرايطدرتجربيهايدادههمچنين

.دارد)8/96%(g/l1و)87%(g/l25/0مقاديربهنسبت)%97(بنتازونتخريبدرتريمناسبكاراييg/l5/0فتوكاتاليست

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايتيره)(خطمدلازشدهبينيپيشنتايجوها)(مربعتجربينتايج- 6شكل

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببربنتازونكشعلفاوليهغلظتتأثير-3-4
.دهدمينشانمحلولاوليهpHوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسبراواكنشبازدهترازهمخطوطنمودار7شكل

امراينعلت.گيردميصورت)mg/l1(بنتازونمحلولپايينهايغلظتدربنتازونتخريببازدهترينبيش،7شكلمطابق
باشدذراتاينتوسطفتوكاتاليستفعالهايسايتاشغالوبنتازونغلظتافزايشدليلبهواسطحدذراتتوليدتواندمي

)Seck et al., 2012(.كهيابدميافزايشفتوكاتاليستسطحدربنتازونهايمولكولجذبتعدادبنتازون،غلظتافزايشبا
 Pourata etوSeck et al. (2012)هاييافتهباپژوهشايننتايج.باشدمؤثرهيدروكسيلهايراديكالتوليدكاهشدرتواندمي

al. (2009)داردمطابقت.
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  پاسخ سطح روش به بنتازون فتوكاتاليستي تخريب نتايج - 4 جدول
 شماره
 pH آزمايش

  بنتازون اوليه غلظت
)mg/l( 

  پراكسايد هيدروژن غلظت
)mg/l( 

 تخريب بازده
  (%) بنتازون

1 01/0±10 05/0± 1 1± 50  2/0 ± 5/91  
2 01/0±7 20/0± 40 1± 100  1/0 ± 1/39  
3  01/0±4 05/0± 1 1± 50  2/0 ± 3/89  
4 01/0±10 20/0± 40 1± 50  1/0 ± 5/42  
5  01/0±7 1/0± 10 1± 50  2/0 ± 6/62  
6  01/0±7 1/0± 10 1± 50  1/0 ± 7/59  
7  01/0±7 05/0± 1 1± 25  3/0 ± 4/83  
8  01/0±10 1/0± 10 1± 25  1/0 ± 1/64  
9  01/0±10 1/0± 10 1± 100  2/0 ± 3/71  
10  01/0±7 05/0± 1 1± 100  2/0 ± 2/96  
11  01/0±4 1/0± 10 1± 25  1/0 ± 3/56  
12  01/0±7 1/0± 10 1± 50  1/0 ± 2/64  
13  01/0±7 20/0± 40 1± 25  1/0 ± 6/30  
14  01/0±4 20/0± 40 1± 50  1/0 ± 1/26  
15  01/0±4 05/0± 1 1± 100  2/0 ± 2/58  

روشازاستفادهباهادادهآماريتحليلپيشرفته،اكسيداسيونسامانهدربنتازونتخريبهايآزمايشنتايجثبتازبعد
تحليلوارزيابي.استشدهارائه5جدولدرآزمايشازحاصلهايدادهواريانستحليلنتايج.گرفتصورتواريانستحليل
براساس.شدانجامعوامل)تأثيرگذارياولويت(شاخصFمقداروعوامل)اهميتشاخصعنوان(بهPمقداراساسبرهاداده

-Fمقدارطرفياز.آيندميحساببهمؤثرعواملجزءباشد،05/0ازكمترهاآنP-valueكهعوامليپاسخسطحروشمباني

value،بنتازون،محلولغلظت،5جدولبامطابقبنابرايناست؛عاملهراثرميزاننشانگرpHغلظتومحلولاوليه
همچنين.دارندبنتازونفتوكاتاليستيتخريببازدهبررااثرترينبيشترتيببهوهستندمؤثرعواملپراكسايدهيدروژن

.نداردوجودپژوهشايندرعواملبينكنشيبرهم

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايهادادهواريانستحليل- 5جدول

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببراياستخراجيمدل-3-3

مجموععامل
مربعات

درجه
آزادي

متوسط
PمقدارFمقدارمربعات

0001/0>58/6530962/72544/102مدل
0001/0>50/6160150/616072/869بنتازونمحلولغلظت

pH0035/0>12/190112/19084/26محلولاوليه
0092/0>13/120113/12096/16پراكسايدهيدروژنغلظت
pH00/49100/4992/6<0665/0×بنتازونمحلولغلظت
4862/0>00/4100/456/0پراكسايدهيدروژنغلظت×بنتازونمحلولغلظت

pH×3907/0>25/6125/688/0پراكسايدهيدروژنغلظت

پاسخسطحروشبهبنتازونفتوكاتاليستيتخريبنتايج- 4جدول
شماره
pHآزمايش

بنتازوناوليهغلظت
)mg/l(

پراكسايدهيدروژنغلظت
)mg/l(

تخريببازده
(%)بنتازون

101/0±1005/0±11±502/0±5/91
201/0±720/0±401±1001/0±1/39
301/0±405/0±11±502/0±3/89
401/0±1020/0±401±501/0±5/42
501/0±71/0±101±502/0±6/62
601/0±71/0±101±501/0±7/59
701/0±705/0±11±253/0±4/83
801/0±101/0±101±251/0±1/64
901/0±101/0±101±1002/0±3/71
1001/0±705/0±11±1002/0±2/96
1101/0±41/0±101±251/0±3/56
1201/0±71/0±101±501/0±2/64
1301/0±720/0±401±251/0±6/30
1401/0±420/0±401±501/0±1/26
1501/0±405/0±11±1002/0±2/58

روشازاستفادهباهادادهآماريتحليلپيشرفته،اكسيداسيونسامانهدربنتازونتخريبهايآزمايشنتايجثبتازبعد
تحليلوارزيابي.استشدهارائه5جدولدرآزمايشازحاصلهايدادهواريانستحليلنتايج.گرفتصورتواريانستحليل
براساس.شدانجامعوامل)تأثيرگذارياولويت(شاخصFمقداروعوامل)اهميتشاخصعنوان(بهPمقداراساسبرهاداده

-Fمقدارطرفياز.آيندميحساببهمؤثرعواملجزءباشد،05/0ازكمترهاآنP-valueكهعوامليپاسخسطحروشمباني

value،بنتازون،محلولغلظت،5جدولبامطابقبنابرايناست؛عاملهراثرميزاننشانگرpHغلظتومحلولاوليه
همچنين.دارندبنتازونفتوكاتاليستيتخريببازدهبررااثرترينبيشترتيببهوهستندمؤثرعواملپراكسايدهيدروژن

.نداردوجودپژوهشايندرعواملبينكنشيبرهم

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايهادادهواريانستحليل- 5جدول

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببراياستخراجيمدل-3-3

 مجموع  عامل
  مربعات

 درجه
  آزادي

 متوسط
 P مقدار  F مقدار  مربعات

 0001/0> 44/102  62/725 9 58/6530  مدل

 0001/0> 72/869 50/6160 1 50/6160  بنتازون محلول غلظت

pH 0035/0> 84/26 12/190 1 12/190  محلول اوليه 
0092/0> 96/16 13/120 1 13/120 پراكسايد هيدروژن غلظت
pH 00/49 1 00/49 92/6 <0665/0×بنتازون محلول غلظت
4862/0> 56/0 00/4 1 00/4  پراكسايد هيدروژن غلظت × بنتازون محلول غلظت

pH × 3907/0> 88/0 25/6 1 25/6  پراكسايد هيدروژن غلظت

جدول 4- نتایج تخریب فتوکاتالیستي بنتازون به روش سطح پاسخ

جدول 5- تحلیل واریانس داده ها برای تخریب فتوکاتالیستي بنتازون

)شکل 6(. همچنین مقدار R2 اصلاح  شده برابر 0/98 است که 
بیانگر دقت برازش مدل است. با انجام آزمایش در شرایط واقعی، 
بازده تخریب بنتازون با غلظت های mg/l 10 و mg/l 40 بنتازون 
به ترتیب برابر با 97% و 78% حاصل شد (pH = 10 و غلظت 
هیدروژن پراکساید برابر با mg/l 50). همچنین داده های تجربی در 
 0/5 g/l شرایط بهینه فرآیندی نشان داد که غلظت فتوکاتالیست
 g/l کارایی مناسب تری در تخریب بنتازون )97%) نسبت به مقادیر

0/25 )87%) و g/l 1 (96/8%) دارد.

 pH ،به ترتیب، غلظت محلول بنتازون E و C ،B ،A که در آن 
اولیه محلول، غلظت هیدروژن پراکساید و بازده تخریب بنتازون 

هستند.
نتایج تجربي و نتایج پیش بینی شده از مدل براي بازده تخریب 
بنتازون در شکل 6 ارائه  شده است. برای نشان دادن تطابق خوب 
بین پاسخ های تجربی و پاسخ های پیش بینی شده توسط مدل، از 
معیار R2 استفاده می شود که مقدار این متغیر بین صفر تا یک 
است. مقدار R2 در مدل این پژوهش 0/99 است که نشان از تطابق 
دارد  مدل  از  پیش بینی شده  داده های  با  تجربی  داده های  خوب 
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تخریب  بر  بنتازون  علف کش  اولیه  غلظت  تأثیر   -4-3
فتوکاتالیستی بنتازون

برحسب  را  واکنش  بازده  هم تراز  خطوط  نمودار   7 شکل 
تغییرات غلظت اولیه بنتازون و pH اولیه محلول نشان می دهد. 
مطابق شکل 7، بیش ترین بازده تخریب بنتازون در غلظت های 
پایین محلول بنتازون )mg/l 1( صورت می گیرد. علت این امر 
می تواند تولید ذرات حد واسط به دلیل افزایش غلظت بنتازون 
و اشغال سایت های فعال فتوکاتالیست توسط این ذرات باشد 
بنتازون، تعداد جذب  افزایش غلظت  با   .)Seck et al., 2012(

شکل 6- نتایج تجربی )مربع ها( و نتایج پیش بینی شده از مدل )خط تیره( برای تخریب فتوکاتالیستی بنتازون

pH شکل 7- بازده تخریب فتوکاتالیستی بنتازون برحسب تغییرات غلظت اولیه بنتازون و

مولکول های بنتازون در سطح فتوکاتالیست افزایش می یابد که 
می تواند در کاهش تولید رادیکال های هیدروکسیل مؤثر باشد. 
Pourata و Seck et al. )2012( نتایج این پژوهش با یافته های

)et al. )2009 مطابقت دارد.

3-5- تأثیر pH بر تخریب فتوکاتالیستی بنتازون
همان طور که از شکل 7 مشاهده می شود در pH بالا (10 = 
pH)، تخریب بنتازون به 96% می رسد. به طور کلی با افزایش 
افزایش  بنتازون  تخریب  میزان  بنتازون،  ثابت  غلظت  در   pH
می یابد. pH محلول در این پژوهش از عوامل مهم و تأثیرگذار 

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايتيره)(خطمدلازشدهبينيپيشنتايجوها)(مربعتجربينتايج- 6شكل

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببربنتازونكشعلفاوليهغلظتتأثير-3-4
.دهدمينشانمحلولاوليهpHوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسبراواكنشبازدهترازهمخطوطنمودار7شكل

امراينعلت.گيردميصورت)mg/l1(بنتازونمحلولپايينهايغلظتدربنتازونتخريببازدهترينبيش،7شكلمطابق
باشدذراتاينتوسطفتوكاتاليستفعالهايسايتاشغالوبنتازونغلظتافزايشدليلبهواسطحدذراتتوليدتواندمي

)Seck et al., 2012(.كهيابدميافزايشفتوكاتاليستسطحدربنتازونهايمولكولجذبتعدادبنتازون،غلظتافزايشبا
 Pourata etوSeck et al. (2012)هاييافتهباپژوهشايننتايج.باشدمؤثرهيدروكسيلهايراديكالتوليدكاهشدرتواندمي

al. (2009)داردمطابقت.

 

pHوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسببنتازونفتوكاتاليستيتخريببازده- 7شكل

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرpHتأثير-3-5
افزايشباكليطوربه.رسدمي%96بهبنتازونتخريب)،pH=10(بالاpHدرشودميمشاهده7شكلازكهطورهمان

pHيابدميافزايشبنتازونتخريبميزانبنتازون،ثابتغلظتدر.pHاستگذارتأثيرومهمعواملازپژوهشايندرمحلول
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1 10 40
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4  

10  
بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرايتيره)(خطمدلازشدهبينيپيشنتايجوها)(مربعتجربينتايج- 6شكل

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببربنتازونكشعلفاوليهغلظتتأثير-3-4
.دهدمينشانمحلولاوليهpHوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسبراواكنشبازدهترازهمخطوطنمودار7شكل

امراينعلت.گيردميصورت)mg/l1(بنتازونمحلولپايينهايغلظتدربنتازونتخريببازدهترينبيش،7شكلمطابق
باشدذراتاينتوسطفتوكاتاليستفعالهايسايتاشغالوبنتازونغلظتافزايشدليلبهواسطحدذراتتوليدتواندمي

)Seck et al., 2012(.كهيابدميافزايشفتوكاتاليستسطحدربنتازونهايمولكولجذبتعدادبنتازون،غلظتافزايشبا
 Pourata etوSeck et al. (2012)هاييافتهباپژوهشايننتايج.باشدمؤثرهيدروكسيلهايراديكالتوليدكاهشدرتواندمي

al. (2009)داردمطابقت.
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بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرpHتأثير-3-5
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است (مطابق با مقادیر F و P در جدول 5). pH محلول تأثیر 
مقدار  که  به طوری  دارد،  پراکساید  هیدروژن  فتولیز  بر  مهمی 
افزایش   (pH  =  10) بالا   pH در  پراکساید  هیدروژن  فتولیز 
می یابد. این امر می تواند به علت ضریب جذب مولی بالاتر آنیون 
HO2) در 254 nm (M-1cm-1 240) و در اثر جذب 

پراکساید (-
قسمت بار مثبت سطح فتوکاتالیست TiO2 توسط قسمت بار 
نتایج   .(Mir et al., 2014) باشد  بنتازون  مولکول های  منفی 
Beltran-) هم خوانی دارد Beltran-Heredia حاصل با پژوهش

.(Heredia, 1996

تخریب  بر  پراکساید  هیدروژن  غلظت  تأثیر   -6-3
فتوکاتالیستی بنتازون

نمودار خطوط هم تراز بازده واکنش برحسب تغییرات غلظت 
اولیه بنتازون و غلظت هیدروژن پراکساید در شکل 8 ارائه شده 
است. رابطه مستقیم pH و غلظت هیدروژن پراکساید با بازده 
تخریب بنتازون در شکل 8 مشاهده می شود. با افزایش غلظت 
هیدروژن پراکساید، مقدار تولید رادیکال های هیدروکسیل در 
که  می یاید  افزایش  پراکساید  هیدروژن  مستقیم  هیدرولیز  اثر 
Chen and Liu,) می شود  بنتازون  بیشتر  تخریب  به  منجر 
2007). نتایج حاصل با یافته های Kruithof et al. (2003) و 

Seck et al. (2012) مطابقت دارد.

شکل 8- بازده تخریب فتوکاتالیستی بنتازون برحسب تغییرات غلظت اولیه بنتازون و غلظت هیدروژن پراکساید

فتوليزمقداركهطوريبه،داردپراكسايدهيدروژنفتوليزبرمهميتأثيرمحلولpH.)5جدولدرPوFمقاديربا(مطابق
پراكسايدآنيونبالاترموليجذبضريبعلتبهتواندميامراين.يابدميافزايش)pH=10(بالاpHدرپراكسايدهيدروژن

)-2HO(درnm254)1-cm1-M240(2كاتاليستفتوسطحمثبتبارقسمتجذباثردروTiOمنفيبارقسمتتوسط
Mir(باشدبنتازونهايمولكول et al., 2014(.پژوهشباحاصلنتايجBeltran-Herediaداردخوانيهم)Beltran-Heredia,

1996(.

بنتازونفتوكاتاليستيتخريببرپراكسايدهيدروژنغلظتتأثير-3-6
ارائه8شكلدرپراكسايدهيدروژنغلظتوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسبواكنشبازدهترازهمخطوطنمودار

افزايشبا.شودميمشاهده8شكلدربنتازونتخريببازدهباپراكسايدهيدروژنغلظتوpHمستقيمرابطه.استشده
يايدميافزايشپراكسايدهيدروژنمستقيمهيدروليزاثردرهيدروكسيلهايراديكالتوليدمقدارپراكسايد،هيدروژنغلظت

Kruithofهاييافتهباحاصلنتايج.)Chen and Liu, 2007(دشوميبنتازونبيشترتخريببهمنجركه et al.  Seckو(2003)

et al. (2012)داردمطابقت.

  

پراكسايدهيدروژنغلظتوبنتازوناوليهغلظتتغييراتبرحسببنتازونفتوكاتاليستيتخريببازده-8شكل

گيرينتيجه-4

(كلينوپتيلولايت)ايرانيطبيعيزئوليتپايهبرآهناكسيدوتيتانيوماكسيدتركيبيفتوكاتاليستكهدادنشانپژوهشاين
تحليل.گيردقراراستفادهموردآبيمنابعوكشاورزيهايفاضلابازبنتازونتخريببرايكارآمديروشعنوانبهتواندمي

pHوپراكسايدهيدروژنغلظتافزايشكهاستاينبيانگرپاسخسطحروشاساسبرآماريافزارهاينرمازاستفادهبانتايج

.يابدميكاهشتخريببازدهيآلاينده،غلظتافزايشباكهحاليدردهدميافزايشرابنتازونتخريببازدهمحلول،

سپاسگزاري- 5

وسيلهبدينمقالهايننويسندگان.استشدهاجرااصفهاندانشگاهزيستمحيطپژوهشكدهحمايتوهمكاريبامقالهاين

.نمايندمياعلامراخودگزاريسپاسوتقديرمراتب

1  10 40
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4- نتیجه گیری

این پژوهش نشان داد که فتوکاتالیست ترکیبی اکسید تیتانیوم 
و اکسید آهن بر پایه زئولیت طبیعي ایراني )کلینوپتیلولایت( 
از  بنتازون  تخریب  براي  کارآمد  روشی  به عنوان  مي تواند 
گیرد.  قرار  استفاده  مورد  آبی  منابع  و  کشاورزی  فاضلاب هاي 
بر اساس روش  آماری  نرم افزارهای  از  استفاده  با  نتایج  تحلیل 
هیدروژن  غلظت  افزایش  که  است  این  بیانگر  پاسخ  سطح 
پراکساید و pH محلول، بازده تخریب بنتازون را افزایش می دهد 
در حالی که با افزایش غلظت آلاینده، بازدهی تخریب کاهش 

می یابد.

5- سپاسگزاری

این مقاله با همکاری و حمایت پژوهشکده محیط  زیست دانشگاه 
بدین وسیله  مقاله  این  نویسندگان  است.  شده  اجرا  اصفهان 

مراتب تقدیر و سپاس گزاری خود را اعلام می نمایند.
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