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  چکیده 
اخیراً، از روش هاي جدیـدي  . شدحذف رنگ ها از پساب صنایع یکی از مسائل اساسی زیست محیطی می با  :مقدمه

ازن  این مطالعه با هدف بررسـی عملکـرد  . مانند ازن زنی کاتالیستی به منظور افزایش راندمان حذف رنگ استفاده می شود
 از محلول هاي آبـی  198زنی کاتالیستی با استفاده از زئولیت کلینوپتیلولایت اصلاح شده با مس در حذف رنگ  راکتیو رد       

  .ستانجام شده ا
، غلظـت اولیـه رنـگ، دوز    pHسـپس پارامترهـاي   . ابتدا زئولیت با سولفات مس اصـلاح گردیـد   :مواد و روش ها   

آزمایـشات  . کاتالیزور، زمان تماس و دوز رباینده رادیکال در فرایند ازن زنی کاتالیزوري حذف رنگ مورد بررسی قرار گرفت   
 مشخصات ساختاري، ترکیب شیمیایی، سطح ویژه زئولیـت و هـم  . فتازن زنی کاتالیزوري در راکتور نیمه منقطع انجام گر       

 بـراي  CODاز آنـالیز  .  تعیـین شـد  XRF، BET،XRDچنین خصوصیات ظاهري زئولیت با استفاده از تکنیـک هـاي   
   .بررسی میزان تجزیه پذیري رنگ استفاده شد

شان داد کارایی حذف رنگ افزایش      دوز کاتالیزور، زمان تماس ن     ،pHنتایج حاصل از بررسی      :یافته هاي پژوهش  
 کـاهش   درصـد 68 بـه   درصد92 میلی گرم بر لیتر کارایی حذف از 500 به 100می یابد و با افزایش غلظت اولیه رنگ از          

  .  افزایش یافته است درصد45 و ازن زنی کاتالیزوري  درصد20تجزیه پذیري رنگ در فرایند ازن زنی ساده . می یابد
با توجه به هزینه کم، تهیه آسان و در دسترس بودن زئولیت و از طرفی با توجه به عملکرد : بحث و نتیجه گیري

 .زئولیت اصلاح شده به عنوان کاتالیزور، استفاده از آن براي حذف آلاینده هاي مختلف از محیط توصیه می شود
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  مقدمه
 گسترش رو به رشد صنایع و افزایش تولید 
فاضلاب و در نتیجه خطر آلودگی منابع آبی سبب شده 

 .ودــتا بیش از پیش به تصفیه فاضلاب ها توجه ش
رنگ ها ترکیبات آلی سنتتیکی هستند که براي رنگ 

 نایعآمیزي ترکیبات مختلف در صنایعی مانند ص
داروسازي، تهیه کاغذ، صنایع غذایی، صنعت  نساجی،

و تحقیقات کشاورزي، مورد استفاده قرار  چرم سازي
به طور کلی، حجم بالایی از رنگ هاي . )1(،می گیرند

  . مصرفی به پساب این صنایع راه می یابند
 سمی و داراي ساختار ،بیشتر مولکول هاي رنگ

ایی و فوتو شیمیایی پیچیده حلقوي بوده و از نظر شیمی
شیمیایی - روش هاي فیزیکی.نیز پایدار می باشد

متداول نظیر تصفیه الکتروشیمیایی، انعقاد و لخته 
سازي، رسوب دهی شیمیایی، جذب سطحی جهت 

با  که اندرنگ از فاضلاب نساجی استفاده شده حذف 
توجه به نوسانات کیفی زیاد در فاضلاب این صنایع، 

ول فاقد عملکرد مطلوب می اغلب روش هاي متدا
ازن، (یندهاي اکسیداسیون پیشرفتهفرا). 2-4(،باشند

اکسید اشعه ماوراء بنفش، پر/پراکسید هیدروژن، ازن/ازن
براي تجزیه آلاینده هاي ) اشعه ماوراء بنفش/هیدروژن

آلی غیر قابل تجزیه بیولوژیک از پساب هاي صنعتی 
اول گزینه اي مناسب در مقایسه با روش هاي متد

یند اکسیداسیون پیشرفته فرا. )5،6(،تصفیه می باشند
نظیر عدم تولید مقادیر زیاد (داراي مزایاي قابل توجهی

در . در مقایسه با روش هاي تصفیه متداول است) لجن
 در دماي محیط رادیکال هاي این روش معمولاً

طور غیر انتخابی کلیه ه هیدروکسیل تولید شده که ب
معدنی فاضلاب را مورد حمله قرار آلاینده هاي آلی و 

  .می دهد
یندهاي اکسیداسیون پیشرفته اجایی که فر از آن

گران قیمت بوده و داراي هزینه بهره برداري بالایی 
هاي اخیر، رویکرد جدیدي از این  است، در طی سال

 )COP( عنوان فرایند ازن زنی کاتالیزورفرایندها تحت
  )7(.استمورد توجه قرار گرفته 

روزه ازن زنی کاتالیستی به دلیل توانایی ام 
اکسیداسیون و کارایی بالاتر در تجزیه آلاینده هاي آلی 

، از اخیراً .به طور وسیعی مورد توجه قرار گرفته است

 فلزات مختلفی مانند آهن، آلومینیوم، روي، کروم و مس
یند ازن ابه عنوان کاتالیست به منظور افزایش کارایی فر

 ولی از .)8(،بهره گرفته شده است )SOP(زنی متداول
جا که استفاده از این عناصر و ترکیبات به صورت  آن

همگن مستلزم به کارگیري راهکارهاي جداسازي بوده 
و بعضی از این عناصر مشکلات زیست محیطی 
مختلفی را باعث می شوند، استفاده از پایه براي براي 

آن ها ایفا تثبیت کاتالیست ها نقش مهمی را در کارایی 
 مواد پایه ايتحقیقات نشان داده است که . می کند

باعث افزایش پایداري شیمیایی و هیدرولیتیکی و 
حرارتی کاتالیست ها می گردند و از این طریق عمر 

  )8(.مفید کاتالیست ها را افزایش می دهند
لیت طبیعی با فرمول وکلینوپتی لولایت یک زئ

 می باشد که از 6Si30Al6O72nH2O(Na, K)شیمیایی
جموعه  منقطه نظر ساختمانی و توپولوژیکی در زیر

ترسی آسان به دسیل لده ب. دارد اررق گروه هیولاندیت
ذخایر قابل توجه این نوع زئولیت که با قیمت ارزان 

عددي تاکنون تم قابل استحصال است کاربردهاي زیاد و
سطح بسیار چنین به دلیل  هم. ارش شده استزگ

 توانایی ،زئولیتجم روزنه اي بالاي ذرات متخلخل و ح
  افزایش یافته کاتالیست هاي مختلف روي سطحتثبیت

و از این طریق می توان نقاط واکنش بیشتري را بر 
 ایجاد کرد و در نتیجه باعث افزایش زئولیتروي ذرات 

انجام  سرعت واکنش و کاهش زمان مورد نیاز براي
، تاثیر )2005(کیتیس و همکاران .)9(،واکنش گردید

پراکسید هیدروژن را در حضور پامیس باردار شده با 
در این . ید مورد بررسی قرار دادندمس در حذف سیان

پامیس به عنوان یک پایه سبک، سنگ معدنی تحقیق 
ارزان، طبیعی و در عین حال کارا در فرایندهاي 

 هی و همکاران .)10(،کاتالیستی ناهمگن معرفی گردید
، اثر ازن زنی کاتالیستی با سنگ هاي معدنی )2008(

 قرار بروسیت و مگنزیا در حذف فنل را مورد بررسی
دادند که نتایج نشان دهنده افزایش قابل ملاحظه 

در حضور این دو سنگ  CODتجزیه فنل و حذف 
  )11(.معدنی بوده است
که در کشور ایران معادن زئولیت  جائی لذا از آن

و از طرفی امکان کلینوپتی لولایت به وفور وجود دارد 
در این تحقیق سنگ آسان و ارزان می باشد، آن تهیه 
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ست و در  به عنوان پایه تثبیت استفاده شده ایتزئول
 اصلاح شده با مس به زئولیت ادامه قابلیت کاتالیزوري

اجی در حذف منظور تصفیه فاضلاب هاي صنایع نس
  . مورد بررسی قرار گرفته است198د  راکتیو ررنگ

  مواد و روش ها
ي با ازن زنی کاتالیزور کارایی تحقیقدر این 

صلاح شده با مس در حذف رنگ  ازئولیتاستفاده از 
از محلول هاي آبی مورد بررسی قرار  198راکتیو رد 

پارامترهاي مختلفی از جمله غلظت اولیه ه و تاثیر گرفت
، زمان )500 و mg/L 100 ،200 ،300 ،400(رنگ

 pH، ) دقیقه30 و 25، 20، 15، 10، 5/7، 5، 5/2(تماس
 ) گرم15 و 10، 2،5( اصلاح شدهزئولیتز و، د)2،8،10(

مورد  به عنوان رباینده رادیکال اسید استیکو تاثیر 
 97درجه خلوص (مورد استفادهرنگ .  قرار گرفتمطالعه
در این آزمایش از شرکت الوان ثابت واقع در ) درصد

  و مشخصاتیساختار مولکول. د گردیشهر همدان تهیه
 . آورده شده است1  شماره مورد استفاده در شکلرنگ

-COG  مدلARDA( ازنژنراتورش از در این آزمای

1A(  هم.  ازن استفاده گردید گرم بر ساعت5با ظرفیت 
 500چنین آزمایشات در یک راکتور ازن زنی به حجم 

ز ازن در کلیه ود.  صورت گرفتDURAN)(میلی لیتر
 .بود میلی گرم بر دقیقه 54/0آزمایشات به طور ثابت 

 مطالعه بر  به کار رفته در این آزمایشکلیه روش هاي
د پایه روش هاي موجود در کتاب روش هاي استاندار

صورت گرفته لاب ـــشات آب و فاضــبراي آزمای
 ابتدا محلول استوك جهت انجام آزمایشات،. )12(،است

 از رنگ تهیه گردید و سپس mg/L 1000با غلظت 
، 300، 200، 100محلول هاي کاربردي با غلظت هاي 

یتر به صورت روزانه از  میلی گرم بر ل500  و400
چنین به منظور تعیین  هم. محلول استوك تهیه شد

حداکثر طول موج جذب، ابتدا محلول رنگ با غلظت 
L/mg 2 رنگ ساخته شد و سپس نمونه ها با  از

مدل (UV/VIS استفاده از دستگاه اسپکتروفتومتر
Hatch-DR 5000( تا 400 در محدوده طول موج 

داکثر طول  و به این ترتیب ح نانومتر اسکن گردید700
ول موج با این روش حداکثر ط. تعیین شدموج جذب 

سنجش غلظت . دست آمده نانومتر ب 518جذب برابر با 
رنگ در نمونه هاي استاندارد و مجهول با استفاده از 

دستگاه اسپکتروفوتومتر و رسم منحنی کالیبراسیون در 
  )1جدول شماره (. انجام شدnm 518طول موج 

  :زئولیتهیه، آماده سازي و تعیین مشخصات ساختاري ت
زئولیت مورد استفاده در این تحقیق توسط نمونه 

شرکت افرند توسکا و از معادن زئولیت شهرستان 
ابتدا خرد شده و با  این نمونه ها .سمنان تهیه گردید

 با اندازه ي مش ASTMاستفاده از الک هاي استاندارد 
. دي گردیدــدانه بن) ترم میلی 8/0 تا 4/0 (20-40

 مقطر چندین بار به خوبی نمونه هاي حاصل با آب
  در اسیددنشسته شدند و پس از خشک ش

قرار داده   ساعت24هیدروکلریدریک غلیظ به مدت 
 در مرحله بعدي، نمونه ها چندین بار با آب مقطر .شدند

 ساعت 24شستشو داده شدند و در آب مقطر به مدت 
پس با استون شسته شده و به مدت س. خیسانده شدند

پس از .  درجه خشک گردیدند110 ساعت در دماي 14
تهیه  نرمال سولفات مس 1 محلول ،انجام این مراحل

محلول در pH  نرمال، 3 و توسط هیدروکسید سدیم شد
 سپس نمونه ها اضافه . تنظیم گردید5/9محدوده ي 

.  دقیقه جوشانده شد30شده و مخلوط حاصل به مدت 
 ساعت ساکن 72در مرحله بعدي مخلوط را به مدت 

 درجه سلسیوس به 105گذاشته و پس از آن در دماي 
در مرحله آخر، مخلوط .  ساعت خشک گردید14مدت 

حاصل با آب مقطر چندین بار شسته و پس از خشک 
 14 درجه سلسیوس به مدت 110کردن در دماي 

ساعت، جهت استفاده هاي بعدي در ظرف در بسته 
عنوان یکی ه ب pHZPC چنین  هم.)10(،گهداري شدن

. )13(،ترین خصوصیات کاتالیزور تعیین شد از مهم
 مولار 01/0 میلی لیتر از محلول نمک طعام 30مقدار 
  pHته و ـ میلی لیتري ریخ50 عدد ارلن 6را در 

 با استفاده از اسید و سود 12 تا 2محلول ها در محدوده 
 گرم از 5/0یزان جرمی م.  مولار تنظیم گردید1/0

 خام و اصلاح شده در مراحل جداگانه آماده شده زئولیت
ارلن ها را به . و به هر کدام از ارلن ها اضافه گردید

 دور در 120 ساعت بر روي شیکر با سرعت 48مدت 
 pHدقیقه قرار داده و بعد از سپري شدن زمان فوق 

ده نهایی محتویات ارلن ها پس از صاف سازي با استفا
 زئولیت pHZPCنقطه . متر قرائت گردیدpH دستگاه 

 نهایی pH در برابر pHاز رسم نمودار مقادیر اولیه 
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 ، ظاهري ساختاريجهت تعیین خصوصیات .تعیین شد
 اولیه و اصلاح زئولیتمیایی چنین ترکیب شی و هم

) XRF(تکنیک هاي پراکنش پرتو ایکساز شده، 
و  EDS مجهز به سیستم آنالیز XRD( ،SEM(و

BET استفاده شد.  
     ي پژوهشیافته ها

  :زئولیتمشخصات ساختاري 
 نشان می دهد که قسمت XRDنتایج حاصل از 

 از کوارتز با فرمول شیمیایی زئولیتعمده ساختار 
SiO2  تشکیل شده است که این ساختار بر مبناي

آزمایش و مقایسه پیک موجود در منحنی با استفاده از 
چنین  هم. رد تعین گردیده استکارت هاي استاندا
 نمونه نیز ترکیب شیمیایی XRFنتایج حاصل از 

، ) درصد81/11(، آلومینا)درصد 5/66( را سیلیکازئولیت
. اکسیدهاي پتاسیم، سدیم، آهن و غیره نشان می دهد

 اصلاح شده زئولیت  pHZPCچنین در این مطالعه  هم
سترس میزان سطح قابل د . محاسبه گردید5/7برابر با 

و حجم کل روزنه اي بر اساس محاسبات انجام شده با 
به ترتیب  خام زئولیت، در مورد BETآنالیز استفاده از 

 سانتی متر مربع 03/0 متر مربع بر گرم و 7/13برابر با 
بر گرم و در مورد زئولیت اصلاح شده به ترتیب برابر با 

 سانتی متر مربع بر گرم 06/0 متر مربع بر گرم و 21
  )2 و 1شماره شکل (.عیین شدت

  : بر کارایی حذف رنگو زمان تماسpH  تعیین تاثیر
 در فرایند ،)pH ،)2،8،10 نتایج حاصل از تاثیر 

  شماره اردازن زنی به تنهایی و ازنی کاتالیزوري در نمو
طور که مشاهده می شود  همان. نشان داد شده است 1

، با افزایش  دقیقه، در فرایند ازن زنی متداول30پس از 
pH به  درصد 30 از 198 راندمان حذف رنگ راکتیو رد 

 دقیقه 30 و در ازن زنی کاتالیستی بعد از  درصد6/52
  درصد 92 تا  درصد 60ازن زنی، راندمان حذف رنگ از 

با توجه به نتایج، فرایند ازن زنی . افزایش یافته است
اس کاتالیستی در مقایسه با ازن زنی ساده، در زمان تم

چنین نتایج  هم.  دقیقه عملکرد بهتري داشته است15
 ها فرایند ازن زنی pHنشان می دهد که در کلیه 

سه با فرایند ازن زنی کاتالیزوري عملکرد بهتري در مقای
  )1 شماره نمودار (.تنها دارد

  : کاتالیست بر کارایی حذف رنگدوزتعیین تاثیر 
 شماره ار  در نمود کاتالیستدوزنتایج تعیین تاثیر 

 نشان ایجــتطورکه ن همان، نشان داده شده است 2
 دوز دقیقه، با افزایش 15می دهد در زمان تماس 

رنگ   گرم کارایی حذف15 گرم به 2ت از ـــکاتالیس
 زایشـــ اف درصد 81 به  درصد 50 از 198 راکتیو رد
 گرم 10 بهینه کاتالیست برابر با دوزچنین  هم. می یابد

  )2 شماره مودارن(.تعیین شد
  :تعیین تاثیر غلظت اولیه رنگ بر کارایی حذف آن

  در نمودار تعیین تاثیر غلظت اولیه رنگنتایج 
طورکه نمودار  همان ، نشان داده شده است3 شماره

 دقیقه، با افزایش 30نشان می دهد در زمان تماس 
 میلی گرم بر لیتر، 500 به 100غلظت اولیه رنگ از 

 در ازن زنی ساده از 198راکتیو رد کارایی حذف رنگ 
 92 و در ازن زنی کاتالیستی از  درصد 25 به  درصد 45

 غلظت بهینه رنگ . کاهش می یابد درصد 68 به درصد
 شماره نمودار(. میلی گرم بر لیتر تعیین شد100برابر با 

3(  
   : بر کارایی حذف رنگاسید استیکتعیین تاثیر 
ان رباینده رادیکال  به عنواسیداستیک تاثیر نتایج

 در فرایند ازن  نشان داده شده است،4 شماره نموداردر 
 45 را از کارایی حذف اسید استیکحضور زنی ساده، 

 92کاتالیستی از   و در ازن زنی درصد27 به درصد
  )4 شماره نمودار(.دکاهش می ده  درصد90 به درصد 

ف یند ازن زنی ساده و کاتالیستی در حذابررسی تاثیر فر
COD:  

ند ازن زنی ــیر فرایــل از تاثــاصــایج حــنت
 5  شماره در نمودارCODستی در حذف ــساده و کاتالی

ایج ــکه نت طور مانــده است، هـــنشان داده ش
 در فرایند CODذف ــد کارایی حــان می دهــنش

زوري ــ و ازن زنی کاتالیدــ درص20اده ــازن زنی س
 ماره ــ شودارــنم (.تــه استــاهش یافــک  درصد45
5(  
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  198ساختار مولکولی و مشخصات رنگ راکتیو رد . 1جدول شماره 

  C27H18C1N7Na4O15S5  فرمول شیمیایی
  آزو  گروه

  5/967  )گرم بر مول(وزن مولکولی 
  max(  518(طول موج بهینه 
  ساختار مولکولی

  
 

  
  
  
  

             
  )                                                         ب                      (       )                                         الف          (                         

  )ب(و زئولیت بعد از اصلاح) الف( زئولیت قبل از اصلاحSEM. 1شکل شماره 

  
  
  

  
  

   مس  زئولیت اصلاح شده باEDX . 2شکل شماره 
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   در فرایند ازن زنی ساده RR198 و زمان تماس بر کارایی حذف رنگ pHتاثیر . 1نمودار شماره  
   دقیقه، 30 میلی گرم در لیتر، زمان تماس 100غلظت رنگ : و کاتالیستی

   میلی لیتر500  گرم در 10دوز کاتالیست 
  

  
  

  

  

  

  

  

  :  در فرایند ازن زنی کاتالیستی RR198 رنگ تاثیر دوز کاتالیست در حذف. 2نمودار شماره  
   دقیقه،   15 میلی گرم در لیتر، زمان تماس 100غلظت رنگ 
     8 pH= میلی لیتر500، حجم محلول   

  
  

  

  

  

  

  

  

  تاثیر غلظت اولیه رنگ بر کارایی حذف آن در فرایند ازن زنی و ازن زنی. 3نمودار شماره  
   میلی لیتر ،500  گرم در 10دوز کاتالیست  دقیقه، 30زمان تماس :  کاتالیستی

 8 pH= میلی گرم بر دقیقه54/0 ، دوز ازن   
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   در فرایند ازن زنی و ازن زنیRR198تاثیر اسید استیک بر کارایی حذف رنگ . 4نمودار شماره  
   گرم 10 دقیقه، دوز کاتالیست30 میلی گرم بر لیتر، زمان تماس 100غلظت :  کاتالیستی

   میلی گرم بر دقیقه54/0، دوز ازن =pH 8 میلی لیتر ، 500در 
  

  

  

  

  

  

  

  

  

  ،mg/l 100، غلظت اولیه رنگ RR198 رنگ CODیند ازن زنی در حذف اتاثیر فر. 5نمودار شماره 
 8pH= میلی لیتر، زمان 500 گرم در 10 ، دوز زئولیت اصلاح شده   

  ه میلی گرم بر دقیق54/0 دقیقه، دوز ازن 30تماس 
  بحث و نتیجه گیري

 زوريیازن زنی کاتال، استفاده از فرایندهاي اخیراً
در تجزیه آلاینده هاي آلی غیر قابل تجزیه بیولوژیک 
از پساب هاي صنعتی بسیار مورد توجه قرار گرفته 

   )1،2.(است
فرایند  در ،)pH ،)2،8،10نتایج حاصل از تاثیر 
نشان در حذف رنگ ي ازن زنی متداول و کاتالیزور
 روند حذف pHبا افزایش دهنده این نکته می باشد که 

علت این پدیده به ساختار رنگ . رنگ افزایش می یابد
 زئولیت  pHZPC و زئولیتچنین به ساختار  و هم

   pHZPCجا که از آن. استفاده شده بر می گردد
این تحقیق به ترتیب برابر با اصلاح شده در  زئولیت

 بالاتر pH نشان می دهد در  می باشد، بررسی ها5/7

 تجزیه زئولیت، گروه هاي عاملی در سطح pHZPCاز 
شده و خاصیت هسته دوستی این گروه هاي عامل 

لی مافزایش می یابد، تحت این شرایط گروه هاي عا
 باعث افزایش سرعت زئولیتتجزیه شده در سطح 

راندمان حذف در  چنین  هم.)2(،واکنش ازن می شوند
 ها بیشتر از pHنی کاتالیزوري در همه یند ازن زافر
یندهاي ازن زنی ادر فر. یند ازن زنی متداول استافر

ند جذب، اکسیداسیون یاکاتالیزوري در شرایط اسیدي فر
در . مستقیم در حذف رنگ دخالت دارندمستقیم و غیر

pH رادیکال هیدروکسیل تولید نمی شود و 3 کمتر از ،
برخی . لاینده ها نداردیند تجزیه ازن و آاتاثیر در فر

محققین، این افزایش راندمان در شرایط اسیدي در 
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یند ازن زنی کاتالیستی را به تولید رادیکال هاي افر
 .)1،14،15(،عال غیر هیدروکسیل نسبت می دهندف

 ازن زنی کاتالیستی با ،)2009(موسوي و همکاران
یوم را در حذف رنگ منینزنانوکریستال هاي اکسید 

 مورد مطالعه قرار دادند، نتایج نشان داد 198د راکتیو ر
یند ازن زنی ا با فر198که راندمان حذف رنگ راکتیو رد 

در این . ، افزایش می یابدpHکاتالیزوري با افزایش 
دلیل این موضوع افزایش سرعت تجزیه ازن در تحقیق، 

pH بیان  هاي بالا و تبدیل آن به رادیکال هاي فعال
 که تجزیه مولکول رنگ در ردیدهگ و اعلام شده است

نتیجه اکسیداسیون غیر مستقیم به وسیله رادیکال هاي 
، )2008( و همکارانزدوال .)1(،فعال صورت می گیرد

یند ازن زنی کاتالیزوري با سنگ آتشفشانی را اتاثیر فر
نتایج این . در حذف بنزوتیازول مورد بررسی قرار دادند

 راندمان 7 به 2  از pHتحقیق نشان داد که با افزایش 
 سنگ pHZPC چنین هم. حذف افزایش یافته است

در این مطالعه، .  تعیین کردند8/6آتشفشانی را برابر با 
 مورد pH، بالاتر بودن =7pH در دلیل افزایش راندمان

 و تمایل شدید ازن به واکنش با pHZPCمطالعه از
اسیدهاي لوئیس اکسیدهاي فلزي موجود در سنگ 

چنین ارول و   هم.)14(،گردیده استآتشفشانی ذکر 
تاثیر ازن زنی کاتالیستی با استفاده از ) 2008(همکاران

آلومیناي باند شده غیر قطبی جهت حذف رنگ از 
 محلول هاي آبی را مورد بررسی قرار دادند و گزارش

 13( هاي قلیاییpHنمودند که کارایی حذف رنگ در 
pH ( بالاتر ازpHهاي اسیدي )5/2 pH (بوده است .

تشکیل رادیکال هاي هیدروکسیل در ، دلیل این پدیده
pH 15(.شد هاي بالا گزارش(  

با توجه به نتایج، فرایند ازن زنی چنین  هم
کاتالیستی در مقایسه با ازن زنی ساده، در زمان تماس 

جا که در   از آن. دقیقه عملکرد بهتري داشته است15
 یند جذب،ایندهاي ازن زنی کاتالیزوري فرافر

اکسیداسیون مستقیم و غیرمستقیم در حذف رنگ 
این فرایند ازن زنی کاتالیزوري  بر دخالت دارند، بنا

به تري  مدت زمان کوتاهدر نسبت به ازن زنی متداول 
  )16(.بالاتري منجر خواهد شدراندمان 

در حذف رنگ در  کاتالیست دوزبررسی تاثیر 
فرایند ازن زنی متداول و کاتالیستی نشان داد که با 

ش ـــگ افزایـکارایی حذف رن کاتالیزور دوزافزایش 
یند ازن زنی ااین افزایش تجزیه رنگ در فر. می یابد

کاتالیستی در نتیجه افزایش تجزیه ازن که در سطح 
می باشد که منجر به افزایش  اتفاق می افتد زئولیت

ع ـــجم مایــطح و در حـــغلظت رادیکال ها در س
 کاتالیزور باعث افزایش دوزافزایش . )16(،می شود

مساحت سطحی و سایت هاي فعال که منجر به 
این . افزایش جذب ازن در سطح می شود، می گردد

 واکنش هاي سطحی و تولید رادیکال را ،افزایش جذب
 در .ن زنی کاتالیستی افزایش می دهددر فرایند از

 تاثیر )2009( و همکاراندزوال انجام شده توسط مطالعه
استفاده از سنگ آتشفشانی و زئولیت طبیعی در تسریع 

نتایج این مطالعه . تجزیه ازن مورد بررسی قرار گرفت
نشان داد که سرعت تجزیه ازن بر روي سطح سنگ 

چنین با  هم. ستآتشفشانی بالاتر از زئولیت طبیعی ا
توجه به تعیین ثابت سرعت واکنش، مشخص گردید 
که به دلیل مناسب بودن سطح کاتالیست ها براي 
جذب ازن و تبدیل آن به رادیکال هاي سطحی، 
واکنش ها بیشتر به صورت ناهمگن و با شدت بیشتري 

نسبت به محیط محلول صورت بر روي سطح کاتالیزور 
 2009اران در سال موسوي و همک، )17(،می گیرد

یند ازن زنی امطالعه اي را در زمینه مقایسه کارایی فر
کاتالیستی با کربن فعال با ازن زنی کاتالیستی توام با 

یند بیولوژیکی جهت حذف فنل از فاضلاب هاي افر
شور انجام دادند، نتایج مطالعه نشان داد که کارایی 

ا  ت5/2هاي دوز دقیقه، در حضور 5حذف فنل در مدت 
 به  درصد50 گرم بر لیتر از کاتالیست کربن فعال، از 20
 بهینه دوزدر این مطالعه .  افزایش یافته است درصد97

  )18(. گرم بر لیتر تعیین شد20کاتالیست برابر با 
 ،نتایج نشان داد که با افزایش غلظت اولیه رنگ

با افزایش غلظت رنگ، . یی حذف کاهش می یابدکارا
ر محیط واکنش افزایش می یابد، مولکول هاي رنگ د

از طرفی به دلیل ثابت بودن میزان رادیکال هاي 
هیدروکسیل که در نتیجه تجزیه ازن در سطح کاتالیزور 

وند، تجزیه مولکول هاي رنگ در ــــتولید می ش
، این مشکل به کندي صورت می گیردغلظت هاي بالا 

ن  ازن زنی چه از طریق افزایش دبی ازدوزبا افزایش 
رتفع ـی مـــزایش زمان ازن زنزنی و چه از طریق اف
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یکی از مشکلات فرایندهاي اکسیداسیون  .)1(،می گردد
این . پیشرفته وجود عوامل مداخله گر در واکنش است

عوامل مداخله گر یا عوامل مصرف کننده رادیکال از 
قبیل سولفات، کربنات، کلراید و نیترات می باشند که 

وجود دارند و باعث کاهش شدید هاي طبیعی  در آب
 .راندمان فرایندهاي اکسیداسیون پیشرفته می شوند

که در این آزمایش به عنوان (توانایی اسید استیک
براي واکنش ) رباینده رادیکال مورد استفاده قرار گرفت

)  یک بر مول ثانیه7/1× 107(با رادیکال هیدروکسیل
ول ـــکنش با مولـبالاتر از توانایی آن براي واک

 نمودار . )17(،می باشد)  یک بر مول ثانیه3×10-5(ازن
 را در حذف رنگ راکتیو رد اسیداستیکتاثیر  4 شماره
ان ـــتایج نشــطور که ن ، همان نشان می دهد198

ي در مقایسه با ازن می دهد، راندمان ازن زنی کاتالیزور
ر قرار ــداخله گــزنی ساده کمتر تحت تاثیر عوامل م

 زئولیتتجزیه گروه هاي عاملی در سطح . ردمی گی
باعث خاصیت هسته دوستی این گروه هاي عاملی 

این گروه هاي عاملی تجزیه شده در . سطحی می شود
مولکول ازن به دلیل . نقش اسید لوئیس عمل می کنند

دیدي براي واکنش با ــساختار رزونانسی تمایل ش
 pHافزایش با . سایت هاي فعال در سطح کاتالیزور دارد

، ازن با گروه هاي عاملی اسیدي pHZPCبه بالاتر از 
که در نقش اسید لوئیس عمل می کنند، واکنش داده و 
. سرعت تجزیه آن و نیز تولید رادیکال افزایش می یابد

عوامل مداخله گر در نقش باز لوئیس عمل کرده و در 
واکنش با گروه هاي عاملی سطحی که در نقش اسید 

این با توجه  بر  بنا.د با ازن رقابت می کنندلوئیس هستن
به مفهوم اسید لوئیس و ساختار ویژه ازن، ازن در رقابت 
با عوامل بازدارنده بهتر عمل کرده و با سایت هاي 

یند ازن زنی کاتالیزوري افعال واکنش می دهد و فر
  )17،18.( تاثیر این عوامل قرار نمی گیردتحت

شاهده می گردد ازن  نتایج مچنین با توجه به هم
 اصلاح شده باعث تجزیه زئولیتزنی کاتالیزوري با 

تر آن ــبیشتر رنگ و در واقع باعث معدنی شدن بیش
 زئولیتاین نتایج نشان می دهد اصلاح . می گردد

از .  می شودزئولیتباعث افزایش خاصیت کاتالیزوري 
 شاخصی براي تجزیه ترکیبات آلی CODجایی که  آن

یند ازن زنی ای دهد که فرن نتایج نشان ممی باشد، ای

ي به جاي تجزیه جزئی باعث تجزیه کامل کاتالیزور
 الی کهــدر ح. ودــ اي از رنگ می شدهــبخش عم

اکسیدکننده هاي متداول مانند ازن باعث تجزیه جزئی 
.  می گردندCODو یا در برخی از موارد باعث افزایش 

 CODب بر اساس جایی که استاندارد تخلیه پسا از آن
این در صورت  بر در فاضلاب هاي صنعتی می باشد، بنا

یندهاي بیولوژیکی می تواند ایند با فراتلفیق این فر
استانداردهاي تامین شده از طرف موسسات را تامین 

، مطالعه اي را )2007(یومینگ دانگ و همکاران. نماید
یت با استفاده از ازن زنی کاتالیستی با ماده معدنی بروس

.  انجام دادندBrilliant red X-3Bجهت حذف رنگ 
نتایج این مطالعه نشان داد که ازن زنی کاتالیستی با 

 دقیقه ازن 15ماده معدنی بروسیت قادر است بعد از 
 را COD و  درصد89زنی کاتالیستی رنگ را به میزان 

  )19(. حذف کند درصد 5/32به میزان 
لاح شده با  اصزئولیتاین مطالعه نشان داد که 

مس در فرایند ازن زنی به عنوان کاتالیزور، عملکرد 
نتایج حاصل از آزمایشات . خوبی در حذف رنگ دارد

 محلول، کارایی حذف رنگ pHنشان داد که با افزایش 
از طریق گ ــجزیه رنــمل تــع  و می یابدافزایش

اي ال هــید رادیکــتولمستقیم و راکسیداسیون غی
 چنین  هم.یط انجام می گیردهیدروکسیل در مح

 دوزکارایی حذف رنگ با افزایش زمان تماس و 
افزایش غلظت اولیه رنگ کاتالیزور نسبت مستقیم و با 

 با توجه به نتایج، ازن زنی  از طرفی.نسبت عکس دارد
کاتالیزوري کمتر از ازن زنی متداول تحت تاثیر عوامل 

رایند ــ ف نتایج نشان داد که.مداخله گر قرار می گیرد
 اصلاح شده باعث تجزیه زئولیتازن زنی کاتالیزوري با 

شتر آن ــبیشتر رنگ و در واقع باعث معدنی شدن بی
این با توجه به ارزان بودن و در  بر بنا .می گردد

دلیل قابلیت  و از طرفی به زئولیتسنگ دسترس بودن 
شده   اصلاحزئولیت می توان از ،کاتالیزوري بالاي مس

 تصفیه آب و فاضلاب استفاده ایندهايرر فمس دبا 
  .کرد

  سپاسگزاري
نی ــالی و فــت مــایــمــطالعه با حــاین م

. رفتــورت پذیــمدان صــکی هــدانشگاه علوم پزش
از دانند که  بر خود لازم مینویسندگان این مقاله 
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 گاهــآزمایش خانم فاطمه ناظمی کارشناسسرکار 
 به تــانشکده بهداشلاب دــاضــمی آب و فــشی

پاسگزاري ــط کار ســرایــودن شــراهم نمــل فــدلی
   .نمایند
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Abstract 
Introduction: Dye removal from industrial 
wastewater has been considered as one of 
the most environmental issues. Recently, 
new methods of treatment such as catalytic 
ozonation have been used to increase dye 
removal efficiency. So, the efficiency of 
catalytic ozonation by copper coated zeolite 
as a catalyst in the removal of Reactive Red 
198 was investigated. 
 
Materials & Methods: In order to remove 
dye, the zeolite granules were modified by 
CuSO4. The heterogenous catalytic ozona-
tion experiments were carried out to deter-
mine the effect of pH, contact time, initial 
dye concentration, catalyst dose and radical 
scavengering in a semi-batch reactor. Sca-
nning Electron Microscope (SEM), X-ray 
Diffraction (XRD), X-ray Fluorescence 
(XRF), Adsorption/Desorption Porosimetry 
(BET) analyses were used to determine the 
structural properties, chemical compounds, 
specific surface area and morphological 
characteristic of zeolite and copper coated 
zeolite. Also catalytic ozonation process 
(COP) removal in both catalytic and sole 
ozonation was measured. 
 

Findings: The results showed that in cat-
alytic ozonation, the removal efficiency of 
the dye increased in proportion to the 
increasing of pH, contact time, catalyst 
dose. Conversely, with the increasing of the 
initial concentrations of dye from 100 to 
500 mg/L, removal efficiency decreased 
from 92% to 68% in catalytic ozonation. 
Furthermore, in the presence of radical 
scavenger, no considerable decrease was 
observed in catalytic ozonation. Also COD 
experiments showed 20% and 45% incr-
eases in the sole ozonation and catalytic 
ozonation, respectively. 
 
Discussion & Conclusion: Due to the low 
cost, availability and high performance of 
zeolite as a catalyst support, and also with 
regard to the advantages of heterogenous 
systems compared with homogenous sys-
tem, using of copper coated zeolite in cata-
lytic ozonation processes for the removal of 
different pollutants is suggested. 
 
Keywords: catalytic ozonation, zeolite, ra-
dical scavenger, copper 
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