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  مقدمه -1
 از گروهی (PCBs) چندکلره یهالیفنبی ترکیبات

 کردن کلرینه از که هستند کلردار اتیکآروم یهادروکربنیه
 درجه با چندگانه ایایزومره از مخلوطی و دشدهیتول هالیفنبی

 PCB ترکیبات از محصولی آسکارل .[۹] هستند کلر از متفاوتی
 هایایزومر از متفاوت نوع چند شیمیایی مخلوط از که است

PCBs درصد 00 حاوی هایفراورده این .شوندیم تولید 
 کلروبنزنتری از باقیمانده درصد ۳0 و PCBs کونجنرهای

 یک عنوانبه پیش قرن یک از برق، صنعت در و شدهلیتشک

 استفاده مورد ترانسفورماتورها و هاخازن در اشتعال رقابلیغ سیال
 ستیزطیمح بر PCBs ناخوشایند اثرات دلیلبه است. قرارگرفته

 از آمریکا جمله از کشورها بیشتر در هاآن تولید انسان، سلامت و
 قطع مروربه PCBs الکتریکی کاربردهای و ممنوع ۹۱0۱ سال
  ست.ا شده
 عدم همچون دلایلی به فتوکاتالیستی هایفرایند اخیر هایدهه در
 و فشار شرایط در بودن کاربردی قابل و ترسریع واکنش نرخ لجن، تولید
 در اند. گرفته قرار استفاده مورد آلی های آلاینده تخریب برای محیط دمای

 فیط بیتخر در یمناسب ییکارا دیاکسید تیتانیم میان، این

 ترکیباات حاذ  منظاور باه TiO4O3Fe -CMCD@2 از اساتفاده باا سونوفتوکاتالیساتی تخریاب فرایناد کاارایی ،پژوهش این در :چكيده

 بررسای ماورد (CCD) مرکزی مرکب طرح در (RSM) سطحی پاسخ شرو از استفاده با ترانسفورماتور روغن از (PCB) کلره پلی هایفنیلبی
 ماورد PCBs حاذ  حداکثر سازی بهینه برای اتانول به روغن نسبت و دما زمان، کاتالیست، مقدار مانند مهم پارامترهای اثر ،سپس قرارگرفت.
 باا گاازی کرومااتوگرافی گااز دساتااه از اساتفاده باا آلاوده روغان در موجود PCBs هایایزومر انواع و غلظت ،همچنین گرفتند. قرار بررسی

 فوریاه تبدیل فروسرخ سنجیطیف .شد تعیین (MS-GC) جرمی سنج طیف -گازی کروماتوگرا  گاز دستااه و ECD (ECD-GC) آشکارساز
(FTIR) روبشی الکترون میکروسکوپی و (SEM) شد. استفاده هشد سنتز فتوکاتالیست شیمیایی و فیزیکی خصوصیات بررسی برای 
 زماان گراد،سانتی 52 دمای لیتر، میلی در گرممیلی 04/0 ستکاتالی مقدار بهینه شرایط در درصد PCBs، ۱8 حذ  بازده آماری، نتایج اساس بر
 سارعت در را اثیرتا بیشاترین (p> 000۹/0) اتاانول و دما بررسی، مورد پارامترهای بین در آمد. دستبه ۹:2 اتانول به روغن نسبت و دقیقه ۹2
 در بالاایی باازده از فراصاوت امواج حضور در TiO4O3Fe -CMCD@2  از استفاده که است این از حاکی تجربی نتایج داشتند. PCBs حذ 
 تورترانسافورما روغان از PCB ترکیبات تصفیه برای کننده امیدوار و آلایده روش یک عنوان به تواندمی و بوده برخوردار PCB ترکیبات حذ 
 رود. کار به صنعتی مقیاس در آلوده

 سطح پاسخ روش ،سونوفتوکاتالیستی فرایند ترانسفورماتور، روغن ،کلرهپلی هایفنیلبی ترکیبات :کليدی واژگان 
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 باتیترک و هیتجز به مقاوم یآل مواد از یاتردهگس
 دیاکسید و آب به هاآن لیتبد تینها در و رپذیبیتخرستیز

 سه نیب سهیمقا در .[5] استداده نشان خود از ضرریب کربن
 بودن دارا دلیل به آناتاز ت،یبروک و آناتاز ل،یروتا یاشبکه حالت
 تا لیتشک یابتدا از هاونالکتر دیتول یبرا بالاتر کاهش لیپتانس
 را یستیفتوکاتال تیفعال سهم نیشتریب ،است تیهدا نوار یانتها
 ست،یفتوکاتال نانو نیا کارگیریبه مشکلات از یکی [.۳] دارد

 رفع یبرا که است فرایند انجام از پس آن بازیافت و جداسازی
 نانوذرات توسط ستیفتوکاتال کردن یسیمغناط از چالش نیا

4O3Fe متیتانی مطلوب خصوصیات باوجود .شد فادهاست 
 سریع نوترکیبی مانند معایبی دارای فتوکاتالیست این اکسید،دی
 در نواقصی یا و ناخالصی وجود دلیل به حفره الکترون جفت
 که است اکسید دی متیتانی آناتاز فاز ساختار کریستالی سطوح
 فعال اکسیژن هایگونه پذیریواکنش کاهش به منجر خود نوبهبه

 جهت (2O•) اکسیدپر و (OH•) هیدروکسیل رادیکال مانند
 بر افزون شود.می سونوفتوکاتالیستی خاصیت بهبود یا و افزایش
 تولید هایرادیکال پذیری گزینش عدم و کوتاه عمر طول این
 قدرت مراتب به و شده کوانتومی بازده کاهش باعث شده
 منظور به .[4] دهدمی کاهش را اکسید دیتیتانیم یکاتالیستفتو
 یکلودکسترینس عاملی هایگروه از ها،محدودیت این بر غلبه
 استفاده اکسیددی تیتانیم مغناطیسی ذراتنانو سطح اصلاح برای
 یکیزیف اتیخصوص خاص، ساختار لیدلبه ها،نیکلودکستریس .شد
 یریپذبانتخا و بالا یریپذواکنش ،ییایمیش یداریپا ،ییایمیش و
 سونولیز اند.قرارگرفته استفاده مورد هاندهیآلا هیتصف یبرا یعال
 تخریب و حذ  برای استفاده مورد پیشرفته اکسایش فرایند یک
 هایفرایند بین در است. محلول محیط در آلی های آلاینده
 فرایند از استفاده به زیادی توجه امروزه پیشرفته، اکسایش متفاوت
 حذ  برایج بالا بسیار بازدهی علت به سونوکاتالیستی اکسایش
 هایآلاینده سازی معدنی بالای پتانسیل مقاوم، صنعتی هایآلاینده
 در است. شده معطو  برداریبهره ایمنی و راحتی و هد  آلی
 به منجر محلول محیط به فراصوت امواج تابش روش این

 در شود.می ونکاویتاسی هایحباب شدن متلاشی و توسعه تشکیل،
 بالایی فشار و دما گیریشکل به که هاحباب شدن متلاشی میان،
 و O، •OH، •H• نظیر ایکننده اکسیده عوامل است، همراه
 این غالب لیاص مکانیسم دو شوند.می تولید هیدروژن اکسیدپر

 و هاحباب در فرار ترکیبات مستقیم کافتبرق از: عبارتند فرایند
 تولیدی کننده اکسید عوامل وسیله به غیرفرار اتترکیب اکسایش

 شهمکارانش و Deda Tunc محلول. و حباب مشترک فاز در
 به ۹00 اورانژ راکتیو رنگ تجزیه بررسی به ایمطالعه در (50۹۱)

 که داد نشان هاآن نتایج پرداختند. سونوشیمیایی فرایند کمک
 ۳0 دمای در رنگ درصد 80 از بیش حذ  به قادر فراصوت امواج
 Gaurav .[2] بود لیتر بر گرممیلی 20 رنگ غلظت و گراد سانتی

 تخریب برای 4US/PMS/FeSO فرایند از (5050) همکارانش و
 در 4/۱0 حذ  بازده حداکثر که دکردن استفاده پریدیدن متیلن
 آمده دست به pH=۱ و دقیقه ۱0 زمان گراد، سانتی 42 دمای
 نیازمند تنهایی به فراصوت امواج از دهاستفا وجود این با .[6] است
 هاآلاینده تجریه برای زیاد انرژی و طولانی بسیار زمان صر 
 تواندمی اکسایش هایفرایند سایر با آن رکیبت ،بنابراین است.
 انجام از هد  گیرد. قرار توجه مورد مذکور مشکلات بر غلبه برای
 در توکاتالیستیسونوف روش کارایی مقدار بررسی حاضر، مطالعه
 TiO4O3Fe@2 چندسازهنانو از استفاده با PCB باتیترک حذ 

-CMCD مهم متغیرهای بررسی و ترانسفورماتور روغن از 
 به روغن نسبت و دما زمان، ،کاتالیست مقدار مانند عملکردی
   است. PCBs حذ  حداکثر سازی بهینه منظور به اتانول

 

 تجربی بخش -2
  ادهاستف مورد مواد -1-2

 شرکت از سولفوریک اسید و هازان-n استون، اتانول، متانول،
 لروکدکا سیکلودکسترین،- ایمید، کربودی .شد تهیه اربا کارلو
 ۹565 و PCB ۹545، ۹524 رهایآرکولا استانداردهای فنیل،بی
 استیک مونوکلرو پرمنانات، پتاسیم و سیاماآلدریچ شرکت از

 سدیم گلیکول، اتیلن آبه، 6 کلراید آهن اسید، لریکهیدروک اسید،
 تیتانات اورتو تترابوتیل و اسید استیک تترا آمین دی اتیلن ،استات
   شدند. خریداری مرک شرکت از

 

  TiO4O3Fe -CMCD@2 فتوکاتاليست سنتز -2-2

   4O3Fe نانوذرات سنتز -2-2-1

 و Lin روش طبق تحقیق این در 4O3Fe مغناطیسی ذرات
O26H  گرم68/0 که طریق این به شد. تهیه (50۹۳) همکارانش

3FeCl زنهم روی بر گلیکول اتیلن از مشخصی حجم در 
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 محلول به استات سدیم گرم 5/۹ سپس، شد. داده قرار مغناطیسی
 بعد، مرحله در شد. داده قرار مغناطیسی زنهم روی بر و افزوده
 حمام تحت دقیقه 2 مدت به و افزوده محلول به استات سدیم

 در ساعت ۹5 مدت به محلول نهایت در گرفت. قرار فراصوت
 ذرات نهایت، در شد. داده حرارت آون در گرادسانتی 500 دمای
 آون داخل در اتانول، و مقطر آب با شستشو از پس آهن اکسید
 .[0] شد خشک گرادسانتی  60 دمای در خلا

 

 TiO4O3Fe@2 نانوذرات سنتز -2-2-2

 شده اصلاح روش از TiO4O3Fe@2 چندسازهنانو سنتز برای
Lirong که صورت این به شد. استفاده (50۹4) همکارانش و 
 و دیونیزه آب لیترمیلی ۹/0 هازان، محلول لیترمیلی 60 ابتدا
 ذرات نانو از مشخصی مقدار به را ۹TBOT لیترمیلی 52/0

4O3Fe یک مدت به و مودهن افزوده شد، سنتز قبل مرحله در که 
 تحت مخلوط سپس گرفت. قرار فراصوت حمام در ساعت
 سرد از بعد نهایت در گرفت. قرار آون در گرادسانتی ۹50دمای
 تحت هازان، با شووشست از پس شده سنتز ذرات نانو شدن،
 .[8] شوند کلسینه تا داده قرار گرادسانتی 400دمای

 

 با TiO4O3Fe@2 ذراتنانو کردن دارعامل -2-2-3

  سيكلودکسترین-β متيل کربوکسی

 ذرات انون به سیکلودکسترین-β متیل کربوکسی اتصال منظوربه
 حجم با را شده سنتز مغناطیسی ذراتنانو گرم ۹/0 مغناطیسی،
 فراصوت حمام با دقیقه ۹0 مدت به و افزوده A بافر  از مشخصی
 ایمیددیکربو محلول از تریلیلیم 2/0 مرحله این در شدند. پراکنده

 فراصوت امواج تحت دقیقه ۹2 مدت به و نموده افزوده مخلوط به
-β متیل کربوکسی لیترمیلی 2/5 نهایت در شد.داده قرار

 دقیقه ۱0 مدت به و کرده افزوده بالا مخلوط به را سیکلودکسترین
 سازیپراکنده فرایند اتمام از پس شد. پراکنده فراصوت حمام با

 ،pH =6 فسفات، مولارA (000/0 بافر با  نهایی محصول ،ماده

 در خلاء شرایط در داده وش و شست (کلرید سدیم مولار 1/0

 .[۱] شد خشک گرادسانتی 20 دمای
 

 از استفاده با  PCBs حذف آزمایش -2-3
                                                
1 Tetra butyl ortho titanate 

  شده سنتز فتوکاتاليست

 ساخت C-UV لامپ از فتوکاتالیستیسونو فرایند انجام برای
 بعد آزمایش، انجام از مرحله هر در شد. استفاده sPhilip شرکت

 فتوکاتالیست و ترانسفورماتور روغن از مشخصی حجم نافزود از

2@TiO4O3Fe -CMCD، لامپ UV گرفت قرار بشر بالای در 
 کیلوهرتز 5۳ فرکانس با فراصوت دستااه توسط بشر محتویات و

 فتوکاتالیست رباآهن کمک به آزمایش، هر پایان در .شد مخلوط
 روغن در موجود PCB ترکیبات غلظت مقدار و شد جدا روغن از

 مدل Dani یکروماتوگراف گاز دستااه از استفاده با ترانسفورماتور

 شد. تعیین capillary ستون و ECD آشکارساز به مجهز 1000
 هانمونه از آنالیت جداسازی برای 5سازیتمییز عملیات ،همچنین
 فرایند در .[۹0] شد انجام 3665A EPA دارداستان روش مطابق
 در که شد محاسبه ۹ معادله از PCBs حذ  درصد مقدار مذکور
 غلظت و اولیه غلظت ترتیب به لیتر( بر گرم)میلی eC و oC هاآن

  است. آسکارل در PCBs تعادلی
 

 ۹ معادله
100o e

o

C C
R

C


   

 توسط PCBs جذب بررسی منظور به ش،پژوه این در
 با ایمقایسه هایآزمایش از ایمجموعه شده، تهیه فتوکاتالیست

 مقدار و انجام فتوکاتالیستی و سونوفتوکاتالیستی هایفرایند

PCBs شد سنجش آن. 
 

 آزمایش طرح -2-3-1

 ترکیبات حذ  راستای در ناپیوسته هایآزمایش از ایمجموعه
PCB هاآزمایش طراحی افزارنرم از استفاده با روغن از (۳EDO) 
 (2CCD) مرکزی مرکب طرح و (4RSM) سطحی پاسخ روش به

 شامل کاتالیستی فرایند در مطالعه مورد متغیرهای .شد طراحی
 پرتو تابش زمان و دما ، اتانول به روغن نسبت کاتالیست، مقدار
UV 4 ترکیبی اثر شده انجام طراحی از استفاده با که هستند 
 این در که PCB ترکیبات  حذ درصد بر زمانهم طورهب متغیر
 و بررسی مورد ،شد خواهد یاد آن از پاسخ عنوان به طراحی

                                                
2 Clean up 
3 Design of Expert 
4 Response Surface Methodology 
8Central Composite Design 
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 قابل ۹ شماره جدول در هاآزمایش هگستر و گرفت قرار سازیمدل
  است. مشاهده

 
 مستقل متغیرهای سطوح و هاآزمایش محدوده  :۹ جدول

 

 .شد شبراز مدل نکویی (6ANOVA) واریانس آنالیز طریق از 
 و شده انتخاب مدل نکویی برازش برای که آماری ارامترهایپ

 ،0میاناین از ندعبارت گرفتند قرار بررسی مورد ،پاسخ هر برای

ر انحرا  ت ضریب و 8معیا  وضعیت کننده گوباز که ۱تغییرا
 مقدار از معیاری ،PRESS۹0 است. پاسخ هر برای حذ  هایداده

 باشد کمتر چه ره که است نقاط از یک هر در مدل یک تناسب
 بیان را )خطا( نویز به علامت مقدار ،۹۹مناسب دقت است. بهتر
 تبیین ضریب با پاسخ هر هایداده بر مدل انطباق مقدار کند.می

2R ۹۳بینیپیش تبیین ضریب و۹5یافته تطابق تبیین ضریب و 
 و دارد قرار یک تا صفر بین ،تبیین ضریب است. بررسی قابل
 مدل هر در متغیرها از بیشتری تعداد ایبر که است ضریبی مقدار
 تبیین ضریب شود.می استفاده لمد ارزیابی برای و شده تنظیم
 بینیپیش در رگرسیونی مدل توان برآورد در ،شده بینیپیش

 از بالاتر هایتخمین از مانع و شودمی استفاده جدید مشاهدات
 سبراسا مدل بخش هر .شودمی مدل با یافته تطبیق مقادیر
  شدند. رد یا تایید درصد۱2 اطمینان سطح در (۹4P) احتمال

 

 بحث و هانتيجه -3
 فتوکاتاليست سطح هایویژگی شناسایی -3-1
2@TiO4O3Fe -CMCD 

 نانوذرات از آمده دست به شناسیریخت و اندازه SEM آنالیز

                                                
6Analysis of Variance 
7Mean 
8Standard Deviation 
9Coefficient of Variation 
10Predicted Residual Error Sum of Squares 
11 Adequate precision 
12 Adjusted R-squared 
13 Predicted R-squared 
14probability 

 )الف( شکل (.۹ )شکل دهدمی نشان را شده سنتز مغناطیسی
 هایاندازه دارای که 4O3Fe شکل رویک نانوذرات SEM تصویر
 ،همچنین دهد.می نشان را است نانومتر ۳5 حدود و یکسان نسبتا
 شکل در TiO4O3Fe-CMCD@2 چندسازه نانو SEM تصویر
 تیتانیم با ذراتنانو شدن دار پوشش فرایند با دهدمی نشان )ب(
 رین،سیکلودکست هایگروه با شدن دارعامل فرایند و اکسید دی
 .است یافته افزایش آهن اکسید نانوذرات اندازه و سایز

 

 الف

 

 ب                                      

CMCD-، )ب( 4O3Fe)الف( نانو ذرات  SEMتصاویر : ۹شکل 

2@TiO4O3Fe 

 FTIR آنالیز از ،است شده داده نشان 5 شکل در که همانطور
 سطح روی گرفته قرار آلی هایگروه و پیوندها یشناسای برای
 در .شد استفاده شناسایی شده سنتز مغناطیسی هایچندسازهنانو
 و الف() سیکلودکسترین-β ذرات FTIR آنالیز ،5 شکل

2@SiO4O3Fe -CMCD ()هایپیک .است شده آورده ب 
 ،cm ۱۳8، ۹058-1ناحیه در سیکلودکسترین-β شده مشاهده
 cm 5۱۳0-1 و cm ۱۳8-1نوار  حضور دارند. قرار 05۱۳ و ۹۹2۳
 و bond 4,1-R ساختاری ارتعاشات بیانار ترتیب به تواندمی

cm- نوارهای این بر افزون باشد. H-C متقارن کششی ارتعاشات

 گلیکوزیدی نامتقارن ارتعاشات به مربوط cm ۹۹2۳-1 و 1۹058
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(C–O–C) و OH-C .بینیطیف نتایج است FTIR نمونه 

2@TiO4O3Fe-CMCD دو که دهد می نشان 5)ب( شکل در 

 به مربوط ترتیب به cm 6۳8-1 و cm 266-1 ناحیه در نوار
 فتوکاتالیست ساختار در Ti–O–Ti و O-Fe کششی ارتعاشات
 مربوط cm ۳400-۳۳00-1 ناحیه در نوار حضور است.  شده سنتز
 cm۳2۹6-1 به که ۹640 -1 نوار است. H–O کششی ارتعاشات به
 است. H–HO خمشی ارتعاشات به مربوط است شده جا به جا

 ناحیه در COOH گروه از C=O کششی ارتعاش پیک حضور
1-cm ۹0۳2 ساختار در سیکلودکسترین گروه به مربوط 
 پیوند بر دلیل تواندمی است TiO4O3Fe@2 چندسازهنانو

 باشد TiO4O3Fe@2 روی سیکلودکسترین-β متیل کربوکسی
 .[۱] ب( )شکل
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CMCD- ()ب و  CD-β ()الف به مربوط FTIR هایطیف :5 شکل

2@TiO4O3Fe 

، 4O3Fe، الاوهای پراش پرتو ایکس مربوط به ۳-4شکل 

2@TiO4O3Fe  2و@TiO4O3Fe-CMCD دهد. را نشان می
، 8/۳2، ۳/۳0، ۳/۹8های وجود پیک در همه نانو ذرات سنتز شده،

های ترتیب به انعکاسدرجه که به  ۱/65و  ۱/20، ۱/2۳، ۳/4۳
( 440( و )2۹۹(، )455(، )400(، )۳۹۹(، )550(، )۹۹۹صفحات )

 4O3Feهای شاخص نانوذرات که مربوط به پیک اختصاص دارد
نانو ذرات  XRDها مطابق با الاوی استاندارد است. این پیک

4O3Fe (4319-JCPDS no. 89با ساختار مکعب وجه )  مرکزی
)fcc(  .در الاوی استDXR  2نمونه@TiO4O3Fe موقعیت ،

قرار دارد. درجه  θ5=۳0/52در  2TiOمشخصه فاز آناتاز  پیک
نانو  XRDدر الاوهای  2TiOمشخصه فاز آناتاز  وجود پیک
های دهنده قرار گرفتن کریستالنشان، TiO4O3Fe@2 چندسازه
آمیز و تولید موفقیت TiO4O3Fe@2در ساختار 2TiOفاز آناتاز 

CMCD-نتایج برای نمونه بر این،  برافزون آن است.

2@TiO4O3Fe  دار شدن تغییری در عامل فرایندنشان داد با
دار شدن در حقیقت، عاملها حاصل نشد. ارتفاع و شدت پیک

دهد و بنابراین ساختار ها رخ میتنها در سطح آنذرات نانو
 دهدر نمیرا تحت تاثیر قرا TiO4O3Fe@2کریستالی نانو ذرات 

[۹۹]. 
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 )4O3Fe(،b) 2TiO،) c (aنانو ذرات ) ایکس پرتوآنالیز پراش  :۳شکل 

2@TiO4O3Fe  و) d( 2@TiO4O3Fe-CMCD 

 

تخریب سونو فتوکاتاليستی  فرایندبررسی  -3-2

PCBs  2با استفاده از@TiO4O3Fe-CMCD 
 مدل برای ANOVA واریانس آنالیز نتایج و سطحی پاسخ روش
 مقدار و داریمعنی .است شده هخلاص 5 جدول در شده استفاده
 و values-F مقادیر از استفاده با مستقل متغیر هر گذاریتاثیر

F- مقدار بودن بالا شدند. تعیین <Fprob با نتایج صحت احتمال

value مقدار بودن کم و value-p، داریمعنی مقدار باعث 
 همچنین .شودمی مشابه دارمعنی هایحالت به نسبت بالاتری
 بالای داریمعنی دهندهنشان 02/0 از کمتر “prob>F”ارمقد

 :۱8۹2/0 مقدار .[۹5] است درصد ۱2 اطمینان سطح در رگرسیون
2R، ۱226/0:2R  adjusted، 8604/0:2R  predicted، 

 ، % 2۳/4 تغییرات: ضریب ،426/50 کافی: دقت ،۱2/05 میاناین:
  بود. PRESS: 4۱/850 و ۳0/۳ معیار: انحرا 

 ترتیب به مدل F > prob و value-F مقدار مطالعه، نای در
 داریمعنی دهندهنشان که آمد دستبه 264/22۳ و 42۳/222
 متغیر برای همبستای ارتباط است. آمده دستبه نتایج و مدل
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 مطالعه در شد. محاسبه (2R) رگرسیون مربع عنوان با وابسته
 وابسته رمتغی برای ضریب این شده تعیین ارزش مقدار حاضر،
 از رگرسیونی معادلات این دهدمی نشان که آمد دستبه ۱8۹2/0
 آنالیز کل از درصد چهار فقط و هستند دارمعنی آماری نظر

 قابل و نبوده دارمعنی مدل نظر از آمده دست به هایواریانس
 شده بینیپیش رگرسیونی ضریب مقدار نیست. تشریح
8604/0=2Pred.R مقدار با قبولی قابل و منطقی ارتباط دارای 

 ضریب است. 2Adj.R=۱226/0 ضریب برای شده تعیین تجربی
 سازیمدل این در حاصل یافته تطابق و شده بینیپیش رگرسیونی

 از حاصل نتایج با مدل که دهدمی نشان و است بالا بسیار
 نظر مورد پاسخ تواندمی خوبی به و است متناسب بسیار هاآزمایش
 نتایج این موازات به کند. بینیپیش را (CBP ترکیبات )حذ 
 برای درصد 2۳/4 حد در (CV) واریانس ضریب کم نسبتا مقدار

 قابلیت و هاگیریاندازه دقت دهنده نشان وابسته متغیرهای
 با مدل برازش نکویی هستند. شده انجام هاآزمایش اطمینان
 و CV، SDدیرمقا بودن کم .شد ارزیابی واریانس آنالیز از استفاده

PRESS تجربی هایداده بر یافته برازش هایمدل نکویی بیانار 
 است.

 
 PCBنتایج حاصل از آزمون آنالیز واریانس برای حذ  ترکیبات   :5جدول 

 
 روش از استفاده با PCBs حذ  مدل چندگانه رگرسیون ضرایب

 به توجه با است. شده داده نشان ۳ جدول در سونوفتوکاتالیتیکی
 مطالعه، این در مستقل متغیرهای میان از ،value-p رمقدا

 دارمعنی 2D و A، B، C، D، AC، BC، 2A، 2B ،2C متغیرهای
   (.value-p> 02/0) نبود دارمعنی AD، CD متغیرهای و بوده

  PCB ترکیبات حذ  برای مدل چندگانه رگرسیون ضرایب :۳ جدول

 
، دما UVتابش نور  کاتالیست، زمانمقدار تاثیر 4ت( -شکل )الف

 فراینددر  PCBs مقدارو نسبت روغن به اتانول بر کاهش 
 مقدار بهینهاستفاده از  دهد.را نشان میتخریب سونوفتوکاتالیستی 

باعث کاهش هزینه  بازده بازدهبر افزایش کارایی  افزون کاتالیست
شود. همانطور که در شکل )الف( مشخص است با می فرایند
حذ  مشاهده و  مقدارافزایش شدیدی در  کاتالیستار مقدافزایش 

تعیین  کاتالیستبهینه  مقدارگرم در میلی لیتر به عنوان میلی ۹5
شود که افزایش . در این یافته از این واقعیت پشتیبانی میشد
های جذب شده و کاتالیست باعث افزایش تعداد فوتون مقدار

وی سطح فتوکاتالیست و ر ربسایت های فعال در دسترس بیشتر 
های هیدروکسیل و در نتیجه باعث افزایش تولید تعداد رادیکال

 مقادیردر  PCBتجزیه ترکیبات  ،شود و بنابراینسوپر اکسید می
های سونوفتوکاتالیستی کارایی بالایی در واکنش کاتالیستر بالات

داراست. این نتایج با مطالعات گزارش شده در حذ  آلاینده های 
 . [۱و 4] ، مطابقت داردمتفاوتآلی 
 نوع به یکاتالیست فرایند در کاتالیست بهینه مقدار اینکه به توجه با

 استفاده و دارد بستای واکنش شرایط و هد  ترکیب ،کاتالیست
 باعث داشته توجهی قابل حذ  بازده که کاتالیست دوز حداقل از

 عنوان به لیتر میلی در گرممیلی 0 شود،می فرایند هزینه کاهش
 مقدار از بیشتر کاتالیست مقدار افزایش .شد تعیین بهینه مقدار

 یکنواخت توزیع عدم و محلول کدورت افزایش موجب بهینه
 مقدار افزایش با حذ  واکنش نرخ بنابراین و شده نور شدت

همچنین نتایج تجربی نشان داد که  یابد.می کاهش فتوکاتالیست
پایین تر نسبت به دماهای فتوکاتالیستی در دماهای فرایندکارایی 

از آنجا که افزایش  .، بیشتر استفرایندبالاتر، به دلیل گرمازا بودن 
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 گریزآبدرون حفرات  PCBدما باعث کاهش جذب ترکیبات 
کسترین و کاهش حلالیت اکسیژن و در نهایت های سیکلودگروه

. شودتخریب سونوفتوکاتالیستی می فرایندمنجر به کاهش بازده 
گراد به عنوان دمای بهینه در نظر گرفته سانتی 52دمای  ،بنابراین
تخریب  بر( اثر دما را 5000) همکارانشو  Soaresشد. 

 دی اکسید تیتانیم کاتالیستبا استفاده از  Bفتوکاتالیستی رودامین 
بررسی کردند. نتایج نشان داد که واجذب محصولات تشکیل شده، 

واکنش را در دماهای پایین تر محدود می کند زیرا کندتر از 
در شکل  .[۹۳] ها است سطح و جذب واکنش دهنده برتخریب 

و افزایش نسبت روغن به اتانول،  مقدار کاتالیست)ب( با افزایش 
 فرایندافزایش یافت به نحوی که  PCBs  حذ فرایندکارایی 
در مقدار نسبت روغن  PCBs درصد حذ  44از PCBs کاهش 
گرم بر میلی لیتر میلی 6 مقدار کاتالیستمیلی لیتر و  ۹:5به اتانول 

 ۹:2در مقدار نسبت روغن به اتانول PCBs درصد حذ  06به 
رسید. گرم بر میلی لیتر میلی ۹5 مقدار کاتالیستمیلی لیتر و 

 توان کم، سمیت شامل حلال انتخاب برای مطلوب هایمشخصه
 است. پایین پذیریواکنش و ترکیب با سازگاری بالا، کنندگی حل
 مناسب و آلدهیا حلال کی عنوان به اتانول معیار، این اساس بر
 شد. انتخاب فرایند نیا شتریب بیتخر کارایی شیافزا منظور به
 نهیهز بالا، ثبات بودن، دسترس در همچون دلایلی به حلال این
 با پذیری واکنش عدم و کم تیسم و یریپذ اشتعال کم،

 حلالی یستیفتوکاتال تیفعال در استفاده یبرا کلرزدایی محصولات
استفاده از اتانول  رسد.می نظر به ها حلال ریسا به نسبت مطلوب

د: دهتخریب فتوکاتالیستی انجام می فراینددو کار اساسی را در 
اتانول به عنوان  -5کند. روغن آسکارل را در خودش حل می -۹

های لازم برای اهدای الکترون حلال واسطه عمل کرده و الکترون

کند. با توجه به به مولکول برانایخته آسکارل را فراهم می
رود توان اهدا های هیدروکسیل موجود در اتانول احتمال میگروه

داشته باشد و موجب تسهیل بیشتر  H+کنندگی بالایی برای یون 
در شکل )پ( با کاهش زمان و  .[۹4] فتوکاتالیستی شود فراینددر 
درصد در زمان  ۳8حذ  از  بازدهحذ  افزایش یافت.  بازدهدما 
 ۹2 زمان درصد در 60، به گرادسانتی 42دقیقه و دمای  ۳2برابر 

که با افزایش  نتایج نشان داد رسید. گرادسانتی 52دقیقه و دمای 

دلیل افزایش  .یابدمیکاهش نیز  PCBsحذ   بازدهزمان تماس، 
 فرایندهای اولیه تابش در زمان PCBsدر حذ  سریع 
تواند به این دلیل توضیح داده شود که در سونوفتوکاتالیستی می
تر مکان های فعال زیاد و خالی بیشتری در زمان های پایین

های خالی ان تماس آلاینده با مکاندسترس آلاینده بوده و امک
ا گذشت زمان، این موجود در فتوکاتالیست بیشتر است و ب

حذ   بازدهه و سبب کاهش آلاینده اشغال شد باهای خالی مکان
 و هزینه نظر از که است فاکتوری زمان بودن کوتاه .[۹2]شود می

 انتخاب ابراینبن دارد. فرایند عملکرد بر ایتوجه قابل تأثیر انرژی
 نظربه معقول بهینه تماس زمان عنوانبه دقیقه ۹2 تماس زمان
 فعال رادیکال تولید برای کافی تماس زمان ،همچنین رسد.می

 رادیکال حمله و واکنش برای کافی فرصت ایجاد و هیدروکسیل
در شکل  نماید.می فراهم را PCBs هایمولکول به هیدروکسیل

و نسبت  52تا  42دما بین  مقدارهای قبلی )ت( نیز همانند نمودار
لیتر متغیر بود. که در این میلی 2:۹تا  ۹:5روغن به اتانول بین 
شود که با کاهش دما و افزایش نسبت روغن نمودار مشاهده می

 یابد.درصد افزایش می 8۳درصد به  42حذ  از  بازدهبه اتانول 

 
 
 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

 حذ  مقدار بر دما و کاتالیست مقدار تاثیر :الف شکل
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 حذ  مقدار بر اتانول به روغن نسبت و کاتالیست مقدار تاثیر :ب شکل

 

 
 

 

 
 
 
 

 
 

 
 
 

 حذ  مقدار بر زمان و دما تاثیر پ.: شکل

 

 
 حذ  مقدار بر دما و اتانول به روغن نسبت تاثیر :ت شکل

 و تانولا به روغن نسبت  دما، کاتالیست، مقدار پارامترهای متقابل تاثیر :4 شکل
 PCBs سونوفتوکاتالیستی تخریب مقدار بر زمان

 
 از سونوفتوکاتالیستی فرایند سازی هبهین منظور به مطالعه، این در

-پیش بهینه مقادیر 4 جدول در شد. استفاده عددی سازی بهینه

 روش از استفاده با PCB ترکیبات حذ  مدل در شده بینی
 اساس بر همچنین  است. شده داده نمایش فتوکاتالیستیسونو
 بر PCBs سونوفتوکاتالیستی تخریب بازده مقدار ،4 شماره جدول

 در آمد. دستبه ۹ مطلوبیت ارزش با درصد ۱8 نتایج، اساس
 شرایط در شده، بینیپیش پاسخ اعتبار تایید برای نهایت

 نتایج اساس بر شد. تکرار آزمایش مرتبه سه مدل پیشنهادی
 سونوفتوکاتالیستی تخریب حداکثر یبرا بهینه شرایط تجربی،
PCBs 52 حرارت گرم،میلی 04/0 کاتالیست مقدار در 
 اتانول به روغن حجم نسبت و دقیقه ۹2 تابش زمان گراد،سانتی
 مدل توسط شده بینی پیش مقادیر با که آمد دستبه ۹:2

 که داد نشان ایمقایسه یهاآزمایش اینبر افزون دارد. همخوانی
 روش از استفاده با ترانسفورماتور روغن در PCB یبتخر مقدار

 فرایند در بود. فتوکاتالیستی روش از بیشتر سونوفتوکاتالیستی
 طوربه در PCB ترکیبات حذ  بازده سونوفتوکاتالیستی تخریب
 در تخریب مقدار کهحالی در آمد دستبه درصد ۱8 توجهی قابل
 حاصل مشابه طشرای تحت درصد 80 حدود فتوکاتالیستی روش
 روش فتوکاتالیست با فراصوت امواج ترکیب دهدمی نشان که شد

 این توجیه در است. PCBs کامل سازیمعدنی برای برای موثری
 پرداخت فرایند این با تخریب مکانیسم به توانمی سینرژیتیکی اثر
 از فراصوت امواج کند.می مشخص بهتر را هارادیکال عملکرد که

 در تواندمی کاتالیست رساناینیم ساختار در شکا  ادایج طریق
 باشد داشته تاثیر حفره الکترون ایجاد و اکسید دی تیتانیم فعالیت

 شود بیشتر هیدروکسیل های رادیکال تولید سبب دیار طر  از و
 افزایش را اکسیددی تیتانیم کاتالیستی فعالیت سبب بدین و
 دهد.می

 
 سونوفتوکاتالیستی تخریب برای مدل توسط شده یشنهادپ بهینه شرایط :4 جدول

 PCB ترکیبات

 
 

  فتوکاتالیست بازیابی -3-3
 هافتوکاتالیست نانو یابیباز یهاکیتکن است، دمشهو که همانطور

 مهم و یاساس هاییژگیو از یکی باره چندین استفاده منظوربه
 و یطیمح ستیز اثرات کاهش باعث رایز است، مواد نانو این
 کسب برای شود.یم زمان در ییجو صرفه نیهمچن و مواد نهیهز
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 شده سنتز فتوکاتالیست بازیابی عملکرد از بیشتر اطلاعات

2@TiO4O3Fe-CMCD، بهینه شرایط تحت بازیابی آزمایشات 
 آمده دستبه نتایج براساس .شد بررسی متوالی یچرخه 2 در و

 هایمولکول ازیابیب جهت کارآمد حلال یک عنوانبه اتانول
PCB بیتخر ییکارآ نمودار 2 شکل شد. انتخاب PCB توسط 

 طبق دهد.یم نشان را هاچرخه تعداد مقابل در را فتوکاتالیست
 مرحله 2 طی PCB هایمولکول حذ  بازده آمده بدست نتایج

 TiO4O3Fe@2 از استفاده با بازیابی چرخه فرایند تکرار

-CMCD ترکیبات حذ  بازده هشکا رسید. درصد 66 به PCB 
 در PCB هایمولکول تجمع علت به بازیابی، چرخه هر پایان در

 TiO4O3Fe@2 ذراتنانو سطوح بر سیکلودکسترین-β حفرات
 قرار تاثیر تحت را فتوکاتالیستی تخریبفرایند کارایی که است
 تمام اول مرحله در است، مشخص کاملا روند این دلیل دهند.می

 دسترس در و نشده اشغال کاتالیست و جاذب بر فعال ایهجایااه
-می جذب را PCB هایمولکول از بیشتری مقدار بنابراین هستند

 فعال، هایجایااه از مقدارزیادی بعدی مراحل در کهحالی در ،دنک
 که یافته کاهش دسترس در فعال هایجایااه مقدار و شده اشغال
 آمده دست به نتایج شود.می  حذ بازده کاهش موجب نهایت در

 عدم و پایداری نشانه متوالی هایچرخه که کندمی مشخص
 مرحله چندین طی شده، سنتز هایچندسازهنانو ساختار تخریب
 دهد.می نشان را استفاده

 در TiO4O3Fe-CMCD@2 چندسازهنانو توسط PCBs بازیابی درصد :2 شکل
 فتوکاتالیستی تخریب فرایند

 گيرینتيجه -4
 نسبت و دما مطالعه، مورد پارامترهای بین در داد نشان نتایج

 داشتند. PCBs حذ  سرعت در را تاثیر بیشترین اتانول به روغن

 فرایند از پس و پیش محلول pH این، بر افزون
 فرایند از قبل pH مقدار و شد گیری اندازه سونوفتوکاتالیستی

 معدنی از نشان که رسید 8/۳ به حذ  فرایند از بعد و 6/2 حدود
 این بر افزون است. مذکور فرایند در PCBs آمیز موفقیت سازی
 و سه دو، مانند دارند کمتری کلر تعداد که PCBs داد نشان نتایج
 مانند دارند بیشتری کلر تعداد که PCBs از زودتر هاکلره چهار
 به توان می را آن علت هک شدند حذ  هاکلره هفت و شش پنج،

 متفاوت هایمکان بر کلر هایاتم کمتر فضایی ممانعت دلیل
 هایگروه آمده، دستبه نتایج اساس بر داد. نسبت فنیلیبی حلقه
 هایمولکول تسخیر در بالایی توانایی سیکلودکسترین عاملی
PCB عاملی هایگروه این واقع در .دارند شانآباریز حفرات در 
 سطح بر مذکور هایآلاینده اتصال برای کانال نندما نقشی
 با بنابراین و کنندمی ایفا TiO4O3Fe@2 مغناطیسی ذراتنانو
 این بیشتر حذ  باعث شانعالی انتخابی جذب قابلیت بودن دارا
 د.شونمی ترانسفورماتور روغن از هادهآلاین
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Abstract: In this study, efficiency of sonophotocatalytic process by CMCD-Fe3O4@TiO2 in order to remove of PCB 

compounds from transformer oil were investigated by applying the response surface methodology (RSM) in the 

central composite design (CCD). Then, the effect of important parameters such as catalyst dosage, time, temperature 

and oil to ethanol ratio were investigated to optimize the maximum PCBs removal. The concentration and types of 

PCBs congeners in the contaminated oil were determined using a gas chromatography equipped with electron 

capture detector (ECD) and mass spectrometer (MS). Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) and scanning 

electron microscopy (SEM) were used to examine the physical and chemical properties of synthesized photocatalyst. 

Based on the statistical results, the removal efficiency of PCBs was achieved 98 % in the optimum conditions of 

catalyst dose of 7.74 mg/mL, temperature of 25 °C, exposure time of 15 min and ratio of oil to ethanol 1: 5. Among 

the parameters studied, temperature and ethanol (p <0.0001) had the greatest effect on PCBs removal rate. The 

experimental results suggests that the use of CM-β-CD-Fe3O4@TiO2 in the presence of ultrasound waves possess a 

high efficiency in the removal of PCB compounds and can also be used an ideal and promising method on an 

industrial scale for purification of PCB compounds from contaminated transformer oil. 


