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ΠΕΡΙΛΗΨΗ
Οι συνθετικές χρωστικές στα βιομηχανικά απόβλητα αποτελούν σημαντική πηγή ρύπανσης. Οι χρωστικές ενώσεις έχουν ποικίλες βιομηχανικές εφαρμογές, όπως η βαφή υφασμάτων, η εκτύπωση χαρτιού και τα πλαστικά. Για την απομάκρυνση των δύσκολα διασπάσιμων χρωστικών έχει χρησιμοποιηθεί η προσρόφηση, η οζόνωση, η φωτοκατάλυση και οι υπέρηχοι, ενώ η βιολογική επεξεργασία δεν είναι αρκετά αποδοτική. Τα τελευταία χρόνια έχει αποδειχθεί ότι οι υπέρηχοι είναι μία υποσχόμενη διεργασία για τη διάσπαση δύσκολα αποδομούμενων οργανικών ρύπων. Αρκετοί ερευνητές έχουν εξετάσει τη διάσπαση των χρωστικών με υπερήχους ή και σε συνδυασμό με άλλες διεργασίες οξείδωσης, όπως το αντιδραστήριο Fenton και η φωτόλυση.

Στην παρούσα μελέτη μελετήθηκε η διάσπαση του μπλε του μεθυλενίου (ΜΒ) με δύο συστήματα υψηλής συχνότητας υπερήχων. Στο πρώτο σύστημα εξετάστηκαν τρεις συχνότητες 582, 862 και 1142 kHz με όγκο διαλύματος 500 mL. Στο δεύτερο σύστημα εξετάστηκαν συχνότητες 1630 και 2412 kHz και ο αντιδραστήρας λειτούργησε με όγκους δείγματος 50, 100 και 200 mL. Η ηχοβόλιση διήρκεσε 2 h και η αρχική συγκέντρωση ΜΒ κυμάνθηκε από 5 έως 20 mg/L. Επίσης, εξετάστηκε η προσθήκη ιόντων Fe+2 στο διάλυμα. 

H αφαίρεση του ΜΒ ήταν καλύτερη στη χαμηλότερη συχνότητα που εξετάστηκε με κάθε σύστημα. Η προσθήκη σιδήρου σε συγκεντρώσεις 4 και 8 mg Fe+2/L οδήγησε σε καλύτερη απόδοση. Τέλος, εξετάστηκε η κινητική της αφαίρεσης ΜΒ εφαρμόζοντας μοντέλα πρώτης και δεύτερης τάξης.
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ABSTRACT

Synthetic dyes find various industrial applications such as textile dyeing, paper printing and plastics, and constitute a significant water pollution source. Adsorption, ozonation, photo-catalysis and ultrasonic irradiation have been investigated for the removal of recalcitrant dyes. Conventional biological treatment is not so effective for the removal of dyes. In recent years, ultrasonic irradiation has been shown to be a promising process for the degradation of recalcitrant organic pollutants. Several researchers have examined the effect of ultrasound on the mineralization of dyes, occasionally combined with other oxidation processes such as Fenton or photolysis.

In the present study, the decolorization of methylene blue (MB) was investigated using two high frequency ultrasound irradiation systems. In the first system three frequencies were tested (582, 862 and 1142 kHz) with a liquid volume of 500 mL. The second system operated at frequencies of 1630 και 2412 kHz with liquid volume of 50, 100 and 200 mL. The samples were sonicated for 2 h and the initial concentration of MB ranged from 5 to 20 mg/L. Furthermore, the addition of Fe+2 in the solution was examined. MB removal was better at the lowest frequency tested in both systems. The addition of Fe+2 in the solution at concentrations of 4 and 8 mg Fe+2/L resulted in better performance. The experimental results were analysed by first and second order kinetic models.
















1. ΕΙΣΑΓΩΓΗ

Τα υγρά απόβλητα που παράγονται από τη βιομηχανία αποτελούν σημαντική πηγή ρύπανσης. Μπορούν μάλιστα να έχουν επιπτώσεις στην ποιότητα του πόσιμου νερού και να επιδεινώσουν την απώλεια της βιοποικιλότητας. Οι κυριότεροι ρύποι του νερού είναι τα φυτοφάρμακα όπως παρασιτοκτόνα, εντομοκτόνα και ζιζανιοκτόνα, τα πετρελαιοειδή, τα βαρέα μέταλλα, οι πολυκυκλικοί αρωματικοί υδρογονάνθρακες και οι χρωστικές ουσίες. Στη σύγχρονη εποχή, οι συνθετικές χρωστικές ουσίες αποτελούν ένα βασικό ρύπο των υδάτων που προέρχονται από βιομηχανικές δραστηριότητες και καταλήγουν σε υδάτινους αποδέκτες. Οι χρωστικές ουσίες χρησιμοποιούνται για βαφή υφασμάτων, μεταλλικών επιφανειών, υφασμάτων και διαφόρων βιομηχανικών προϊόντων (Ghodbane and Hamdaoui, 2009). 
Η χρήση των υπερήχων για την αφαίρεση δύσκολα διασπάσιμων οργανικών ρύπων είναι μία τεχνική σε ανάπτυξη και είναι πολλά υποσχόμενη τα τελευταία χρόνια, καθώς μετατρέπει αποτελεσματικά τους οργανικούς ρύπους σε λιγότερο τοξικές ενώσεις (Matouq et al., 2014).  Ρύποι όπως οι περισσότερες χρωστικές ουσίες που χρησιμοποιούνται ευρέως σήμερα, δεν διασπώνται αποτελεσματικά με συμβατικές μεθόδους, όπως η βιο-αποδόμηση ή άλλες διαδικασίες οξείδωσης. Οι συνθετικές χρωστικές συχνά είναι τοξικές και καρκινογόνες, ενώ η διάθεσή τους στους υδάτινους αποδέκτες έχει επιβλαβείς συνέπειες για τον άνθρωπο και το φυσικό περιβάλλον (Lan et al., 2013; Siddique et al., 2014).
Το μπλε του μεθυλενίου (MΒ) είναι μία κατιονική χρωστική με ποικίλες εφαρμογές, όπως ο χρωματισμός του χαρτιού, η βαφή μαλλιών, βαμβακερών και ξύλου. Επίσης, χρησιμοποιείται ως φάρμακο και για χρώση μικροοργανισμών στη βιολογία. Είναι μία ετεροκυκλική χημική ένωση με μοριακό τύπο C16H18N3SCl και συντακτικό τύπο που φαίνεται στο Σχήμα 1. Σε θερμοκρασία δωματίου είναι μία στερεή άοσμη σκούρα πράσινη σκόνη η οποία διαλυόμενη στο νερό δίνει διάλυμα μπλε χρώματος. Παρασκευάστηκε για πρώτη φορά το 1876 από το Γερμανό χημικό Heinrich Caro (1834-1910). Χρώματα όπως το μπλε του μεθυλενίου δεν διασπώνται αποτελεσματικά με τη συμβατική βιολογική επεξεργασία. Οι προχωρημένες μέθοδοι οξείδωσης (Advanced Oxidation Processes ή AOPs) εφαρμόζονται για την αφαίρεση ρύπων που περιέχουν οργανικές ενώσεις που δεν είναι βιοδιασπώμενες. Συνήθεις προχωρημένες μέθοδοι οξείδωσης είναι το όζον, η οξείδωση με βάση το σίδηρο (Fenton) και οι υπέρηχοι. Οι AOPs ορίζονται ως οι διαδικασίες με τις οποίες παράγονται ρίζες υδροξυλίου (∙ΟΗ) σε επαρκείς ποσότητες για να οξειδώσουν ένα ευρύ φάσμα οργανικών χημικών στα λύματα. Οι ρίζες υδροξυλίου είναι ισχυροί οξειδωτικοί παράγοντες με υψηλό δυναμικό οξείδωσης (Ε0= +2.80 V), το οποίο είναι σημαντικά μεγαλύτερο από αυτό άλλων οξειδωτικών όπως το υπεροξείδιο υδρογόνου, τα υπερμαγγανικά ιόντα κ.ά. Στην οξείδωση με υπερήχους οι ρίζες υδροξυλίου παράγονται λόγω της σπηλαίωσης που συμβαίνει  (Cai et al., 2015; Wu et al., 1999;
[image: ]
Σχήμα 1: Δομή του μπλε του μεθυλενίου (Yang et al., 2014)

Chakma et al., 2015). Η σπηλαίωση είναι ο σχηματισμός, η ανάπτυξη και η απότομη κατάρρευση φυσαλίδων αέρα μέσα στον όγκο του υγρού σε κλάσματα του δευτερολέπτου. Η διάσπαση της χρωστικής με υπερήχους λαμβάνει χώρα σε τρεις διαφορετικές περιοχές: (α) μέσα στις φυσαλίδες αέρα που καταρρέουν, (β) στη διεπιφάνεια ανάμεσα  στις φυσαλίδες και το υγρό και (γ) στο κύριο σώμα του υγρού (Suslick, 1994; Manariotis et al., 2011; Kobayashi et al., 2014). Η αντίδραση των ριζών υδροξυλίου με τους οργανικούς ρύπους μπορεί να παρασταθεί με την ακόλουθη σχέση (Yang et al., 2014):

         (1)

Σύμφωνα με τη μελέτη των Yang et al. (2014), όταν η συχνότητα του υπέρηχου ήταν χαμηλή, το φαινόμενο της σπηλαίωσης (δημιουργία και κατάρρευση φυσαλίδων) και η μεταφορά μάζας ενισχύθηκαν με την αύξηση της συχνότητας. Ωστόσο, η περαιτέρω αύξηση μείωνε την ακτίνα δράσης των φυσαλίδων και αποδυνάμωνε την ένταση της σπηλαίωσης, οδηγώντας σε εξασθένηση του ρυθμού αφαίρεσης του οργανικού άνθρακα. Σε μεγάλες συχνότητες, οι κύκλοι σχηματισμού και κατάρρευσης φυσαλίδων είναι πολύ σύντομοι, δηλαδή ο χρόνος είναι πολύ μικρός για να μπορέσει μία φυσαλίδα να αναπτυχθεί μέχρι ένα επαρκές μέγεθος, ώστε να διασπάσει αποτελεσματικά το διάλυμα.
Η οξείδωση με βάση το σίδηρο, ή διεργασία Fenton, είναι μία προηγμένη μέθοδος οξείδωσης που εφαρμόζεται για τη διάσπαση του μπλε του μεθυλενίου ή άλλων χρωστικών. Η μέθοδος αυτή είναι αποτελεσματική καθώς παράγονται ρίζες υδροξυλίου σε μεγάλη ποσότητα. Χρησιμοποιείται συχνά συνδυαστικά με υπερήχους, όπως και στη συγκεκριμένη εργασία. Στη διεργασία Fenton λαμβάνει χώρα η αντίδραση (Chakma et al., 2015; Siddique et al., 2014):
       (2)

Αξίζει να σημειωθεί ότι το H2O2 με το οποίο αντιδρούν τα ιόντα Fe2+ σχηματίζεται με την επανένωση ριζών ∙ΟΗ ή ριζών ∙ΟΟΗ που έχουν προκύψει με την πυρόλυση των υδρατμών από τον υπέρηχο μέσα στο διάλυμα (Lan et al., 2013; Ghodbane and Hamdaoui, 2009). Επίσης, ο ρυθμός της Fenton process μειώνεται όσο λιγοστεύουν τα ιόντα Fe2+, διότι τα ιόντα Fe3+ μετατρέπονται αργά πάλι σε Fe2+ (Weng and Huang, 2015). Σε μία επεξεργασία χρωστικής με τη μέθοδο της οξείδωσης με σίδηρο, πρέπει να προστίθενται κατάλληλη ποσότητα ιόντων Fe2+, γιατί πάνω από μία ορισμένη τιμή, τα  επιπλέον ιόντα Fe2+ αντιδρούν με τα ∙ΟΗ που χρειάζονται για τη διάσπαση της χρωστικής. Έτσι ο ρυθμός διάσπασης του ρύπου μειώνεται (Siddique et al., 2014):
      (3)
 
Σκοπός της παρούσας εργασίας είναι η μελέτη της χρήσης υπερήχων για την αφαίρεση της συνθετικής χρωστικής ουσίας μπλε του μεθυλενίου από υδατικά διαλύματα. Για καλύτερα αποτελέσματα αφαίρεσης της χρωστικής δοκιμάστηκε συμπληρωματικά η προσθήκη ιόντων σιδήρου. Τα πειράματα πραγματοποιήθηκαν στη συσκευή υπερήχων Meinhardt για όγκο διαλύματος 500 mL και συχνότητες κυμάτων 582, 862 και 1142 kHz, και σε συσκευή υπερήχων HONDA σε συχνότητες 1630 και 2412 kHz, για όγκο διαλύματος 50, 100 και 200 mL. Δοκιμάστηκαν τρεις αρχικές συγκεντρώσεις ΜΒ στα υδατικά διαλύματα των 5, 10 και 20 mg/L.


2. ΠΕΙΡΑΜΑΤΙΚΟ ΜΕΡΟΣ

2.1 Διάταξη υπερήχων Meinhardt Ultraschalltechnik

Στο συγκεκριμένο πείραμα χρησιμοποιήθηκε ένα σύστημα υπερήχων (Meinhardt Ultraschalltechnik, Leipzig, Germany) που αποτελείται από ένα αισθητήρα τιτανίου διαμέτρου 75 mm που επιλέχθηκε να λειτουργεί σε συχνότητες 582, 862 και 1142 kHz, μία γεννήτρια συχνοτήτων και έναν ενισχυτή. Το σύστημα έχει δυνατότητα επιλογής της ισχύος και η μέγιστη ισχύς είναι 200 W. Η ένταση της ισχύος που επιλέχθηκε ήταν 133 και 167 W. Ο αισθητήρας τιτανίου είναι τοποθετημένος στη βάση ενός κυλινδρικού γυάλινου αντιδραστήρα όγκου 2 L με διπλά τοιχώματα που επιτρέπουν την κυκλοφορία του νερού για ψύξη. Ο ρόλος του νερού ψύξης είναι πολύ σημαντικός καθώς εμποδίζει την αύξηση της θερμοκρασίας του δείγματος. Στον αντιδραστήρα τοποθετείται το υδατικό διάλυμα μπλε του μεθυλενίου (MB) όγκου 500 mL. Στο κάτω μέρος του αντιδραστήρα υπάρχει μία οπή δειγματοληψίας και το δείγμα λαμβάνεται με σύριγγα. Κατά τη διάρκεια κάθε πειράματος, δείγμα όγκου 5 mL λαμβανόταν σε τακτά χρονικά διαστήματα (0, 15, 30, 45, 60, 90 και 120 min). Η συγκέντρωση του MB στα δείγματα προσδιοριζόταν στο τέλος κάθε πειράματος. 

2.2 Διάταξη υπερήχων Honda 

Επίσης χρησιμοποιήθηκαν αισθητήρες υπερήχων της εταιρείας Honda Electronics Co., Ltd., Japan, με συχνότητα 1630 kHz (ΗΜ-1630). Ο αισθητήρας ΗΜ-1630 προσαρμόστηκε σε βάση από Teflon και τοποθετήθηκε στο κάτω μέρος ενός κυλίνδρου από γυαλί με ύψος 32 cm, εσωτερική διάμετρο 3,8 cm και πάχος τοιχώματος 2 mm. Κατάλληλος όγκος (50, 100 ή 200 mL) διαλύματος ΜΒ μεταφερόταν στον κύλινδρο. Για την αποφυγή της ανάπτυξης υψηλών θερμοκρασιών από την ηχοβόλιση του διαλύματος, τοποθετήθηκε περιμετρικά του κυλίνδρου πλαστικός σωλήνας διαμέτρου 5 mm από τη βάση του κυλίνδρου μέχρι λίγο πιο κάτω από τη μέση του ύψους του. Μέσα από αυτό το λεπτό σωλήνα διερχόταν νερό σταθερής θερμοκρασίας που προερχόταν από σύστημα ψύξης νερού (Recirculating cooler, Model F250, Julabo GmbH, Germany). Η θερμοκρασία του νερού ψύξης ρυθμίστηκε στους 10°C και το νερό ψύξης τροφοδοτούταν στους 2 κυλίνδρους που ήταν συνδεδεμένοι σε σειρά. Τα δείγματα λαμβάνονταν με σιφώνιο υάλου από το πάνω μέρος του κυλίνδρου, προσδιοριζόταν η απορρόφηση σε φασματοφωτόμετρο (Specord 210, Analytik jena, Γερμανία) στα 610 και 660 nm και μετά τη μέτρηση επιστρέφονταν στον κύλινδρο. 

2.3 Προετοιμασία διαλυμάτων 

Αρχικά παρασκευάστηκε ένα διάλυμα ΜΒ (C16H18ClN3S xH2O) συγκέντρωσης 2000 mg/L της εταιρείας Alfa Aesar, GmbH & Co KG, Germany. Από το αρχικό αυτό διάλυμα παρασκευάστηκαν τα διαλύματα των 5, 10 και 20 mg/L που χρησιμοποιήθηκαν στα πειράματα. Το διάλυμα FeSO4∙7H2O που χρησιμοποιήθηκε περιείχε 1 g Fe+2/L.





2.5 Κινητική 
	
Στην παρούσα εργασία, για την αφαίρεση του ΜΒ με υπερήχους τα πειραματικά αποτελέσματα αναλύθηκαν με κινητική πρώτης τάξης. Για κάθε πείραμα προσδιορίστηκε ο χρόνος ημίσειας συγκέντρωσης (t1/2, min):
   (4)
[bookmark: _GoBack]όπου k1 η σταθερά διάσπασης πρώτης τάξης (min-1).


4. ΑΠΟΤΕΛΕΣΜΑΤΑ-ΣΥΖΗΤΗΣΗ 

4.1 ΗΧΟΒΟΛΙΣΗ ΜΕ ΥΠΕΡΗΧΟ HONDA HM-1630

Η επίδραση του όγκου του διαλύματος για αρχική συγκέντρωση ΜΒ 5 mg/L και διαφορετικό όγκο διαλύματος παρουσιάζεται στο Σχήμα 2. Παρατηρούμε ότι όσο μικρότερος είναι ο όγκος ενός διαλύματος τόσο πιο μεγάλη είναι η αφαίρεση του MB. Η αφαίρεση ΜΒ ήταν 95 έως 96, 92 έως 94 και 85% για αρχικό όγκο διαλύματος 50, 100 και 200 mL, αντίστοιχα. Συνεπώς, η αύξηση του όγκου ενός διαλύματος ρύπου που πρόκειται να ηχοβολιστεί με υπέρηχο οδηγεί σε μικρότερη αφαίρεσή του. Η επίδραση του όγκου του διαλύματος για αρχική συγκέντρωση ΜΒ 10 mg/L παρουσιάζεται στο Σχήμα 3. H αφαίρεση του ΜΒ είναι 90 έως 95, 87 και 66% για όγκο διαλύματος 50, 100 και 200 mL, αντίστοιχα. Η επίδραση του όγκου του διαλύματος παρουσιάζεται στο Σχήμα 3. H αφαίρεση του ΜΒ για αρχική συγκέντρωση 20 mg/L είναι 86 έως 89, 76 και 55% για όγκο διαλύματος 50, 100 και 200 mL, αντίστοιχα.  


Σχήμα 2: Επίδραση του όγκου του διαλύματος στην αφαίρεση του MB με χρήση του υπερήχου HONDA HM-1630 για αρχική συγκέντρωση ΜΒ 5mg/L.
Σχήμα 3: Επίδραση του όγκου του διαλύματος στην αφαίρεση του ΜΒ με χρήση του υπερήχου HONDA HM-1630 για αρχική συγκέντρωση 10 mg/L.

Σχήμα 4: Επίδραση του όγκου του διαλύματος στην αφαίρεση του MB με χρήση του υπερήχου HONDA HM-1630 για αρχική συγκέντρωση 20 mg/L.

4.2 ΗΧΟΒΟΛΙΣΗ ΜΕ ΥΠΕΡΗΧΟ MEINHARDT
Η επίδραση της συχνότητας του υπερήχου στην αφαίρεση του MB για αρχική συγκέντρωση ΜΒ 5 mg/L και όγκο διαλύματος 500 mL παρουσιάζεται στο Σχήμα 5. Η συγκέντρωση του ΜΒ στα παραπάνω διαλύματα είναι 5 mg/L, ενώ η ένταση του υπερήχου Meinhardt είναι στα 133 W. Παρατηρούμε ότι η συγκέντρωση μειώνεται πιο απότομα στη συχνότητα 582 kHz του υπερήχου, όπου το ποσοστό αφαίρεσης του ΜΒ είναι 82%, ενώ για συχνότητα 862 kHz το ποσοστό αφαίρεσης είναι 68%. Για συχνότητα 1142 kHz, το τελικό ποσοστό αφαίρεσης του ΜΒ είναι 59 έως 65%. Επομένως, συμπεραίνουμε ότι οι μεγαλύτερες συχνότητες των 582 kHz που επιλέχθηκαν είχαν μικρότερη αποτελεσματικότητα σε σχέση με τα 582 kHz.
Η επίδραση της αρχικής συγκέντρωσης στην αφαίρεση του ΜΒ σε συχνότητα υπερήχου 582 kHz παρουσιάζεται στο Σχήμα 6. Η μεταβολή της συγκέντρωσης επηρεάζει την αφαίρεση MB. Συνήθως η αύξηση της αρχικής συγκέντρωσης των ρύπων ελαττώνει την αποδοτικότητα των υπερήχων. Στο πείραμα με τη μικρότερη συγκέντρωση MB (5 mg/L), παρουσιάζεται η μεγαλύτερη αφαίρεση της χρωστικής, σε ποσοστό 82% και ο ρυθμός αφαίρεσης είναι πιο απότομος. Για αρχική συγκέντρωση 10 και 20 mg/L η αφαίρεση ΜΒ  ήταν 75 έως 59 και 52%, αντίστοιχα. 

Σχήμα 5: Επίδραση της συχνότητας του υπερήχου Meinhardt στην αφαίρεση του MB για σταθερή ένταση 133 W, αρχική συγκέντρωση 5 mg/L και όγκο διαλύματος 500 mL.



Σχήμα 6: Επίδραση της αρχικής συγκέντρωσης στην αφαίρεση του ΜΒ σε συχνότητα υπερήχου 582 kHz και έντασης 133 W σε όγκο διαλύματος 500 mL.
 	

Σχήμα 7: Επίδραση της προσθήκης ιόντων σιδήρου στην αφαίρεση του MB σε συχνότητα υπέρηχου 582 kHz, ένταση 133W, αρχική συγκέντρωση 20 mg/L και όγκο 500 mL.

Η επίδραση της προσθήκης ιόντων σιδήρου στην αφαίρεση του ΜΒ σε συχνότητα υπερήχου 582 kHz για αρχική συγκέντρωση 20 mg/L παρουσιάζεται στο Σχήμα 7. Η προσθήκη του Fe+2 σε κατάλληλη συγκέντρωση στο διάλυμα βελτιώνει την αφαίρεση ΜΒ. Στο πείραμα χωρίς προσθήκη σιδήρου η αφαίρεση ΜΒ ήταν 52%. Στο πείραμα με προσθήκη 4 mg/L Fe+2 παρουσιάζονται τα καλύτερα αποτελέσματα με ποσοστό αφαίρεσης 72% και γρηγορότερο ρυθμό διάσπασης. Η αύξηση της συγκέντρωσης σιδήρου σε 8 mg/L Fe+2 δεν οδήγησε σε μεγαλύτερη αφαίρεση ΜΒ (65 έως 68%) και ήταν λιγότερο αποτελεσματική σε σχέση με τα 4 mg/L. Όπως αναφέρθηκε και στην εισαγωγή, η προσθήκη ιόντων Fe+2 πάνω από μία ορισμένη τιμή δεν ωφελεί στην αφαίρεση μίας χρωστικής, αντίθετα μειώνει το ρυθμό αφαίρεσής της, διότι τα ιόντα Fe+2 οξειδώνουν τις απαραίτητες για τη διάσπαση του ρύπου ρίζες ∙ΟΗ (βλέπε Εξ. 3). 
Στο Σχήμα 8 παρουσιάζεται η επίδραση του όγκου και της συγκέντρωσης του διαλύματος ΜΒ στην σταθερά διάσπασης εφαρμόζοντας κινητική πρώτης τάξης. H τιμή της σταθεράς διάσπασης μειώθηκε τόσο με την αύξηση της συγκέντρωσης με σταθερό όγκο όσο και με την αύξηση του όγκου με σταθερή συγκέντρωση. Η μεγαλύτερη τιμή παρατηρήθηκε για όγκο 50 mL και συγκέντρωση MB 10 mg/L (0,0255 min-1) και η μικρότερη για όγκο 200 mL και συγκέντρωση 20 mg/L (0,0062 min-1). 

[image: ]

Σχήμα 8: Επίδραση του όγκου και της συγκέντρωσης του διαλύματος ΜΒ στην σταθερά διάσπασης πρώτης τάξης με υπέρηχο Honda και συχνότητα 1630 kHz. 
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50 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.35449830084063733	0.16544446431765428	9.8133905681750747E-2	7.8936385858224989E-2	5.2226793060275507E-2	3.6367972336493228E-2	50 mL	0	15	30	45	60	75	90	105	120	1	0.3668083202862914	0.19771863117870828	0.15304182509505701	0.125643032878551	9.3994632073362019E-2	7.5095057034220716E-2	5.3455602773428805E-2	4.8926414672332823E-2	100 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.59913177925784666	0.40806374881065732	0.2820528068506204	0.12250237868696502	0.11037107516650804	7.9804947668886933E-2	100 mL	0	15	30	60	90	120	1	0.56911942098914403	0.3460193003618835	0.14776839565742053	8.3835946924005741E-2	5.8745476477683876E-2	200 mL	0	15	30	60	90	120	1	0.78110089607820465	0.62760386360991993	0.37966949842895431	0.23641335971139543	0.15454439660188626	Χρόνος, min

C/Co


50 mL	0	15	30	45	60	75	90	105	120	1	0.57769968051119147	0.39364217252396333	0.27402555910543108	0.19463258785942517	0.14364217252396216	0.11073482428115117	9.0575079872204728E-2	7.8881789137380323E-2	50 mL	0	15	30	45	60	75	90	105	1	0.53128013500482196	0.24532907425265188	0.137355351976856	8.9259884281581534E-2	7.8863307618129513E-2	6.8436595949855766E-2	5.8341369334619086E-2	100 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.79832574533705258	0.63060655015420863	0.49369951534733408	0.37814657071523133	0.22558378616537017	0.13173740637391701	200 mL	0	15	30	46	60	90	120	1	0.89251325808075921	0.7911889313542485	0.67828044914526098	0.58685153912244858	0.44947115811927901	0.33810327970847354	Χρόνος, min

C/Co


50 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.59137245451259202	0.36132064104109146	0.23892035184962127	0.21248343173876533	0.19139655380166301	0.135703096758646	50 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.5787721977796505	0.36298356395468601	0.23452709325917001	0.17844849203273747	0.13317527982310187	0.11211161009414791	100 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.82176014386871898	0.614004720692368	0.57698100483309378	0.48512981904012631	0.34566707879060432	0.24169944925255701	200 mL	0	15	30	45	60	90	120	1	0.89665498425092049	0.78528015615988966	0.75646599529745651	0.67299587418482887	0.56224213655117794	0.45545894148440846	Χρόνος, min

C/Co


582 kHz	0	30	60	90	120	1	0.69245773732119764	0.41937581274382546	0.29895968790637339	0.18270481144343423	862 kHz	0	30	60	90	120	1	0.83100357299567562	0.60703315990722306	0.43935309973046166	0.32401429198270393	1142 kHz	0	30	60	90	120	1	0.93491921005386391	0.71252244165170497	0.57226211849191733	0.4114302812687034	1142 kHz	0	30	60	90	120	1	0.75311734580271206	0.561511912714317	0.44583611667780032	0.35153640614562531	Χρόνος, min
C/Co

5 mg/L	0	30	60	90	120	1	0.69245773732119764	0.41937581274382546	0.29895968790637339	0.18270481144343423	10 mg/L	0	30	60	90	120	1	0.75391038457015203	0.49294366694108033	0.33370575091144433	0.24585440432788416	10 mg/L	0	30	60	90	120	1	0.87819764046256565	0.68963906085737703	0.53951057119494905	0.415605653545147	20 mg/L	0	30	60	90	120	1	0.89388102266473579	0.72687246710361864	0.59338570070545404	0.47505878821233832	Χρόνος, min

C/Co


20 mg/L	0	30	60	90	120	1	0.89388102266473579	0.72687246710361864	0.59338570070545404	0.47505878821233832	20 mg/L + 4 mg/L Fe	0	30	60	90	120	1	0.81983007795392904	0.54532714373302849	0.377419637382854	0.28146623456249531	20 mg/L+ 8mg/L Fe	0	30	60	90	120	1	0.83180900854481232	0.618145905792434	0.44484520589119275	0.3178324530894448	20 mg/L+ 8 mg/L Fe	0	30	60	90	120	1	0.867584097859327	0.65054608999562957	0.45961118392311001	0.346111839231105	Χρόνος, min

C/Co
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