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هايی همچون استفاده از مواد کربنی و ساخت کامپوزيت جهـت بهوـود   در فرآيندهای تصفیه نیازمند به کارگیری روش تیتانیم اکسیداستفاده از دی
( بـه منوـور بهوـود    RGOگـرافن کـاهش يافتـه )    اکسید ( وGOگرافن ) اکسید (،CNTعملكرد اين ماده است. در پژوهش حاضر از نانولوله کربنی )

 2TiOدر افزايش فعالیـت   CNTهای گرافنی و زمان از ورقهت تابش نور مرئی، استفاده شده و تاثیر استفاده همآبی تحدر حذف متیلن 2TiOعملكرد 
قرمـز، پـراش پرتـو ايكـی، میكروسـكوت الكترونـی روبشـی و        زيرسـن   مطالعه شده است. ساختار و عملكرد نانوکامپوزيت سنتز شده توسط طیف

تـايی  ژل امكان سـنتز ترکیـس سـه   -دهد که با استفاده از روش سلقرار گرفته است. نتاي  حاصل نشان میمرئی مورد ارزيابی  -سن  فرابنفشطیف
CNT-GO-2TiO های گرافنی و زمان از ورقهوجود داشته و استفاده همCNT زدايی به همراه داشته در ساخت کامپوزيت، عملكرد مناسوی برای رنگ

ها و پراکندگی يكنواخت مواد از متیلن آبی گزارش شده است. افزايش سطح، انتقال سريع الكترون %49دقیقه، حذف  42 که پی از است به طوری
 باشد. CNT-GO-2TiOکامپوزيت  کاتالیزور نوریتواند از جمله دلايل بهوود عملكرد کربنی می
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Synthesis of TiO2- based composite by using carbonous materials can solve some restrictions related to the application of titanium 

dioxide in industrial scale. In this study carbon nanotubes (CNTs), graphene oxide (GO) and reduced graphene oxide (RGO) are 

used to improve the photocatalytic activity of TiO2 for the degradation of methylene blue under visible light irradiation and the effect 

of simultaneous usage of graphene sheets and CNTs are evaluated through the enhancement of TiO2 degradation activity. The 

photocatalytic activity and characterization of as-prepared samples were evaluated by Fourier transform-infrared spectroscopy, X-

ray diffraction, Field emission scanning electron microscopy and UV-Vis Spectrophotometer. Results indicate the successful 

preparation of TiO2-CNT-GO nanocomposite by sol-gel method. Moreover the simultaneous using of graphene sheets and CNT can 

prove the composite decoloration activity. The maximum photocatalytic degradation of MB (94%) is achieved within 90 min. The 

enhanced photocatalytic activity of TiO2-CNT-GO nanocomposite can be ascribed to the high surface area, severe electron 

transmission and monotone distribution of carbon based nanoparticles. J. Color Sci. Tech. 13(2020), 317-330©. Institute for Color 

Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
بشـر در   یهـا ینگران ـ نيتـر از مهـم  یك ـيآب  یدر عصر حاضر آلودگ

ها انسان تیفعال صنعت و ،یچون کشاورز یسراسر جهان است. عوامل

مـواد  ، مـواد رنگـزا   ن،یفلزات سنگ رینو يیهاندهيباعث وارد شدن آلا

غلوـت   چه. اگر[1] کودها به آب شده استها و کش، آفتفعال سطح

اثـرات مرـرب و    لی ـکم است اما به دل بدر آ هاندهيآلا نياز ا یبعض

 ني ـا یبـه حـذف و جداسـاز    ازین زیکم ن یهادر غلوت یحت بارانيز

در  هـا نـده يآلاانـوا    نيتـر از مهم یكست. يا یضرور یامر هاندهيآلا

مـاده  نـو    از صد هـزار  شیتاکنون ب د.هستن مواد رنگزا ستيزطیمح

ازجملــه  یمرتلفــ عيشــده و پســاب صــنا در جهــان شــناخته رنگــزا

 یو رنگـرز  يیغـذا  عيصـنا  ،یو بهداشـت  یش ـيآرا ،ینساج ،یداروساز

هسـتند کـه حـذف آنهـا توجـه       ترکیوات نياز ا یاديز ريمقاد یحاو

متـیلن   ماده رنگـزای  .[2] به خود جلس کرده است ار یاديمحققان ز

اسـتفاده در صـنعت پشـم،     یبـرا   ي ـرا ترکیوـات از  یكي (MB)1آبی

ماده در صورت تماس با چشم ممكـن اسـت    نيو پنوه است. ا شميابر

، تنگـی نفـی  چشم و استنشاق و مصرف آن موجـس   یباعث سوختگ

مـاده   نیچن ـ یپسـاب حـاو   هیتصـف  ني، بنـابرا شود جهیتهو  و سرگ

 .[9] دي ـآیبه شمار م ـ یضرور ندارا بودن مضرات آ لیبه دل رنگزايی

بـه کـار گرفتـه    از آب  ماده رنگـزا  نيحذف ا یبرا یمرتلف یهاروش

 ،شـرفته یپ اکسـايش  نـد يبـه فرآ  تـوان یهـا م ـ جملـه آن  شده کـه از 

. در میـان  [9]و اسمز معكوس اشاره کرد  سطحی جذب فیلتراسیون،

به دلیـل   (AOPs) 2پیشرفته اکسايش یندهايفرآهای ذکر شده روش

له هزينه پايین، امكـان ترريـس در دمـا و فشـار     داشتن مزايايی ازجم

هـدف  مورد توجه قرار گرفته اسـت.   هاندهيآلامحیط و ترريس کامل 

 یآب، مواد معدن ،کربن دیاکسیبه د ندهيمواد آلا ليتود ندهايفرآ نيا

ازن،  هي ـبـر پا  یهاستمیس ندهايفرآ نيا، است ضرریمحصولات ب ايو 

را  کاتالیزورهـای نـوری   به کارگیری صوت وفرابنفش، امواج فراتابش 

ه، شـرفت یپ اکسـايش  یندهايمشترک فرآ یژگيو .[5]شوند شامل می

 لیدروکسیه كاليراد رینو يیهاگونه یبالا تیاستفاده از فعال تیابلق

 ان،ی ـم ني ـ. در ا[6]اسـت   هاندهيکاهش آلا یبرا اکسايش نديدر فرآ

کـاربرد دارنـد،    یگونـاگون  یهـا نـه یدر زم یسـت یتوکاتالوف یندهايفرآ

 دی ـآب، تول هیهوا، تصف هیبه تصف توانیمواد م نيا یازجمله کاربردها

 .[5-4] دوسـت اشـاره کـرد   آب ابـر  شونده و سطوح زیسطوح خودتم

هستند و با جذب نـور   يیرسانامهینی دهایاغلس اکس هاستیتوکاتالوف

 –الكتـرون   ني ـ. اشـود یم ـ جاديدر آنها ا هايیحفره –جفت الكترون 

آب و ) هـای موجـود در سـطح واکـنش    با مولكـول  توانندمی هاحفره

 ني ـکننـد کـه ا   دی ـفعـال تول  یهـا كاليدهند و رادواکنش  (ژنیاکس

 2CO چـون  یواکنش داده و آنهـا را بـه مـواد    یبا مواد آل هاكاليراد

                                                                 
1- Methylene Blue  
2- Advanced Oxidation Processes 

 ،کاتالیزورهـای نـوری  انوا   انیم از. [12، 11] کنندمی ليتود O 2Hو

ازجملـه در دسـترس    يیاي ـداشـتن مزا  لیبه دل 2TiO کاتالیزور نوری

 ني ـاست اما ا تیبالا حائز اهم يیایمیش یداريو پا قیمت پايینبودن، 

و نـر    ادي ـز انـرژی ازجملـه گـاف    یويمعـا  یدارا زین کاتالیزور نوری

بهوود عملكـرد   یبرا. [12-19] است يیحفره بالا-الكترون سیبازترک

 ون،یکردن کاتدوپهمانند  يیهاروشاز  2TiOنوری  یکاتالیزور تیفعال

ی هـاد مـه ین یهـا تيو کامپوز ونیکردن آنهادی، دوپهنیمه یاژهایآل

به کار  2TiO تیبهوود فعال یکه برا موادیازجمله  استفاده شده است.

و  (CNT)3 ینانولولـه کربن ـ  مانند یکربن واتیبه ترک توانیم روندیم

گرافن يـ  ترکیـس بـر پايـه کـربن بـوده و        .[15]گرافن اشاره کرد 

 فردمنحصربهای با استحكام بسیار بالا است که با توجه به خواص ماده

 حامل و بالا الكتريكی و حرارتی هدايت، زياد یويژه سطح ازجمله آن

امكان اسـتفاده   تواندمی 2TiOگاف انرژی  کاهش بودن و همچنین بار

اکسـید  . [16] را فـراهم آورد  وریکاتالیزورهای ن ـهرچه بیشتر از اين 

نقـش بسـیار    (RGO)5يافتـه گـرافن کـاهش  اکسـید  و  (GO)4گرافن 

 .[15]کننـد.  ايفا می 2TiO کاتالیزور نوریی برای بهوود فعالیت مؤثر

هـای مرتلفـی همچـون    از روش GO-2TiO برای سنتز نانوکامپوزيـت 

اســتفاده شــده  8و ســولوترمال [14] 7ژل-، ســل[18] 6هیــدروترمال

مـاده  هايی نویـر  برای ترريس آلاينده  GO-2TiO است. نانوکامپوزيت

کـاربرد   [21] 9و رودامین بـی  نارنجی، متیل [22]متیلن آبی  رنگزای

ژل نانو کامپوزيت  –با استفاده از روش سل  دارد. رضايی و همكارانش

GO-2TiO 4اند، در ايـن پـژوهش نانوکامپوزيـت دارای    را سنتز کرده 

متیلن آبی  ماده رنگزایدرصد وزنی گرافن عملكرد بالايی برای حذف 

 . [22]از خود نشان داده است 

از ترکیوات کـربن و دارای سـاختار    ديگر ی يكیکربن یهانانولوله

ای شكل با قطر حدود چند نانومتر و دارای طـولی تـا حـدود    استوانه

و مساحت سطح بـالايی بـرای بهوـود فعالیـت      صدها میكرومتر است

 عنـوان بـه همچنین نانولوله کربنـی   .کندايفا می 2TiO کاتالیزور نوری

 سی ـبازترکمسیرهايی بـرای انتقـال بـار عمـل کـرده و مـانع از نـر         

2TiO-. بـرای سـنتز نانوکامپوزيـت    [29]شـوند  حفـره مـی   -الكترون

MWCNT  دروترمال و هی ـ [29]ژل -يی چـون سـل  هـا روشاغلس از

و همكارانش با اسـتفاده از روش   12والمیكی استفاده شده است. [25]

 ني ـ. در اانـد هرا سـنتز کـرد   MWCNT-2TiOنانو کامپوزيت ژل -سل

 لی ـمت مـاده رنگـزای  حـذف   لهیوس ـنانوکامپوزيت به تیپژوهش فعال

                                                                 
3- Carbon nanotube 

4- Graphene oxide 

5- Reduced graphene oxide 

6- Hydrothermal 

7- Sol-gel 

8- Solvothermal 

9- Rohdamine B  
10- Valmiki et al 
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 یکـردن بـاکتر   رفعالیو غ دینور فرابنفش خورشتابش تحت  نارنجی

 .[26]ه اسـت  شـد  یبررس یتحت تابش نور مرئ ییلیسوبت لوسیباس

با اسـتفاده از   نیكليبه حذف تتراسا یو همكارانش در پژوهش یاحمد

. انـد هپرداخت ـ UVCتحت تابش نـور   MWCNT-2TiOنانو کامپوزيت 

زمـان   مدت نده،يآلا هی، غلوت اولpHهمچون  عواملی ریتأث نیهمچن

 زی ـرا ن یمصـرف  2TiOبـه   MWCNTو نسـوت   کاتالیزورتابش، مقدار 

و  1هـا هانـگ  حذف آلاينده در زمینه .[25]. اندهمورد مطالعه قرار داد

گرافن کاهش يافته برای بهوـود  اکسید از نانولوله کربنی و  همكارانش

اسـتفاده کـرده و سـپی     تیتـانیم  اکسـید دی کاتالیزور نوریفعالیت 

های سنتز شـده را تحـت تـابش    نانوکامپوزيت کاتالیزور نوریعملكرد 

انـد. در ايـن پـژوهش نانوکامپوزيـت     مورد مطالعـه قـرار داده   UVنور 

به روش سولوترمال سنتز و برای حـذف   RGO-CNTs-2TiOتايی سه

رودامین بی مورد استفاده قرار گرفته است. نتاي  حاصل  ماده رنگزای

تحـت  دقیقـه   62دهد که در پژوهش مذکور در مدت زمان نشان می

گــرافن اکســید  %9اســتفاده از نانوکامپوزيــت دارای  UV تــابش نــور

نانولوله کربنی منجر به ترريس کامل آلاينـده رودامـین    %9کاهش و 

 [.28] بی شده است

هـای  با توجه به اين که امكان کاهش میزان آگلومراسـیون ورقـه  

از زمـان  های کربنی وجود دارد با استفاده همگرافن در حضور نانولوله

، امكـان بهوـود   کاتـالیزور نـوری  در ساخت  CNTهای گرافنی و ورقه

. لـذا در  [42] شـود فـراهم مـی   2TiO کاتالیزوری نوریبیشتر فعالیت 

 اکسـید دی يیتـا سـه پژوهش حاضر برای اولین بـار نـانو کامپوزيـت    

ژل -گرافن با اسـتفاده از روش سـل  اکسید نانولوله کربنی و  - میتانیت

سنتز شده و برای حذف متیلن آبی مورد استفاده قـرار گرفتـه اسـت.    

يافتـه  گرافن کـاهش اکسید گرافن و اکسید استفاده از  ریتأثهمچنین 

تحت تابش نـور مرئـی مـورد مقايسـه قـرار       2TiOدر افزايش فعالیت 

 گرفته است.
 

 بخش تجربی ـ2
 مواد ـ1ـ2

ــانیم تترابوتكســايد ــوص  3CH2CH2CH2(Ti(OCH(4( 2تیت ــا خل  45ب

درصـد و   44گـرافن بـا خلـوص    اکسید ، پودر 9درصد از شرکت مرک

درصد از شرکت يـو اس   45با خلوص بیش از  (CNT)نانولوله کربنی 

از  )OH)5H2Cخريداری شدند. ساير مواد بكار رفته شامل اتانـل   9نانو

اسـید  ، NH)3(، محلول آمونیـاک  )3HNO(نیتري  اسید  شرکت نصر،

ــاده رنگــزایو  (4SO2H)ســولفوري  اســید (، HClهیــدروکلري  )  م

                                                                 
1- Huang 

2 Titanium (IV) butoxide 
3 Merck 

4 Us nanomaterials 

 تهیه شدند. 5از شرکت سیگماآلدريچ )S3ClN18H16C(متیلن آبی 

 

 روش کارـ 2ـ2
گرافن از نانولوله کربنی و اکسید  زمانهممنوور بررسی تاثیر استفاده به

 /میتـان یت اکسیددی گانهسهنانوکامپوزيت  میتانیتبر عملكرد دی اکسید 

/ نانولوله کربنی استفاده شد. اين نانوکامپوزيت با اسـتفاده  گرافن اکسید

  %42 گرافن واکسید  %5نانولوله کربنی،  %5های متشكل از مادهاز پیش

و  GO( سـنتز شـده و تـاثیر اسـتفاده از     TBOT) تیتانیم تترا بوتكسايد

RGO  ی قـرار گرفتـه اسـت.    بررس مورديی مذکور تاسهدر سنتز ترکیس

گـرافن  / اکسـید  میتـان یت اکسـید دیکـه نـانو کامپوزيـت     صـورت نيبد

 %5نانولوله کربنـی،   %5يافته/ نانولوله کربنی نیز با ترکیس درصد کاهش

ســــنتز شــــد.  TBOT %42گــــرافن کــــاهش يافتــــه و اکســــید 

ــت ــاینانوکامپوزي ــس   CNT-RGO-2TiOو CNT-GO-2TiOه ــه ترتی ب

ی شدند. در ادامه نحوه سنتز و گذارنام 5C5RG90Tو  5C5G90T صورتبه

 شود.مراحل انجام آزمايش با جزئیات بیشتر ارائه می

 

 کربنیدار کردن نانولولهعامل ـ1ـ2ـ2

دار کردن نانولولـه کربنـی، ابتـدا ايـن مـاده بـه محلـول        به منوور عامل

افـزوده شـد. سـپی محلـول      HNO4SO2H:3  (3:1)اسیدی ي  مـولار 

در مرحله بعـد   قرار گرفت. فراصوتدقیقه در حمام  22حاصل به مدت 

ــدت      ــه م ــل و ب ــالن منتق ــ  ب ــه ي ــول ب ــای  22محل ــه در دم  دقیق

°C 159 پی از سرد شدن در  آمدهدستبهشد. محلول  تقطیر برگشتی

دقیقه در حمـام   22ی دوباره به مدت سازهمگن منووربهدمای محیط 

 rpm9222مرلوط حاصل به مدت ده دقیقه با دور . قرار گرفت فراصوت

داخل دستگاه سـانتريفیوژ قـرار گرفـت و چنـدين بـار بـا آب ديـونیزه        

رسید. مرلوط در دمای  5مرلوط به  pHشستشو داده شد تا زمانی که 

 تي ـنها درساعت داخل آون خش  و  29گراد به مدت درجه سانتی 52

 .ر شده داخل ي  دسیكاتور نگهداری شددای عاملکربن یهانانولوله

 

 ((RGOیافته گرافن کاهشاکسید تهیه  ـ2ـ2ـ2

گـرافن کـاهش يافتـه از روش گـزارش شـده در      اکسید به منوور تهیه 

آب شـاتوت را در   [. به اين طريق که ابتدا15تحقیق قولی استفاده شد ]

به مـدت   گرافن مرلوط کرده و سپی مرلوط حاضراکسید ي  بشر با 

زن مغناطیسـی قـرار گرفـت. در مرحلـه بعـد      ساعت بر روی ي  هم 6

داخـل حمـام    min 5ی مرلـوط حاصـل بـه مـدت     سازهمگنمنوور به

قرار داده شد. سپی سوسپانسیون حاصل داخل سانتريفیوژ بـا   فراصوت

متوالی بـا آب ديـونیزه شستشـو     صورتبهقرار گرفت و  rpm9222دور 

محصـول   تي ـدرنهارنگ حاصل شـود.  محلولی بی که یزمانداده شد تا 

                                                                 
5 Sigma Aldrich 

 



 سعيده زماني و شيوا سالم  823

131-113، (3131) 31/ علوم و فناوري رنگ علمينشريه  

 .ساعت خش  شد 29به مدت  C65°  داخل آون با دمای
 

 2TiO سنتز نانوذراتـ3ـ2ـ2
ل ، بشر حاوی مقداری اتان ـمیتانیت اکسیددیمنوور سنتز نانو ذرات به

 TBOTپیش ماده  آن از پی. شد دادهزن مغناطیسی قرار بر روی هم

دست آمد. به رنگیریشل( اضافه شد تا محلول ی به حلال )اتانآرامبه

pH  ید اس ـو محلـول   یـاک و بـا اسـتفاده از آمون   یری ـگمحلول انـدازه

 95تنویم شد. سپی محلـول در دمـای    5بر روی  pH یدروکلري ه

زن مغناطیسـی قـرار داده شـد.    ساعت بر روی هم 9 به مدتدرجه و 

شـ  و  درجـه در آون خ  42سـاعت در دمـای    29 بـه مـدت  محلول 

منوور کلسیناسیون، به آمدهدستبهمحصول  تاًينهاسپی آسیاب شد. 

داده در کوره قـرار  گراد سانتیدرجه  922ساعت در دمای  2 به مدت

 .شد

 
 MWCNT-GO -2TiOسنتز نانو کامپوزیت  ـ4ـ2ـ2
گـرافن  اکسید کربنی و نانولوله، 5C5G90Tمنوور سنتز نانوکامپوزيت به

زن اتانل افزوده شد سپی بشـر بـر روی يـ  هـم    به ي  بشر حاوی 

مغناطیسی قرار گرفت و در طی ايـن فرآينـد محلـول، تترابوتكسـايد     

 pHبه مرلوط افزوده شد. در مرحله بعد،  قطره قطره صورتبهتیتانیم 

ید اس ـو محلـول   یـاک و با اسـتفاده از آمون  یریگاندازه سوسپانسیون

 95 یپی محلـول در دمـا  س. شد یمتنو 5بر روی  pH یدروکلري ه

قـرار داده شـد.    یسـی زن مغناطهم یساعت بر رو 9درجه و به مدت 

در آون  گـراد سـانتی  درجـه  42 یساعت در دمـا  29محلول به مدت 

منوـور  آمـده بـه  دسـت محصول به تاًيشد. نها یابخش  و سپی آس

 در کوره قـرار داده  C 922° یساعت در دما 2به مدت  یناسیون،کلس

نیز مورد استفاده  5C5RG90Tبرای سنتز نانو کامپوزيت  بالاروش  شد.

 استفاده شد. RGOاز  GOی جابهقرار گرفت با اين تفاوت که 

 

 کاتالیزور نوريارزیابی فعالیت  ـ5ـ2ـ2

سنتز شده برای حذف  هاینمونه کاتالیزور نوریبرای بررسی فعالیت 

هـا در حضـور   نمونه کاتالیزور نوریآزمايش تجزيه  MBآلاينده رنگی 

کـه   صورتنيبدمنوع نور انجام گرفت.  عنوانبه w522لامپ هالوژنی 

محلول متیلن  تریلیلیم 25در  گرمیلیم 12ها به مقدار نانوکامپوزيت

و سپی سوسپانسیون حاصل برای  شده پراکنده ppm  9آبی با غلوت

  ي ـتار دقیقه در ي  محـیط  22برقراری تعادل جذب و دفع به مدت

، کاتــالیزور نــوریبررســی عملكــرد  منوــوربــهشــد. ســپی  زدههــم

ــت ــانوذرات  5C5RG90Tو  5C5G90T نانوکامپوزيــ ــی  2TiOو نــ طــ

 922 مـوج طـول در معرض تابش نور لامپ بـا  ی مرتلف هازمانمدت

پی از هر دوره تـابش نـور، سوسپانسـیون    . قرار گرفتنانومتر  822تا

دور بـر دقیقـه سـانتريفیوژ     9222دقیقه با سرعت  5حاصل به مدت 

 655با استفاده از پی  جذب در طول موج  MBشد. تغییرات غلوت 

های مرتلف محاسوه شـد. محاسـوه میـزان ترريـس     نانومتر در زمان

هـای مرتلـف انجـام    در زمـان  1با استفاده  از رابطـه   کاتالیزور نوری

 گرفت.
 

(1) η% =
C0−Ct

C0
× 100 =

A0−At

A0
× 100  

 

بیشـینه در   مـوج طولمیزان جذب و غلوت در   0C و 0A ،1در رابطه 

 است. tمیزان جذب و غلوت در مدت زمان  tCو  tAزمان اولیه ، 

 

 های نمونهابیمشخصه ـ6ـ2ـ2
-SEM ،FT هایروشها از نمونه شناسیريرتبرای بررسی ساختار و 

IR  وXRD  .میكروســكوت الكترونــی روبشــی گســیل اســتفاده شــد

و مورفولـوژی   مـواد  سـاختار  برای بررسـی روشی  (FESEM)1میدانی

با روبـش سـطح    نانوذرات شامل شكل، اندازه و نحوه قرارگیری ذرات

 Fei Nanosem 450 دستگاه به وسیله   است کهتوسط پرتو الكترونی 

برای تشـری   ( FTIR) 2قرمززير سن فیطارزيابی قرار گرفت.  مورد

های سنتز شده به های عاملی و پیوندهای موجود در نمونهوجود گروه

بـا اسـتفاده از دسـتگاه مـدل      شـده هیتههای کار گرفته شد که طیف

Avatar        انجـام گرفـت. میـزان جـذب و تغییـرات غلوـت آلاينــده در

 9مرئـی -سـن  فـرابنفش  های مرتلف با استفاده از دستگاه طیفزمان

در فواصل زمانی مشـر ، ثوـت و از پیـ      Photonix Ar2015مدل 

تعیین فازهای بلـوری و  برای محاسوه غلوت استفاده شد.  MBجذب 

( مـدل  XRD)4ش پرتـو ايكـی  اندازه بلورها با استفاده از دستگاه پـرا 

PW1730-Philips گرفـت. هـر سـاختار بلـوری الگـوی       انجامXRD 

ی دارد کـه بـرای مشـر  نمـودن هويـت آن بـه کـار        فردمنحصربه

انـدازه بلورهـا در سـاختار نانوکامپوزيـت بـا       XRD. در الگوی رودمی

 محاسوه شد. 5شرر –، رابطه دبای 2رابطه استفاده از 
 

(2) D =
Kλ

βcos(θ)
  

 

ايكـی   پرتـو  مـوج  طـول  λ، 2.4شكل و برابر با  عامل k ،2در رابطه 

مكـان پیـ  روی محـور     nm2.159 ،Ɵ  مربوط به دستگاه و برابر بـا 

 Dارتفا  شـدت بیشـینه و    مهینپهنای پی  در  βافقی الگوی پراش، 

 .نانومتر است λاندازه بلور و واحد آن برابر با واحد 
 

 نتایج و بحث ـ3
 مرئی -طیف جذب فرابنفش ـ1ـ3

های مرتلـف توسـط   میزان ترريس آلاينده رنگی متیلن آبی در زمان

                                                                 
1- Field Emission Scanning Electron Microscope 

2- Fourier Transform Infrared Spectroscopy 

3- Uv-vis Array Spectrophotometer 
4- X-ray Diffraction 

5- Debye-Scherrer 
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و میـزان   شـده ارائـه  1در شكل  5C5RG90Tو  5C5G90Tنانوکامپوزيت 

مقايسه شده  تیتانیم اکسیدآنها با عملكرد دی کاتالیزور نوریفعالیت 

قه تحت تابش دقی 42 زماندر مدت 2TiOاست. با استفاده از نانوذرات 

از آلاينده متیلن آبی گزارش شده چنانكـه تـا    %26نور مرئی، ترريس 

دارای شیس زيادی بوده و بعد از آن نر   MBدقیقه ترريس  92 زمان

 ترريس آلاينده رنگی تغییر چندانی نداشـته اسـت. میـزان ترريـس     

MB5های توسط نانوکامپوزيتC5G90T 5وC5RG90T  42 زمانمدتدر 

 52درصـد اسـت کـه افـزايش      49دقیقه تابش نور لامـپ در حـدود   

 هـا در مقايسـه بـا   اين نانوکامپوزيـت  کاتالیزور نوریدرصدی فعالیت 

2TiO ها وجود نانولوله کربنی و دهد. در اين نانوکامپوزيترا نشان می

شـود.  مـی  2TiO کاتـالیزور نـوری  سوس افزايش فعالیت گرافن اکسید 

 تیتـانیم  کربنی باعث کاهش گـاف انـرژی دی اکسـید   افزودن نانولوله

 –شده همچنین به دلیـل جـذب نـور و کـاهش بازترکیـس الكتـرون      

 2TiO کاتـالیزور نـوری  باعـث بهوـود عملكـرد     شـده  دیتولهای حفره

بـر روی   2TiOهمچنین قـرار گـرفتن نـانو ذرات    . [92، 91] شود.می

تـر  صفحات گرافن باعث جذب نور بیشـتر و همچنـین انتقـال راحـت    

هـای برانگیرتـه   شود. تحت تابش نور الكتـرون الكترون برانگیرته می

يافتـه و باعـث فعـال شـدن     های گـرافن انتقـال  سرعت توسط ورقهبه

شوند که منجر به تولید راديكال سوپراکسید های اکسیژن میمولكول

(O2
جـذب    OHيـا يـون   O 2Hهای ايجاد شده باد. حفره( خواهد ش−°

ــطح    ــر روی س ــده ب ــالیزورش ــال    کات ــد راديك ــنش داده و تولی واک

 .[92، 99]شوند ( را سوس می°OHهیدروکسیل )

تـا   5C5G90Tعملكـرد نـانو کامپوزيـت     1 با توجه به نمودار شكل

اسـت کـه نشـانگر عملكـرد بهتـر        5C5RG90Tبالاتر از  min52زمان 

تواند به يافته است که میگرافن کاهشاکسید گرافن نسوت به اکسید 

هــای هیدروکســیل، کربوکســیلی ، کربونیــل و  دلیــل وجــود گــروه

اتصـال بهتـر نانولولـه     وگـرافن  اکسید های اپوکسی در صفحات گروه

 گرافن و توزيع بهتر مواد کربنی در کامپوزيـت باشـد.  اکسید کربنی و 

 ـ ه عنـوان يـ  عامـل کاهنـده سـوس      آنتوسیانین موجود در شاتوت ب

 GOدار بر روی سـطح  های عاملی اکسیژنو کاهش گروه GOکاهش 

هـای گرافنـی سـوس    های عاملی بـر روی ورقـه  شود. کاهش گروهمی

هـای عـاملی   وجـود گـروه  شود زيرا می کاتالیزور نوریکاهش فعالیت 

بهتـر بـین    یونـد پگـرافن باعـث   اکسـید  بر روی صفحات  دارژنیاکس

گرافن و نانولوله کربنی شده و به عنـوان عـاملی بـرای انتقـال     اکسید 

 -بهتر الكترون عمل کرده و منجر به کاهش نر  بازترکیـس الكتـرون   

گـرافن  اکسـید  هـای عـاملی در   شود. همچنین وجود گـروه حفره می

سوس پرش يكنواخت آن در سطح نانوکامپوزيت شده و سوس افزايش 

 شود.یم کاتالیزور نوریفعالیت 

را  5C5G90Tمرئـی نانوکامپوزيـت    –فرابنفشطیف جذب  2شكل 

دهد. میزان جذب متیلن آبی در زمـان  های مرتلف نشان میدر زمان

اسـت و پیـ  جـذب     2.51 کاتالیزور نوریاولیه قول از شرو  فرآيند 

يافته که حاکی از کاهش غلوت ماده رنگی بعد از شرو  فرآيند کاهش

کـه در   طـور همـان وسط نانو کامپوزيت اسـت.  ت MBو ترريس بالای 

هـا کـاهش   های اولیه ارتفـا  پیـ   شود در زمانمشاهده می 2 شكل

فعـال   هایمكانگیری داشته است اما با گذشت زمان و کاهش چشم

هـا  ای در ارتفـا  پیـ   تغییر قابـل ملاحوـه   کاتالیزور نوریدر سطح 

 شود.مشاهده نمی

گـرافن در مقايسـه بـا    اکسـید  طور که ذکر شد اسـتفاده از  همان

مـاده  يی بـرای حـذف   يافته دارای عملكـرد بـالا  گرافن کاهشاکسید 

هـای  يابی ويژگیمتیلن آبی است. بنابراين در قسمت مشرصه رنگزای

بررسی شده و از بررسـی  تیتانیم برمونای دی اکسید  5C5G90Tنمونه 

 شده است. نورفصر RGOمشرصات نمونه حاوی 
 

 
 .تحت تابش نور لامپ 5C5RG90Tو  2TiO،5C5G90Tنر  ترريس متیلن آبی توسط  :1شکل 
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 .های مرتلفتحت تابش نور لامپ طی زمان 5C5G90Tنانو کامپوزيت  Vis-UVطیف جذب : 2شکل 

 

 بررسی اثر غلظت اولیه متیلن آبی ـ2ـ3
مـاده  موثر بر میـزان حـذف    عواملغلوت اولیه آلاينده رنگی يكی از 

 ماده رنگزاتوان گفت با افزايش غلوت اولیه است. بطور کلی می رنگزا

 مـاده رنگـزا  فعال موجود در سطح میزان حذف  هاینمكاو پر شدن 

[. به منوور بررسی تاثیر غلوت اولیه آلاينـده بـر   99يابد ]کاهش می

های در غلوت کاتالیزور نوریمیزان حذف، آزمايشات ارزيابی فعالیت 

گرم در لیتر( برای میلی 8و  5، 9متیلن آبی ) ماده رنگزایمرتلفی از 

توسط ايـن   ماده رنگزانجام شد. میزان حذف ا 5C5G90Tنانوکامپوزيت 

های مرتلف با غلوت اولیـه مرتلـف در مـدت    نانوکامپوزيت در زمان

دهد نشان داده شده است. نتاي  نشان می 9دقیقه در شكل  42زمان 

دقیقه تحت تـابش نـور    42در مدت زمان  ماده رنگزاکه میزان حذف 

کـه بـا    بـوده در حـالی   %49گرم بر لیتر میلی 9مرئی با غلوت اولیه 

گرم بر لیتر، میزان حـذف  میلی 8و  5افزايش غلوت اولیه آلاينده به 

درصـد کـاهش    56و  66در مدت زمان مشابه به ترتیس به  ماده رنگزا

فعـال موجـود    هایمكانتواند به دلیل پرشدن يابد که اين امر میمی

 در سطح توسط آلاينده رنگی باشد.

 

 

 .های مرتلفتحت تابش نور لامپ طی زمان 5C5G90Tهای اولیه مرتلف توسط نانو کامپوزيت با غلوت ماده رنگزامیزان حذف : 3شکل 
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 بررسی سینتیک واکنش تخریب متیلن آبی ـ3ـ3
ــا اســـتفاده از  MBتجزيـــه آلاينـــده  ســـازوکاربـــرای ارزيـــابی  بـ

ها داشتن يـ  مـدل   داده بررسیهای سنتز شده،  برای نانوکامپوزيت

منوـور بررسـی فرآينـد    سینتیكی ضروری است. در ايـن تحقیـق بـه   

کـه  های سینتی  خطـی درجـه اول و دوم   از مدل ماده رنگزاترريس 

گیرند، های شیمیايی مورد ارزيابی قرار میبیشتر برای توصیف واکنش

های تجربی و مدل مورد اسـتفاده  استفاده شده است. تطابق بین داده

شود. مدل خطی درجه اول و دوم بـه  با ضريس هموستگی بررسی می

 شده است. ارائه 9و  9 هایرابطهترتیس در 
 

(9) Ln (
C

C0
) = −K1t 

 

(9 ) 1

C
−

1

C0
= K2𝑡 

 

  1K ( وlmg.-1برحسس ) MBغلوت اولیه  0C ،9و  9های رابطهدر 

ثابت سـرعت   2Kو  min)-1(ثابت سرعت واکنش مرتوه اول و برحسس 

 است. min1-(1.mg.-1(واکنش مرتوه دوم و برحسس 

بـه   نسـوت  C)0Ln(C/در مدل خطی درجه اول بـا رسـم نمـودار    

آيد که شیس آن خط بیانگر سرعت زمان ي  خط راست به دست می

( است. در معادله خطی درجـه دوم ) 1k) ظاهری مرتوه اول
1

𝐶
−

1

𝐶0
 )

سرعت  مودأخط و عرض از برحسس زمان رسم شده و  با تعیین شیس

 شود.( محاسوه می2kواکنش )

سـینتیكی مرتوـه اول و دوم    روابـط از مقايسه ضريس هموستگی 

 کاتـالیزور نـوری  توان نتیجه گرفت فرآينـد  می 2رج شده در جدول د

تابعی از مدل سـینتیكی مرتوـه    5C5RG90Tو  5C5G90Tنانوکامپوزيت 

اول است. مدل سینتیكی مرتوه اول بیانگر جـذب و ترريـس بـر روی    

گیرد های آلاينده را در نور نمیسطوح همگن بوده و واکنش بین يون

بیشتر از  5C5RG90Tو  5C5G90Tهای کامپوزيت. ثابت سرعت نانو[22]

2TiO .بوده و حاکی از سرعت بالای انجام واکنش است 

 

 XRD آزمونـ تحلیل 4ـ3
ــه  XRDالگــوی  9شــكل  ــه کربنــی، اکســید مربــوط ب گــرافن، نانولول

ــید دی ــانیم اکس ــت تیت ــی  5C5G90Tو نانوکامپوزي ــان م ــد. را نش ده

ی چنـد ديـواره دارای سـه پیـ  اصـلی بـا مرتصـات        کربن یهانانولوله

، 99°، 26°برابـر بـا    θ2( به ترتیـس در زوايـای   121( و )122(، )222)

مطابقـت دارد.   JCPDS No.1621-75است و بـا داده هـای کـارت     °59

دارای يـ  پیـ  اصـلی در    گـرافن  برای اکسید  XRDالگوی همچنین 

ی هـا یياندبا نیتانیم اکسید است. نانوذرات دی 12.5°برابر با  θ2زاويه 

ــر ) ( 222( و )116(، )229(، )211(، )125(، )222(، )229(، )121میل

 68.5، 62.5، 55.1، 59، 98، 95.8، 25.9برابر  θ2به ترتیس در زوايای 

و بـا   هايی اسـت کـه بـا سـاختار بلـوری فـاز آناتـاز       دارای پی  52.2و 

پـراش پیـ     مطابقت دارد. JCPDS No.1537-075-01های کارت داده

بـوده و   تیتـانیم  اکسیدمطابق با فاز آناتاز دی 5C5G90Tدر نانوکامپوزيت 

 و همچنـین اکسـید  تیتانیم اکسید پیكی برای فاز روتايل و بروکیت دی

کربنی مشاهده نشد، اين بـدين معناسـت کـه سـاختار     و نانولوله گرافن

کربنی تحت تـاثیر قـرار   نولولهبا افزودن گرافن و نا 2TiOفاز آناتاز  بلوری

است. از طرفی به دلیل کم بودن مقادير نانولولـه کربنـی شـدت    نگرفته 

ها ديده نشده پراش پیكی برای اين مواد در ساختار بلوری نانوکامپوزيت

کربنـی در  است. همچنین ممكن است پراش پی  مربـوط بـه نانولولـه   

پوشـانی داشـته   هـم  2iOTبا پی  اصـلی   26°و  99°برابر با  θ2 زوايای

درجه امكان مشاهده پی   82تا 12در بازه  آزمونبه علت انجام  باشد و

GO [26، 95] در نانوکامپوزيت وجود ندارد.   

محاسوه شد و نتـاي    1اندازه بلورها با استفاده از رابطه دبای شرر

بـه ترتیـس    5C5G90Tو نانو کامپوزيت  2TiOنشان داد که اندازه ذرات 

نانومتر است. نتـاي  حـاکی از آن اسـت کـه      9.584و  15.81برابر با 

کربنـی باعـث کـاهش انـدازه ذرات     و نانولولـه  گـرافن  افزودن اکسـید 

شده و مساحت سطح زيـادی بـرای انجـام فرآينـد      تیتانیم اکسیددی

تشكیل نانوکامپوزيت با انـدازه متوسـط    کند.فراهم می کاتالزور نوری

 نوکامپوزيـت و در نتیجـه  ناتر سوس افزايش بار در سطح  ذرات کوچ

شود.گرافن با کنترل دمای محـیط  می کاتالیزور نوریافزايش فعالیت 

انـدازه   کـه یطـور بـه شـده  تیتانیم مانع از رشد نانو ذرات دی اکسید 

دهــد. بــدين ترتیــس نانوکامپوزيــت درصــد کــاهش مــی 58ذرات را 

5C5G90T  بـالايی از   کاتالیزور نـوری تر، عملكرد با اندازه ذرات کوچ

 دهد.خود نشان می

                                                                 
1- Debye scherrer 

 

 .5C5RG90Tو  5C5G90T لهیوسبههای سینتیكی ترريس متیلن آبی داده :2 جدول

 کاتالیزور نوري
گرم غلظت متیلن آبی )میلی

 بر لیتر(

 سینتیک مرتبه دوم اولسینتیک مرتبه 

1K 
2R 2K 2R 

5C5RG90T 9 2.2268 2.865 2.2961 2.685 

5C5G90T 9 2.2296 2.54 2.2958 2.59 
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 5C5G90Tو نانو کامپوزيت  2TiO ، نانولوله کربنی، نانوذراتگرافن اکسید XRDالگوی  :4شکل 

 

 قرمززیر سنجفیطتحلیل پیوندها با استفاده از  ـ5ـ3
ــود در   ــدهای موج ــاختار و پیون ــید س ــرافن اکس ــید  ،گ ــرافن اکس گ

نانوکامپوزيــت و  2TiOدار شــده، يافتــه، نانولولــه کربنــی عامــلکــاهش

5C5G90T  سن فیطسنتز شده با استفاده از IR-FT   نشـان   5در شـكل

ــ  در    شــده داده ــود پی ــه شــكل وج ــه ب ــا توج ــولاســت. ب ــوجط  م

و پیـ  موجـود در    H-Oهای عاملی نشانگر گروه cm 9592-1و  9992

هـای عـاملی کربوکسـیلی     حاکی از وجود گروه cm 1692- 1 موجطول

C=O  در طیـف   .[96]در نانولوله کربنی استGO  وRGO   هـای  پیـ

مربـوط بـه    cm822-1 تـا  622در محـدوده اعـداد مـوج     شـده مشاهده

 cm 622-1 تـا  922 مـوج های موجود در عـدد  و پی  H-=Cپیوندهای 

وجود پی  در اعـداد مـوج    است. C=Oو  C-Cنشانگر وجود پیوندهای 

هـــای عـــاملی نشـــانگر وجـــود گـــروه 1229و 1929، 1554 ،1525

هـای  گـروه  9گرافن است. با توجه به شـكل  اکسید دار بر روی اکسیژن

ــرای  ــاملی ب ــ RGOع ــه اســت. اهشک ــتيافت  5C5G90T در نانوکامپوزي

بـه ترتیـس    1112و1982، 1622، 1522های جذب در اعداد موج پی 

وجود پیـ   . [15]است  C-Oو  C=O ،C=C ،C-OHنشانگر پیوندهای 

 خال ، مربوط به پیوند  2TiOدر  cm 1222-1 تا 922قوی در محدوده 

Ti-O-Ti  5نانوکامپوزيت است وC5G90T     سنتز شـده در محـدوده عـدد

دارای پی  جذب قوی اسـت کـه نشـانگر پیونـد      cm 522-522-1 موج

Ti-O-C     ــرون ــس الكت ــايین بازترکی ــر  پ ــت. ن ــره  -اس ــاوجودحف  ب

 باشـد  Ti-O-C تواند مربوط به پیوندکربنی در نانو کامپوزيت مینانولوله

گیرنـده   عنـوان بـه  CNT بـه  2TiOمؤثر در انتقال الكتـرون از   طوربهکه 

در   Ti-O-C[. همچنین حضور پیوند91] کندالكترونی عالی شرکت می

تواند نشانگر تعامل شیمیايی بین سطوح هیدروکسـیل  نانوکامپوزيت می

2TiO در نانوکامپوزيـت   .[59]گـرافن باشـد   اکسـید  های عاملی و گروه

5C5G90T  ــه ارتعاشــات  9912 مــوجعــدد در پیــ  موجــود ــوط ب مرب

دهـد کـه آب   و نشـان مـی   شده مشاهده( OHهای هیدروکسیل )گروه

 ها جذب شده است. فیزيكی توسط سطح نمونه صورتبه
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 .5C5G90Tو  GO ،RGO،CNT ،2 TiOمربوط به  IR-FTالگوی : 5شکل 

 

 FESEMتحلیل تصاویر  ـ6ـ3

کـه در   5C5G90Tمربوط به نانو کامپوزيت  FESEMبا توجه به تصاوير 

پراکنـده بـر روی    صـورت بـه  2TiO نـانوذرات  شده دادهنشان  6شكل 

 ، همچنـین قـرار گـرفتن   اندقرارگرفتهکربنی صفحات گرافن و نانولوله

MWCNTs  مـانع از متـراکم شـدن ايـن     گرافن اکسیدبین صفحات ،

فـراهم   2TiO صفحات شده و سطح زيادی برای پراکنده شـدن ذرات 

سـوس انتقـال    2TiOکربنـی، گـرافن و   کرده است. تعامل بین نانولوله

در طـی   MWCNTsيـا    GOبـه  2TiOسـريع الكتـرون برانگیرتـه از    

بـر   2TiOدگی خـوب نـانو ذرات   شود. پراکنمی کاتالیزور نوریفرآيند 

هـای هیدروکسـیل و   بـه دلیـل وجـود گـروه     MWCNTsروی سطح 

صـفحات گـرافن دارای مسـاحت     کربوکسیل بر روی سطح آن است.

بـر روی صـفحات    2TiOسطح زيادی بوده و پراکنده شدن نـانو ذرات  

توانـد فعالیـت   شـدن ايـن ذرات شـده و مـی     کلوخـه گرافن مـانع از  

 افزايش دهد.توکالیستی را وف
 اصـلی  شناسـايی عناصـر   بررسی مورفولوژی و برای EDX آزمون

شـكل  به کار گرفته شده است.  C5G90T 5دهنده نانوکامپوزيتتشكیل

a5  هري   و فراوانی، کربن و اکسیژن تیتانیم  اکسیددی عناصروجود

اين نانوکامپوزيت  ،دهدنشان می 5C5G90T آنها را در نانو کامپوزيت از

بـه ترتیـس دارای درصـدهای وزنـی       Oو  Ti،C داخلـی  دارای عناصر

 دادهنشان  a5که در شكل  طورهمان است. 26.55و  12.42، 99.21

بیشـتر بـوده و دارای پیـ  بلنـدتری اسـت.       Tiفراوانـی عنصـر    شده

شده است که مشر  b 5ها در تصويرهمچنین فراوانی هري  از گونه

، همگن بودن ساختار نانوکامپوزيت سنتز Tiحاکی از بالا بودن مقدار 

 ذرات بر سطح محصول است.  تجمعشده، پراکندگی و عدم 
 

   
 .های مرتلفنمايیبا بزرگ 5C5G90Tنانو کامپوزيت  FESEMتصاوير  :6شکل 
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 . 5C5G90Tنانو کامپوزيت MAP( آنالیز bو  5C5G90Tنانو کامپوزيت  EDX( طیف a :7شکل 

 

 سنجی رامانتحلیل طیف ـ7ـ3
، در 5C5G90Tنانوکامپوزيـت   بلـوری طیف رامان برای بررسی ساختار 

 و 519، 948شـده در  ارائه شده اسـت. سـه پیـ  مشـر       8شكل 
1-cm628  [. با توجـه  92مطابقت دارد]تیتانیم با فاز آناتاز دی اکسید

بــه ترتیــس  cm 1555-1و  1951 هــای موجــود دربــه شــكل، پیــ 

ناشـی از  G دهد که گـروه  را نشان می G-bondو  D-bondپراکندگی 

[. پیـ  مـواد   98] اسـت  C-Cارتعاش در سـطح پیونـدهای کششـی    

در  2spو 3spهـای  به ترتیس بـه ارتعـاش   Gو Dپیوند کربنی با حضور 

 و 1951های موجود در های کربن نسوت داده می شود. وجود قلهاتم
1-cm1555  و نانولولـه کربنـی در    گـرافن  نشان دهنده وجود اکسـید

 [.28] است 5C5G90Tنانوکامپوزيت  بلوریساختار 

 ـ بررسی گاف انرژي8ـ3
در  DRS آزمـون بـا اسـتفاده از    5C5G90Tطیف جذبی نانوکامپوزيـت  

نانومتر انجام شده و نتاي  در شـكل   522تا  222محدوده طول موج 

a4    نشان داده شده است. با استفاده از داده های جـذب و اسـتفاده از

را  5C5G90Tتــوان گــاف انــرژی نمونــه ( مــی5رابطــه تــائوک )رابطــه 

اسـتفاده از  بـوده و بـا    ضريس جذب αتائوک در رابطه  محاسوه نمود.

 ،قابل محاسوه است. 6رابطه 
 

(5) n)gE-(hѵβhѵ=α 

 

(6) (Aρ/LC)α = 2.0303 ∗ 103 
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انـرژی   ѵhگـاف انـرژی و    gEثابـت جـذب،    β های فوقدر رابطه

 Cمقـدار جذب نمونه در طیف جذب،  A ،نوریطول مسیر   Lفوتون،

شاخصـی اسـت کـه مقـدار آن بـر       nو  بوده چگـالی ρ ،غلوت مـولی

شود و بـرای انتقـال مسـتقیم، ايـن     اساس انتقال الكترونی تعیین می

1مقدار برابر با 

2
( در 2hѵ)αمقدار گاف انرژی از رسـم نمـودار    .اســت 

[. ايـن  94شـود ] در محور حاصل می hѵ)محور افقی و انرژی فوتون )

ئـه شـده و گـاف    ارا b4در شكل  5C5G90Tنمودار برای نانوکامپوزيت 

ست. گاف محاسوه شده ا 9.28برابر با   5C5G90Tانرژی نانوکامپوزيت 

الكتـرون ولـت اسـت.     9.2برابر بـا   متیتانی اکسیددیانرژی فاز آناتاز 

تیتـانیم  اکسید دیبا فاز آناتاز  5C5G90Tنانو کامپوزيت  بلوریساختار 

مطابقت دارد و افزودن نانولوله کربنـی و گـرافن اکسـید تغییـری در     

تیتانیم ايجاد نكرده اما باعـث کـاهش گـاف    اکسید دی بلوریساختار 

با افـزودن  تیتانیم اکسید انرژی آن شده است چنانكه گاف انرژی دی

GO  وCNT الكترون ولت رسیده است. کاهش گـاف   9.28به  9.2 از

تـايی و  نانوکامپوزيت سـه  کاتالیزور نوریفزايش فعالیت انرژی سوس ا

 متیلن آبی شده است. ماده رنگزایبهوود عملكرد آن در حذف 
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توسـ  نانوکامپوزیـت    MB يمـاده رنزـزا  حـذف   سازوکار ـ9ـ3

 CNT -GO-2TiO تاییسه

ــوریاحتمــالی عملكــرد  ســازوکارهــای اصــلی واکــنش ــالیزور ن  کات

ارائه شده  5-12های در رابطه CNT-GO-2TiOتايی نانوکامپوزيت سه

تـايی در  است. برای حذف آلاينـده، قـرار گـرفتن نانوکامپوزيـت سـه     

شـود )رابطـه   حفره مـی  –معرض تابش نور منجر به تشكیل الكترون 

بـا   تیتـانیم  اکسـید (. حفره های ايجـاد شـده در نـوار ظرفیـت دی    5

سطح وارد واکنش شده و منجر بـه تولیـد   های آب موجود در مولكول

(. با توجه به خاصیت هـدايتی  8 شود )رابطهراديكال هیدروکسیل می

توانند با پذيرفتن گرافن و نانولوله کربنی میاکسید بالای مواد کربنی، 

الكترون برانگیرته به عنوان مسیرهايی بـرای حمـل الكتـرون عمـل     

حفـره   -بازترکیس الكتـرون کرده و از اين طريق منجر به کاهش نر  

های برانگیرته با اکسیژن ترکیس شده و سـوس تولیـد   شوند. الكترون

(. هـر دو راديكـال   12و  4 هـای شوند )رابطهراديكال سوپر اکسید می

تولید شده با آلاينده رنگی واکـنش داده و باعـث تشـكیل مـواد بـی      

 [.25، 28شوند ]می 2COو  O2Hضرری همچون 
 

(5) )-+ e +(h CNT-GO-2TiO
hѵ
→     CNT-GO–2 TiO 

 

(8)  + ▪OH 2TiO

→    O2) + H+(h 2TiO 

 

(4)   -2) + ▪O-(e CNTs

→    2) + O-CNTs (e 

 

(12) -2) + ▪O-(e GO

→    2) + O-GO (e 

 

هاي انجام مقایسه نتایج حاصل از این تحقیق با پژوهش ـ11ـ3

 هاي اخیرشده در سال

تـايی  در اين قسمت نتاي  تحقیق انجام شده توسط نانوکامپوزيت سه

هـای  تیتـانیم بـا پـژوهش   اکسـید  دیگرافن و اکسید نانولوله کربنی، 

 ارائه 9انجام گرفته در اين زمینه مورد مقايسه قرار گرفته و در جدول 

بـرای   CNTبا بررسی نتاي  حاصـل در زمینـه اسـتفاده از     شده است.

در تحقیقات انجـام گرفتـه بـرای     2TiO کاتالیزور نوریبهوود فعالیت 

 % 12و  5توان گفـت کـه بـا اسـتفاده از     می MB ماده رنگزایحذف 

از آلاينـده دسـت يافـت.     %42و  62توان به حذف نانولوله کربنی می

های سـنتز شـده   ذکر است که عملكرد کامپوزيت [. الوته لازم به92]

هـا  مورد بررسی قرار گرفته و عملكرد اين نمونـه  UVتحت تابش نور 

[. با مقايسه نتاي  مذکور 91] تحت تابش نور مرئی بررسی نشده است

توان نتیجه گرفت که هرچنـد در تحقیـق حاضـر    با تحقیق حاضر می

تـری فـراهم   ن طـولانی امكان رسیدن به درصد ترريس مشابه در زمـا 

کاتالیزور شود اما با توجه به استفاده از نور مرئی در انجام عملیات می

بیشـتر فـراهم    ، امكان استفاده از اين فرآيند در مقیاس صنعتینوری

های گرافنـی بـرای بهوـود فعالیـت     شود. در زمینه استفاده از ورقهمی

تـوان گفـت   نیز می، در مقايسه با تحقیق حاضر 2TiO کاتالیزور نوری

های گرافنی بیشـتری اسـتفاده   از مقدار ورقه در تحقیقات انجام شده

فراهم شده است در  MBتر امكان حذف شده و در مدت زمان طولانی

درصد از ماده کربنی نتیجه  12 صورتی که در پژوهش حاضر با مقدار

[. تنهـا  92-99] مطلوبی تحت تابش نـور مرئـی حاصـل شـده اسـت     

ام شده در زمینه حذف آلاينده رنگی توسط نانوکامپوزيـت  تحقیق انج

، در زمینه حذف رودامین بی انجـام شـده   RGO-CNT-2TiOتايی سه

است که به دلیل تفاوت در نـو  مـاده آلاينـده، نتـاي  قابـل مقايسـه       

توان گفت که استفاده نیست ولی با استفاده از نتاي  هر دو تحقیق می

يی پتانسیل بـالايی را بـرای حـذف کامـل     تااز اين نو  کامپوزيت سه

 [.28نمايد ]های رنگی فراهم میآلاينده

 

 .هاهای گرافنی و نانولوله کربنی برای حذف انوا  آلايندههای دارای ورقهبرخی از نانوکامپوزيت کاتالیزور نوریفعالیت  :3 جدول

 (min) زمان تابش آلاینده روش سنتز نانوکامپوزیت
میزان 

 )%( حذف

 CNTیا GOمقدار 

 مورد استفاده
 مرجع

CNT-2TiO هیدروترمال MB min 62  تابش نورUV 42 10% CNT 92 

CNT-2TiO ژل-سل MB min62  تابش نورUV 62 5% CNT 91 

GO-2TiO ژل-سل MB min122 5 82 تابش نور مرئی%RGO 92 

GO-2TiO ژل-سل MB min182 تابش نورUV 122 10%GO 99 

GO-2TiO هیدروترمال MB min122 20 44 تابش نور مرئی% GO 99 

RGO-CNT-2TiO رودامین بی سولوترمال min 62  تابش نورUV 44 3% RGO, 3%CNT 28 

GO-CNT-2TiO ژل-سل MB min42 5 49 تابش نور مرئی% GO,5% CNT پژوهش حاضر 
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 گیرينتیجه ـ4
برای  مانزهم طوربه گرافن در پژوهش حاضر از نانولوله کربنی و اکسید

استفاده شـده اسـت. نانوکامپوزيـت     2TiO کاتالیزور نوریبهوود فعالیت 

با موفقیـت بـه روش    CNT -RGO- 2TiOو  CNT -GO- 2TiOتايی سه

مـاده  ژل و با خلوص بالا سنتز شده و عملكرد آنهـا بـرای ترريـس    -سل

متیلن آبی مورد ارزيابی قـرار گرفتـه اسـت. نتـاي  حاصـل بـه        رنگزای

 شود:صورت زير خلاصه می

های گرافنـی را  استفاده از نانولوله کربنی پراکندگی بهتر ورقهـ 1

هـای گرافنـی،   ل عدم تجمع ورقهآورد. به دلیدر کامپوزيت فراهم می

انتقال الكترون برانگیرته شده توسـط مسـیرهای کربنـی بـا سـرعت      

يابـد.  حفره کاهش می-بیشتری انجام شده و میزان بازترکیس الكترون

تـايی در مقايسـه بـا    کامپوزيت سه کاتالیزور نوریبه طوريكه عملكرد 

2TiO کند.به طور قابل توجهی افزايش پیدا می 

تـايی بـه   گیری از رشد اندازه ذرات آناتاز در کامپوزيت سهجلوـ 2

دلیل حضور مواد کربنی موجس افزايش سطح کامپوزيـت در مقايسـه   

کاتـالیزور  شود که دلیل ديگری است برای بهوود عملكرد می 2TiOبا 

 کامپوزيت در حذف آلاينده متیلن آبی. نوری

گـرافن کـاهش   اکسـید  گرافن در مقايسه با اکسید استفاده از  ـ9

تايی، نتاي  بهتری را به همـراه داشـته   يافته در ساخت کامپوزيت سه

 یوندپگرافن سوس اکسید دار در های عاملی اکسیژناست. وجود گروه

هـای  گرافن شده و پراکندگی بهتر ورقـه  اکسید بهتر نانولوله کربنی و

کـه رسـیدن بـه     شود. بـه طـوری  گرافنی در کامپوزيت را موجس می

بـا اسـتفاده از ايـن نانوکامپوزيـت در      MBاز  %42حذف بالای  درصد

 شود.دقیقه فراهم می 42مدت زمان 

 

 

 ـ مراجع5
1. M. N. Rashed, M. Eltaher, A. Abdou, Adsorption and 

photocatalysis for methyl orange and Cd removal from 

wastewater using TiO2/sewage sludge-based activated carbon 

nanocomposites. R. Soc. Open sci. 4(2017), 170834. 

2. I. K. Konstantinou, T.A. Albanis, TiO2-assisted photocatalytic 

degradation of azo dyes in aqueous solution: kinetic and 

mechanistic investigations: a review. Appl. Catal. B. 49(2004), 

1-14. 

3. V. K. Gupta, I. Ali, T. A. Saleh, A. Nayak, S. Agarwal, 

Chemical treatment technologies for waste-water recycling-an 

overview. Rsc Adv. 2(2012), 6380-6388. 

4. P. Nidheesh, M. Zhou, M. A. Oturan, An overview on the 

removal of synthetic dyes from water by electrochemical 

advanced oxidation processes. Chemosphere. 197(2018), 210-

227. 

5. R. Andreozzi, V. Caprio, A. Insola, R. Marotta, Advanced 

oxidation processes (AOP) for water purification and recovery. 

Catal. Today. 53(1999), 51-59. 

6. N. S. Mishra, R. Reddy, A .Kuila, A. Rani, P. Mukherjee, A. 

Nawaz, S. Pichiah, A review on advanced oxidation processes 

for effective water treatment. Curr World Environ. 12(2017), 

470-490. 

7. K. Kabra, R. Chaudhary, R. L. Sawhney, Treatment of 

hazardous organic and inorganic compounds through aqueous-

phase photocatalysis: a review. Ind. Eng. Chem. Res. 43(2004), 

7683-7696. 

 119 بلـو  اسـید  و بلو متیلن لكه خودتمیزشوندگی منتور، م. زاده، الهسیف س.  .8

 نـورفرابنفش  زيـر  تیتانیوم اکسیددی نانو با شده عمل استرپشم/پلی پارچه روی

 .115-129 ،2(1984) رنگ. فناوری و علوم علمی نشريه .زردی بدون

 از متـیلن  بـی آ رنگـزای  سـطحی  جـذب  غربـانی.  ت. زاد،مهـری   . قلیـان، اله آ. .4

 فنـاوری  و علـوم  علمـی  نشريه .دارشدهعامل 2TiO نانو روی بر آبی هایمحلول

 .95-99 ،4(1949) رنگ.
10. R. Mohamed, D. McKinney, and W. Sigmund, Enhanced 

nanocatalysts. Mater. Sci. Eng: R: Reports. 73(2012), 1-13. 

11. F. Frenso, R. Poretla, S. Suarez and J. Coronado, Photocatalytic 

materials: recent achievements and near future trends. J. Mater. 

Chem. A. 9(2014), 1-20. 

12. A. Fujishima, T. N. Rao, D. A. Tryk, Titanium dioxide 

photocatalysis. J. Photochem. Photobiol. C. 1(2000), 1-21. 

 تهیـه  در دمـا  تـاثیر  بررسـی  سـلیمی.  ر. سامعی، ح. الوانی، صواغ ا.  . بقايی،  . .19

 کاربردهـای  جهـت  هیـدروترمال  روش بـه  روتايـل  نانومیلـه  تیتـانیم  اکسیددی

 .251-254 ،9(1945) رنگ. فناوری و علوم علمی نشريه .فوتوکاتالیستی

 آناتـاز  فوتوکاتـالیزور  کم  به پساب از رنگزا عامل حذف سالم، ش. کاظمی، ت. .19

 ،9(1945) .رنـگ  فنـاوری  و علـوم  علمـی  نشـريه  .متاکائولن پايه بر شده تثویت

242-281. 

15. O. Carp, C.L. Huisman, A. Reller, Photoinduced reactivity of 

titanium dioxide. Prog. Solid State Chem. 32(2004), 33-177. 

16. S. Salem, A. Salem, M. Rezaei, Facile decoration of TiO2 

nanoparticles on graphene for solar degradation of organic dye. 

Solid State Sci. 61(2016), 131-135. 

17. M. Rezaei, S. Salem, Photocatalytic activity enhancement of 

anatase–graphene nanocomposite for methylene removal: 

degradation and kinetics. Spectrochim. Acta Part A. 167(2016), 

41-49 

18. A. A. Aziz, Y. H. Yau, G. L. Puma, C. Fischer, S. Ibrahim, S. 

Pichiah, Highly efficient magnetically separable TiO2–graphene 

oxide supported SrFe12O19 for direct sunlight-driven 

photoactivity. Chem. Eng. J. 235(2014), 264-274. 

19. G. Jiang, Z. Lin, C. Chen, L. Zhu, Q. Chang, N. Wang, W. Wei, 

H. Tang, TiO2 nanoparticles assembled on graphene oxide 

nanosheets with high photocatalytic activity for removal of 

pollutants. Carbon. 49(2011), 2693-2701. 

20. J. J. Shim, Ionic liquid mediated synthesis of graphene–TiO2 

hybrid and its photocatalytic activity. Mater. Sci. Eng. 

180(2014), 38-45. 

21. M. Shi, J. Shen, H. Ma, Z. Li, X. Lu, N. Li, M. J. C. Ye, S. A. 

Physicochemical, and E. Aspects, Preparation of graphene–

TiO2 composite by hydrothermal method from peroxotitanium 

acid and its photocatalytic properties. Colloid Surf. A. 

405(2012), 30-37. 

22. M. Rezaei, S. Salem, Optimal TiO2–Graphene Oxide 

Nanocomposite for Photocatalytic Activity under Sunlight 

Condition: Synthesis, Characterization, and Kinetics. Int. J. 

Chem. Kinet. 48(2016), 573-583. 

23. R. Leary, A. Westwood, Carbonaceous nanomaterials for the 

enhancement of TiO2 photocatalysis. Carbon. 49(2011), 741-



 سالم سعيده زماني و شيوا  883

131-113، (3131) 31/ علوم و فناوري رنگ علمينشريه  

772. 

24. W.-C. Oh, M.-L. Chen, Synthesis and characterization of 

CNT/TiO2 composites thermally derived from MWCNT and 

titanium (IV) n-butoxide. Bull. Korean Chem. Soc. 29(2008), 

159-164. 

25. A. Miribangul, X. Ma, C. Zeng, H. Zou, Y. Wu, T. Fan, Z. Su, 

Synthesis of TiO2/CNT composites and its photocatalytic 

activity toward Sudan (I) degradation. Photochem. Photobiol. 

92(2016), 523-527. 

26. V.B. Koli, A.G. Dhodamani, S. D. Delekar, S. H. Pawar, In situ 

sol-gel synthesis of anatase TiO2-MWCNTs nanocomposites 

and their photocatalytic applications. J. Photochem. Photobiol. 

A. 333(2017), 40-48. 

27. M. Ahmadi, H. R. Motlagh, N. Jaafarzadeh, A. Mostoufi, R. 

Saeedi, G. Barzegar, S. Jorfi, Enhanced photocatalytic 

degradation of tetracycline and real pharmaceutical wastewater 

using MWCNT/TiO2 nano-composite. J. Environ. Manage. 

186(2017), 55-63. 

28. Y. Huang, D. Chen, X. Hu, Y. Qian, D. Li, Preparation of 

TiO2/Carbon Nanotubes/Reduced Graphene Oxide Composites 

with Enhanced Photocatalytic Activity for the Degradation 

ofRhodamine B. Nanomater. 8(2018), 431. 

29. Y. Huang, D. Chen, X. Hu, Y. Qian, D. Li, Preparation of 

TiO2/carbon nanotubes/reduced graphene oxide composites 

with enhanced photocatalytic activity for the degradation of 

rhodamine B. Nanomater. 6(2017), 431. 

30. B. Gao, G. Z. Chen, G. L. Puma, Carbon nanotubes/titanium 

dioxide (CNTs/TiO2) nanocomposites prepared by conventional 

and novel surfactant wrapping sol–gel methods exhibiting 

enhanced photocatalytic activity. Appl. Catal. B. 89(2009), 503-

509. 

31. M. Q. Yang, N. Zhang, Y. J. Xu, Synthesis of fullerene–, 

carbon nanotube–, and graphene–TiO2 nanocomposite 

photocatalysts for selective oxidation: a comparative study. 

ACS Appl. Mater. Interfaces. 5(2013), 1156-1164. 

32. Y. Haldorai, A. Rengaraj, C. H. Kwak, Y. S. Huh, Y.-K. Han, 

Fabrication of nano TiO2@ graphene composite: reusable 

photocatalyst for hydrogen production, degradation of organic 

and inorganic pollutants. Synth. Met. 198(2014), 10-18. 

33. P. Qin, G. Yi, X. Zu, H. Wang, H. Luo, M. Tan, Preparation of 

graphene-TiO2 nanocomposite films and its photocatalytic 

performances on degradation of Rhodamine B. Pigment Resin 

Technology. 47(2018), 79-85. 

34. M. T. Yagub, T. K. Sen, Sh. Afroze, H. M. Ang, Dye and its 

removal from aqueous solution by adsorption: A review. Adv. 

Colloid Interface Sci. 209 (2014), 172-184. 

35. A. M .Kamil, H.T. Mohammed, A. A. Balakit, F.H. Hussein, 

D.W. Bahnemann, G.A. El-Hiti, Synthesis, Characterization 

and photocatalytic activity of carbon nanotube/titanium dioxide 

nanocomposites. Arabian J. Sci. Eng. 43(2018), 199-210. 

36. S. Dhall, G. Vaidya, N. Jaggi, Joining of broken multiwalled 

carbon nanotubes using an electron beam-induced deposition 

(EBID) technique. J. Electron. Mater. 43(2014), 3283-3289. 

37. T. D. Nguyen-Phan, V. H. Pham, E. W. Shin, H. D. Pham, S. 

Kim, J. S. Chung, E. J. Kim, S. H. Hur, The role of graphene 

oxide content on the adsorption-enhanced photocatalysis of 

titanium dioxide/graphene oxide composites. Chem. Eng. J. 

170(2011), 226-232. 

38. X. Zhoua, T. Shi, H. Zhou, Hydrothermal preparation of ZnO-

reduced graphene oxide hybrid with high performance in 

photocatalytic degradation. Appl. Surf. Sci. 258(2012), 6204– 

6211 

39. A. Shafei, S. Sheibani, Visible light photocatalytic activity of 

Cu doped TiO2-CNT nanocomposite powder prepared by sol-

gel method. Mater. Res. Bull. 110(2019), 198-206. 

40. M. Božič, V. Vivod, R. Vogrinčič, I. Ban, G. Jakša, S. 

Hribernik, D. Fakin, V. Kokol, Enhanced catalytic activity of 

the surface modified TiO2-MWCNT nanocomposites under 

visible light. J. Colloid Interface Sci. 465(2016), 93-105. 

41. Sh. H. Huang, Ch. C, Wang, Sh. Y. Liao, J. Y. Gan, T. P. Perng, 

CNT/TiO2 core-shell structures prepared by atomic layer 

deposition and characterization of their photocatalytic 

properties. Thin Solid Films. 616(2016), 151–159. 

42. E. Lee, J. Y. Hong, H. Kang, J. Jang, Synthesis of TiO2 

nanorod-decorated graphene sheets and their highly efficient 

photocatalytic activities under visible-light irradiation. J. 

Hazard. Mater. 220(2012), 13– 18. 

43. A. A. Ismail, R. A. Geioushy, H. Bouzid, S. A. Sayari, A. 

Hajry, D. W. Bahnemann, TiO2 decoration of graphene layers 

for highly efficient photocatalyst: Impact of calcination at 

different gas atmosphere on photocatalytic efficiency. Appl. 

Catal. B. 129(2013), 62– 70. 

44. X. Rong, F. Qiu, Ch. Zhang, L. Fu, Y. Wang, D. Yang, 

Preparation, characterization and photocatalytic application of 

TiO2–graphene photocatalyst under visible light irradiation. 

Ceramics Int. 41(2015), 2502-2511. 
 


