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اسـت  بـدیم منرـور ابتـدا      (4O2MgAl) منیـزی   آلومینـات بـر پایـه    مـت یقارزان کاتالیزور نوریساخت و بهبود  ،هدف از انجام تحقیق حاضر
4O2MgAl رسـانا در حـذف متـیلم آبـی     نیمـه  کاتالیزور نـوری بر فعالیت  کردنه و تاثیر دمای کلسین شده سنتزژل احتراقی -توسط روش سل

بـه ننـوان نامـل     APSژل احتراقـی، اسـتفاده از   -گرافم با استفاده از سـه روش سـل  اکسید /منیزی  ناتیآلوماست  سپس سنتز  شدهی بررس
کامپوزیت مطالعه شده اسـت  از پـراش   کاتالیزور نوری ها بر نملكرد و تاثیر هر یک از روش گرفته انجامکننده سطح و روش هیدروترمال فعال
ی و بررسـی نملكـرد   ابی ـمشخصـه بـرای   UV-Vis سـن  طیـف ، میكروسكوپ الكترونی روبشی و قرمززیرسنجی تبدیل فوریه ایكس، طیف پرتو

 آلومیناتکاتالیزور نوری وجهی بر نملكرد تتاثیر قابل شكلبیدهد وجود فاز است  نتای  حاصل نشان می شده استفادهها نمونهکاتالیزور نوری 
 کنـد  افـزودن  هـا ایفـا مـی   گرافم در ساخت کامپوزیت، نقش به سزایی در بهبود نملكرد نمونه اکسید یهانانوورقهداشته و استفاده از  منیزی 
که به ترتیب حـذف   طوریه همراه دارد بها نتای  بهتری را به روش احتراقی نسبت به سایر روش آبكافتماده در مرحله گرافم به پیش اکسید
 شود پذیر مینور لامپ و خورشید امكان قهیدق 113درصد از متیلم آبی تحت تابش  41و  54
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The aim of this research is to synthesis and modify the low cost MgAl2O4-based photocatalyst. For this purpose, MgAl2O4 was 

first synthesized by sol-gel combustion method and then the effect of calcination temperature on the photocatalytic performance 

of semiconductor was evaluated through the elimination of methylene blue. In the next step, magnesium aluminate/graphene 

oxide composite was synthesized by three methods; sol-gel combustion, surface grafting by APS and hydrothermal method. The 

obtained samples were also employed for dye degradation to understand the role of synthesis method on the composite activity. 

Samples were characterized by X-ray diffraction, Fourier-transform infrared spectroscopy and Field emission scanning 

electron microscopy. The photocatalytic activity was evaluated by measuring the level of MB degradation by UV spectroscopy. 

Results show that the presence of amorphous phase has a considerable effect on the photocatalytic performance of magnesium 

aluminate. Furthermore, graphene oxide nanosheets play an important role in the improvement of photocatalytic activity. 

Synthesis of composite by addition of graphene to the precursor, in the hydrolysis step of sol-gel combustion method, yields 

significantly superior photocatalytic activity compared to those synthesized by other two methods, so that 79% and 98% of 

methylene blue elimination could be achieved under 180 minutes of lamp and sun light irradiation, respectively. J. Color Sci. 

Tech. 14(2020), 173-190©. Institute for Color Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
حاضـر  هـای قـرن   چالش جمله ازهای آلی آلودگی آب توسط آلاینده

ی فراوانـی ایجـاد کـرده و    ط ـیمحسـت یزتواند مشـكتت  است که می

 جملـه  ازمصـنونی   مواد رنگزای  ]1، 2[ستمت انسان را تهدید کند 

تم در  5 × 513 از شیبروند که سالیانه های آلی به شمار میآلاینده

شـوند  ورود ایـم مـواد بـه     توسط صـنای  مختلـف مصـرف مـی     سال

اختتل  کاهش میزان اکسیژن محلول در آب وهای آبی موجب محیط

توسـط   شـده  دیتولهای   فاضتب]9، 9[شود توسنتز میودر فرآیند ف

 جملـه  از، مواد غذایی، پتستیک، چـاپ و چـرم   کاغذ صنای  نساجی،

 مـاده رنگـزای    ]1، 9[شـوند  ها محسـوب مـی  مناب  ورود ایم آلاینده

مصنونی اسـت کـه در صـنای  مـذکور      ترکیبات جمله از 1متیلم آبی

و به دلیل سمی بودن، تخلیه آن بـه محـیط    گرفته قرار استفاده مورد

تحریـک پوسـت و    جملـه  ازتواند موجب ایجـاد مشـكتتی   میزیست 

  ]9[چش ، استفراغ و ایجاد مشكتت قلبی و کلیوی در انسان شود 

ــده تصــفیه ــای آلاین ــه ــا اســتفاده از یرنگ ــاییروش ب ــد  ه مانن

 و 7ازن ،6شناورسـازی  /5، انعقـاد 4جـذب  ،3یونیتبادل ،2گذاریرسوب

 هـا روش می ـاز نقـا  ضـعف ا   یك ـشود که یانجام می 8ییغشا فرآیند

ــده اســت   ــل آلاین ــاتوانی در حــذف کام ــاخ  ]5-1[ن اســتفاده از  رای

پیشرفته به دلیل نملكرد مناسب در حذف کامل  ایشفرآیندهای اکس

اسـت  در میـان فرآینـدهای     گرفته قرار، بسیار مورد توجه رنگزامواد 

 سبز، یفناور کیننوان به کاتالیزوری نوریپیشرفته، فرآیند  اکسایش

اسـت    هیتصـف در فرآیندهای  بالایی لیپتانسهزینه و پایدار دارای ک 

و  شـده  طـور کامـل حـذف   بـه ی رنگ آلاینده همچنیم در ایم فرآیند

 .]4[شود بالاتر فراه  می بازدهامكان رسیدن به 

 کاتـالیزوری نـوری،  ی فرآیندهای شرویپ یاصل هایچالش جمله از

ــاخت ــود س ــوری و بهب ــای ن ــویم کاتالیزوره ــت ن ــرا   ]13، 11[ اس زی

هزینه ساخت بالایی داشته و  2TiO از جملهمتداول  کاتالیزورهای نوری

کاتـالیزور  امكان استفاده از فرآینـدهای   متیقارزانکاتالیزورهای تولید 

آورد  یكی از اکسیدهای فلزی کـه  فراه  می در مقیاس صنعتی را نوری

 اسـپینل آلومینـات   ،اسـت  گرفتـه  قـرار  توجـه  مـورد های اخیر در سال

 ینـون  ی،مكعب ـ ار بلـوری بـا سـاخت  است  ایم ماده  (4O2MgAl) منیزی 

نقطـه  ماننـد   یبه خاطر خواص نال بوده و 4O2AB یفلز دیاکس نلیاسپ

(، مقاومـت بـالا در برابـر مـواد شـیمیایی، ضـریب       Cº 2195) ذوب بالا

-انبسا  حرارتی پاییم، خواص مكانیكی مناسـب، خـواص نـوری و دی   

 هـا، مـواد نسـوز،   کیسـرام  در سـاخت  طـور گسـترده  بهالكتریک نالی 

                                                                 
1- Methylene Blue 

2- Precipitation 

3- Ion-Exchange 

4- Adsorption 

5- Coagulation 

6- Flocculation 

7- Ozonation 

8- Membrane Separation 

هــای لیتیمــی، بــاتری، و گــاز رطوبــت یگرهــا، حــسفیبرهــای نــوری

بستر و  کاتالیزور ننوانبهفرآیندهای تولید هیدروژن و متان و همچنیم 

مطالعات فراوانـی   .[12] شودیمها استفاده در تصفیه فاضتب کاتالیزور

 19]رسـوبی  روش هـ   لی ـقب از ،4O2MgAlتک فاز  نلیسنتز اسپ یبرا

[، 15] ژل - سـل [، 16] [، واکنش حالت جامـد 15] دروترمالی[، ه19،

ــ [، روش11]شــیمیایی  -یكی فرآینــد مكــان  روش ،[14، 23] یاحتراق

ژل -ســل روش  اســت شــده انجــام [21-29] یژل خــوداحتراق-ســل

 کوتاهک  و زمان  نهیهز كنواخت،ی بیترکی به دلیل تشكیل خوداحتراق

یی، نسـبت بـه فرآینـدهای    ایمیش ـ یهـا واکنشو کنترل آسان  واکنش

هـای  در سـال   ]21[اسـت   شـده  واقـ   توجه موردمرسوم دیگر بیشتر 

آلـی   کاتالیزوری نوری مواد رنگـزای برای حذف  منیزی  آلومیناتاخیر، 

 4O2MgAlنـانوپودر  است  در ایم مطالعـات از   گرفته قرار استفاده مورد

قرمـز   ،]26[ 9متیل نـارنجی  ،]29، 25[حذف متیلم آبی  یبرا متخلخل

اسـت  بـرای بهبـود     شـده  استفاده ]21[ 11، سبز مستقی ]25[ 10اکتیو

فلـز   12کردندوپه هایروش، منیزی  آلومینات کاتالیزوری نوریفعالیت 

 قـرار  مطالعـه  مـورد  13و تشـكیل هتروجانكشـم   ]24[بر روی اسـپینل  

  اندگرفته

ها بـا سـاختار   هادی)ایجاد اتصال بیم نیمه تشكیل هتروجانكشم

دهـد بلكـه بـا    جذب نور مرئی را افزایش می تنها نهالكترونی یكسان( 

 کاتالیزوری نوریهای بار، بانث افزایش فعالیت جداسازی سری  حامل

از مطالعات متعددی برای ترکیب گرافم و مشتقات آن   ]93[شود می

برای تشكیل هتروجانكشم  کاتالیزورهای نوریگرافم با اکسید  جمله

اسـت  گـرافم، گرافیـت     شده مانجا کاتالیزور نوریو افزایش نملكرد 

لایه است که دارای ساختار دوبعدی با هدایت، تحرک الكترونی و تک

افـزایش  هـا موجـب   سطح ویژه بالا است  وجود گرافم در کامپوزیـت 

توانــد مــان  جداســازی شــارژها شــده و مــیسـطح ویــژه، تخلخــل و  

ود ها، کاهش گاف انرژی و در نتیجه بهببازترکیب جفت الكترون/حفره

  ]91[شود رسانا توکاتالیستی نیمهوفعالیت ف

-با روش سـل  NiTiO4O2MgAl/3تشكیل هتروجانكشم حسینی 

ــوردژل را  ــه م ــرد  مطالع ــرار داده و نملك ــوریق ــالیزوری ن ــم  کات ای

متیلم نارنجی بررسی کرده اسـت   ماده رنگزایکامپوزیت را در حذف 

 NiTiO4O2MgAl/3دهد کـه کامپوزیـت     نتای  حاصل نشان می]92[

نـارنجی بـا   درصد متـیلم  19تحت تابش نور فرابنفش توانایی تخریب 

ــز  نشو همكــارا 14دارد  اســمانیل بوشــرا ppm 53غلرــت اولیــه  نی

قرار داده و اثر غلرت  مطالعه موردرا  3S2Sb/4O2MgAlهتروجانكشم 

محلـول را بـر نملكـرد حـذف      pHو  کاتـالیزور اولیه آلاینده، غلرـت  

                                                                 
9- Methyl Orange 

10- Reactive Red Me 4BL 

11- Direct Green 6 

12- Doping 

13- Hetro Structure 

14- Ismail Bushra 
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  نتـای  نشـان   ]99[انـد  نـارنجی بررسـی کـرده   متیلم نوریکاتالیزور 

درصـد متـیلم    49تواند ، می3S2Sb/4O2MgAlدهد که کامپوزیت می

را تحت تابش نور مرئی تخریـب کنـد     ppm 5نارنجی با غلرت اولیه 

 روشبـــا  4O2MgAl کاتـــالیزور نـــوریتـــاکنون اصـــتر نملكـــرد 

، مطالعه مواد رنگزاحذف گرافم در اکسید هتروجانكشم با استفاده از 

  نشده استو بررسی 

و بهبـود   مـت یقارزان کاتـالیزور نـوری  هدف از تحقیق حاضر تولید 

اسـت  بـه ایـم     منیـزی   های آن با استفاده از اسپینل آلومینـات ویژگی

 سـنتز ی خـوداحتراق ژل -توسط روش سل منیزی  آلومیناتمنرور ابتدا 

 کاتـالیزوری نـوری  بر فعالیـت  ه کردن و تاثیر دمای مرحله کلسین شده

 اسـت   گرفتـه  قـرار ی بررس موردرسانا در حذف آلاینده متیلم آبی نیمه

وزنـی   %5شـامل   گـرافم  دیاکس ـ /منیـزی   آلومینـات  سپس کامپوزیت

ی، هیدروترمال خوداحتراقژل -گرافم، با استفاده از سه روش سلاکسید

 (APS) تنیس یاتوکس یتر لیپروپ نویآم-9و استفاده از نامل سیتنی 

-و استفاده از هـر یـک از روش   گرافم و تاثیر افزودن اکسید شده سنتز

 قـرار  مطالعـه  مـورد کامپوزیـت   کاتالیزور نـوری های مذکور بر نملكرد 

و دمای محلول، غلرـت   pHاست  در ادامه تاثیر منب  تابش نور،  گرفته

کامپوزیـت   کاتـالیزور نـوری  بـر بـازدهی    کاتالیزوراولیه آلاینده و مقدار 

اسـت  در ادامـه نیـز     شده یبررسگرافم بهینه اکسید /منیزی  آلومینات

متـداول   کاتـالیزور نـوری  بـا نملكـرد    شـده  سـنتز نملكرد کامپوزیـت  

مقایسه شده و در پایان مطالعـات سـینتیكی فرآینـد    تیتانی   دیاکسید

 گرفته است مورد بررسی قرار  کاتالیزور نوریحذف متیلم آبی توسط 

 

 بخش تجربیـ 2
 موادـ 1ـ2

آبـه   6 منیـزی   هـای نیتـرات  مـاده از پیش منیزی  آلومیناتبرای سنتز 

(O2.6H2)3Mg(NO) ،ــرات ــومینی  نیت ــه ) 4 آل ( و NO)O2.9H3)3Alآب

از  %4494 ( استفاده شـد  همـه مـواد بـا خلـوص     2NO5H2Cگتیسیم )

و بــدون نیــاز بــه نملیــات  شــدهی داریــخر)آلمــان(  1شــرکت مــرک

منیـزی    آلومینـات قرار گرفتند  بـرای سـنتز    استفاده موردسازی، آماده

نامـل   ننـوان بـه  تنیس ـ یاتوکسیترلیپروپنویآم-9گرافم نیز اکسید /

 گـرافم اکسید و پودر  2از شرکت سیگما آلدریچ %45 سیتنی با خلوص

  تهیه شد 3از شرکت یواس نانومتریال %44 با خلوص

در ایم  شده سنتزنویم  کاتالیزور نوریمقایسه نملكرد  منرور به

بـا   P25، از نمونـه  تیتانی  دیاکسیدمتداول  کاتالیزور نوریتحقیق با 

 استفاده شد  سـطح ویـژه ایـم مـاده     2999 نسبت فاز آناتاز به روتایل
1-g2m53  و اندازه متوسط ذرات آن حدودnm 21  گزارش شد 

                                                                 
1- Merck 

2- Sigma Aldrich 

3- US Nanomaterails 

 

 روش انجام کارـ 2ـ2

 منیزیم سنتز آلومیناتـ 1ـ2ـ2
 منیـزی   آلومینـات برای سنتز ذرات  گرفته انجامبا توجه به مطالعات 

 با نیتـرات  آبه 6 منیزی  ابتدا نیترات ،]29[ شتوسط سال  و همكاران

)نسـبت   ( و گتیسـیم 395برابـر   Mg/Alنسبت مولی )آبه  4 آلومینی 

و  شـده  اضـافه بـه آب دیـونیزه    (3955برابـر   مولی سوخت به نیترات

شد  سپس  زدهه تشكیل محلول شفاف به مدت نی  سانت  منروربه

pH  پیش ماده( با استفاده محلول آمونیاکOH4NH و اسید نیتریک )

(3HNO برابر )بـالا رفـتم  تـا   4مـاده تنری  گردیـد  محلـول پـیش    2 

کم قرار گرفت  بعد از تبخیر آب، ( بر روی گرمºC 113تدریجی دما )

ی حاصل شد  سـپس ژل غلـیظ بـه داخـل کـوره      درنگیسفژل غلیظ 

انتقال داده شد  واکنش احتراقی ژل غلیظ  ºC 533با دمای  الكتریكی

مقدار زیادی گاز در طول کمتر از  با خروجانفجاری و همراه  صورتبه

، پس آمده ستد به رنگرهیتدو دقیقه به اتمام رسید  محصول پفكی 

از سایش در هاون، به مدت یک سانت در کوره الكتریكی در دماهای 

ی و ترکیب درصـد  گذارنامکلسینه شد   ºC 133 و 533، 633، 533

سـنتز   منیـزی  آلومینات های ها به همراه معرفی نمونههریک از نمونه

 است  شده ارائه 1در جدول  کلسینه کردندر دماهای مختلف  شده

 

  های و مشخصات نمونهگذارنام :1 جدول

 نمونه
دماي 

 (ºC) کلسینه
 روش سنتز

وزنی گرافن 

)%( 

500M 533 
ژل -سل

 خوداحتراقی
3 

600M 633 
ژل -سل

 خوداحتراقی
3 

700M 533 
ژل -سل

 خوداحتراقی
3 

800M 133 
ژل -سل

 خوداحتراقی
3 

5.0G500M-P1 533 
ژل -سل

 خوداحتراقی
5 

5.0G500M-P2 533  استفاده ازAPS 5 

5.0G500M-P3 533 5 هیدروترمال 

 

 
 

                                                                 
4- Precursor 
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 گرافناکسید /منیزیم آلومینات سنتز کامپوزیت ـ2ـ2ـ2

 خوداحتراقیژل  -روش سل ـ1ـ2ـ2ـ2
 ی مرحلـه اول، دمـای کلسـینه   هـا شیآزمابا توجه به نتای  حاصل از 

ºC 533 انتخـاب   ه کـردن تریم دمای مرحله کلیسـن مناسب ننوان به

کامپوزیـت  ، منیـزی   شد و سپس مشابه روش سـنتز ذرات آلومینـات  

ژل  -گـرافم نیـز بـا اسـتفاده از روش سـل     اکسـید  /منیزی  آلومینات

درصد وزنی کامپوزیت،  5سنتز شد  به ایم منرور مقدار  خوداحتراقی

دقیقه در دستگاه  9و به مدت  شد اضافهگرافم به آب دیونیزه اکسید 

آلـومینی  و  نیتـرات  ، منیزی  قرار داده شد  در ادامه نیترات 1فراصوت

و بقیـه مراحـل    شـده  اضافهگرافم اکسید گتیسیم، به سوسپانسیون 

 انجام شد  محصول سـنتز شـده بـا نـام    منیزی  آلومینات مانند سنتز 

5.0G500M-P1  مورد بررسی قرار گرفت 
 

 ـپروپ نویآم-3استفاده از عامل سیلانی  ـ2ـ2ـ2ـ2  يتـر  لی

 (APS) لانیس یاتوکس
گرافم بـا  اکسید /منیزی  آلومیناتدر روش دوم برای سنتز کامپوزیت 

 کار رفتـه در مطالعـه  ه (، روش ب5.0G500M-P2استفاده روش سیتنی )

، مورد استفاده قـرار گرفـت  بـه ایـم منرـور      ]99[ شسال  و همكاران

( و 500M) Cº 533کلســینه شــده در  منیــزی  آلومینــاتمخلــوطی از 

( و تولـوئم  1:1آمینو پروپیل تری اتوکسی سیتن )نسـبت  -9محلول 

قـرار   تقطیـر برگشـتی  و تحـت   کـم گـرم ی بر روسانت  29به مدت 

 در آون در دمـای گرفت  سپس پودر حاصـل شسـته و صـاف شـد و     

ºC 53  درصـد   5خشک گردید  در ظرف دیگـری   سانت 29به مدت

 9و به مدت  شده اضافهبه آب دیونیزه  گرافماکسید وزنی کامپوزیت، 

دقیقه در دستگاه فراصوت قرار گرفت و پودر حاصل به سوسپانسـیون  

تنری  شد  درنهایت محلول حاصل به  pHو  شده اضافهگرافم اکسید 

شـد    زدهه زن مغناطیسی در دمای محیط توسط ه  سانت 2مدت 

سـانت   29 بـه مـدت  و  شـده  صافدر پایان، سوسپانسیون موردنرر 

 قرار گرفت  Cº 53دمای  با در آون نهایی کردن خشکبرای 

 

 روش هیدروترمالـ 3ـ2ـ2ـ2

کامپوزیت  ]95[ شهمكاران ودر روش سوم نیز بر اساس مطالعه چنگ 

با استفاده از روش هیـدروترمال سـنتز    گرافماکسید  منیزی /آلومینات 

 5روش، ابتـدا   گـذاری شـد  در ایـم   نام 5.0G500M-P3شده و به صورت 

 شـده  اضافهبه آب دیونیزه و اتانل  گرافم درصد وزنی کامپوزیت، اکسید

دقیقه در دستگاه فراصوت قرار گرفت  سپس پـودر   9و مخلو  به مدت 

( بـه سوسپانسـیون   500M) Cº 533کلسـینه شـده در     یمنیزآلومینات 

 نرر به مدت یک سانت اضافه گردید  سوسپانسیون مورد گرافم اکسید

قـرار گرفـت  سـپس بـرای صـاف       ºC 135 در داخل اوتوکتو در دمای

                                                                 
1- Ultrasonic 

 کـردن  خشـک کردن سوسپانسیون حاصل از کاغذ صافی استفاده شـد   

انجـام   سـانت  29به مدت  ºC 53در آون در دمای  آمده دست بهپودر 

 شـده  سنتزگرافم اکسید / منیزی  ی کامپوزیت آلومیناتگذارنامگرفت  

 است  شده ارائه 1های مختلف در جدول با روش

 

 کاتالیزور نوريارزیابی عملکرد ـ 3ـ2ـ2

، از شـده  سـنتز هـای  نمونـه  کاتالیزوری نـوری جهت بررسی نملكرد 

کـه   صورت میبدآلاینده رنگی مدل استفاده شد   ننوانبهمتیلم آبی 

محلول متیلم آبـی بـا    ml 25به  کاتالیزور نوریپودر  mg 1295ابتدا  

 اضــافه شــد  ســپس سوسپانســیون حاصــل،  pH=6و  ppm 9غلرــت 

دقیقـه تحـت تـابش نـور      113و  123،63،23زمـانی   هـای فاصلهدر 

منـاب  نـور مرئـی     ننوانبه( Philips 500Wخورشید و لامپ هالوژن )

زن مغناطیسی بـرای توزیـ  مناسـب ذرات    قرار داده شد و توسط ه 

هـای  شـد  آزمـایش   زدههـ  حـذف،   بـازده افـزایش   و کاتالیزور نوری

 16صبح تـا   11بیم سانات  ماه مردادزدایی در دمای محیط در رنگ

بهره بردن از حداکثر تابش دریـافتی از خورشـید    منروربهبعدازظهر، 

های جذب متیلم آبـی در فواصـل زمـانی مـذکور، بـا      انجام شد  پیک

مرئی ثبت شد  از پیک جـذب  -سن  فرابنفشاستفاده از دستگاه طیف

 1برای محاسبه بازده تخریب، توسـط رابطـه    nm 665متیلم آبی در 

  ]96[ استفاده شد
 

 = بازده تخریب متیلم آبی
A0-A

A0
× 100  (1) 

 

به ترتیب مقدار جذب اولیه محلول متیلم آبی و  Aو  A0 بالادر رابطه 

 ند  هست tجذب محلول در زمان 

 
 هایابی نمونهمشخصهـ 4ـ2ـ2

 2ایكـس  پرتـو پـراش   سـن  فی ـطهـا، از  بعد از مشاهده نملكرد نمونـه 

(Philips-PW1730-XRD)  جهــت بررســی ســاختار و شناســایی فــاز

توسـط لامـپ    كـس یا پرتـو استفاده شـد و   شده سنتزهای بهینه نمونه

هـا  درجه بـه سـطح نمونـه    13تا  5از   θ2ی ایزوا( تحت CuKαمسی )

سنجی تبدیل فوریه شد  برای بررسی پیوندهای موجود نیز طیفتابانده 

قـرار   اسـتفاده  مـورد ( AVATAR-Thermo Niclet-IR-FT) 3قرمـز زیر

آلومینـات  کامپوزیـت   زسـاختار یربررسـی   منرـور بـه گرفت  همچنـیم  

و نحــوه توزیــ  اجــزا ســازنده از میكروســكوپ  گــرافماکســید منیزی /

( FEI Nova Nanosem 450-SEM-FE) 1الكترونی روبشی نشر میـدانی 

دفـ   -و میزان تخلخل از روش جـذب  مؤثراستفاده گردید  سطور ویژه 

 آمد  به دست( Microtracbel Belsorp Mini II-BET) 2نیتروژن

                                                                 
2- X-ray Diffraction Spectrometer 

3- Fourier-Transform Infrared Spectroscopy 
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 و بحثنتایج ـ 3

 کاتالیزوري نوريارزیابی عملکرد ـ 1ـ3

ژل -روش سـل  کلسـینه کـردن  تاثیر دماي مرحلـه   ـ1ـ1ـ3

آلومینات تحت تـابش  عملکرد اسپینل منیزیمخوداحتراقی بر 

 نور مرئی و در محیط تاریک
 کاتالیزور نـوری ، نملكرد کلسینه کردنتعییم بهتریم دمای  منروربه

کلسینه شده در دماهای مختلف مـورد   منیزی  آلومیناتهای اسپینل

حـذف   بـازده است  نمودارهای حاصل از محاسـبه   گرفته قرارارزیابی 

کلسینه شـده در دماهـای   های نمونهآبی تحت تابش نور لامپ متیلم

، 63، 23، 3ی هـا زمـان مدت( در Cº 133، 533، 633، 533مختلف )

 طـور کـه  همان  شده است دادهنشان  1در شكل  قهیدق 113، و 123

کلسـینه شـده در    منیـزی   آلومینـات شـود،  در ایم شكل مشاهده می

ــوری( بیشــتریم نملكــرد 500M) Cº 533دمــای  ــالیزوری ن را در  کات

در  کـه یطـور بـه دهـد  تخریب آلاینده متیلم آبی از خود نشـان مـی  

تخریـب   بازدهدارای  کاتالیزوردقیقه تابش نور مرئی،  113 زمانمدت

، فعالیـت  کلسـینه کـردن  درصد است  با افـزایش دمـای مرحلـه     61

با تابش نور مرئی بـه   یابد کاهش میمنیزی  آلومینات  کاتالیزور نوری

شود و در اسپینل الكترون از باند ظرفیت به باند هدایت برانگیخته می

ــی   ــد م ــت تولی ــار مثب ــا ب ــره ب ــت حف ــد ظرفی ــنش  بان ــا واک شــود  ب

های آب و اکسیژن به ترتیـب  با مولكول شده جادیاهای الكترون/حفره

هـای  شوند  رادیكالایجاد می دیسوپراکسهای هیدروکسید و رادیكال

آبی داشته و بانث توانایی زیادی در انجام واکنش با متیلم شده جادیا

 شوند  های آلی میی آلایندهسازیمعدن

 زدایی متـیلم بررسی تاثیر فرآیند جذب سطحی بر رنگ منروربه

ی بررس ـ مـورد در محیط تاریـک   ماده رنگزاآبی، میزان کاهش غلرت 

منیـزی   آلومینـات  هـای  جذب نمونه 2قرار گرفت  در ادامه در شكل 

 شـده  داده کلسینه شده در دماهای مختلف در محیط تاریـک نشـان  

( در 500M)بـرای نمونـه بهینـه     %93 بـازده  کسـب است  با توجه بـه  

توان اهمیت نقش فرآینـد  دقیقه در محیط تاریک می 113 زمانمدت

 را نتیجه گرفت  لیزور نوریکاتاجذب در کنار فرآیند 

                                                                 
1- Fied Emission Scanning Electron Microscopy 

2- Brunauer-Emmett-Teller 
 

  
، غلرت ppm 9در دماهای کلسینه مختلف تحت تابش نور لامپ غلرت آلاینده  شده سنتز  یزیمن ناتیآلومهای تخریب متیلم آبی اسپینل بازده :1شکل

  gl 395 ،6=pH-1کاتالیزور نوری 
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، غلرت  ppm9در دماهای کلسینه مختلف در محیط تاریک غلرت آلاینده  شده سنتز  یزی من آلومینات هایینلاسپآبی جذب متیلم بازده :2شکل 

  gl 395 ،6=pH-1کاتالیزور نوری 

 

و نوع روش سنتز  گرافناکسید بررسی تاثیر افزودن  ـ2ـ1ـ3

تحت تابش نور مرئی و در  منیزیم بر عملکرد اسپینل آلومینات

 محیط تاریک
موجــب کــاهش بازترکیــب جفــت     وجــود گــرافم در کامپوزیــت  

فعال،  هایمكانها، کاهش گاف انرژی کامپوزیت، افزایش الكترون/حفره

و افزایش سطح ویژه ماده شده و درنتیجـه بانـث    افزایش خواص جذب

لـذا بـا توجـه بـه       ]95، 91[شـود  آن می کاتالیزور نوریبهبود فعالیت 

دارای نملكـرد   ºC 533شـده در دمـای   کلسینه منیزی آلومینات اینكه 

هـا اسـت، در ادامـه کامپوزیـت     زدایی بهتری نسبت به سایر نمونـه رنگ

 خـوداحتراقی ژل -بـه سـه روش سـل    گـرافم اکسـید  / یزیمن ناتیآلوم

(5.0G500M-P1 ،)یاتوکس یتر لیپروپ نویآم-9 یتنیاستفاده از نامل س 

و  ســنتز شــده( 5.0G500M-P3) ( و هیــدروترمال5.0G500M-P2) تنیســ

 قـرار ی بررس ـ مـورد ی نور مرئ ـتحت تابش  هاآن کاتالیزور نوریفعالیت 

 است  گرفته

سـنتز  های کامپوزیت کاتالیزور نورینتای  حاصل از ارزیابی فعالیت 

 طـور هماناست   شده دادهنشان  9ی در شكل نور مرئتحت تابش  شده

دارای نملكرد  5.0G500M-P1است، کامپوزیت  مشاهده قابلکه در شكل 

درصـدی نـر     11مناسبی در تخریب آلاینده اسـت و سـبب افـزایش    

 هـای اکسـید  شـود  حوـور ورقـه   می  500Mآبی نسبت به تخریب متیلم

در کامپوزیت بانث ایجاد مسیر برای انتقال الكتـرون شـده و بـا     گرافم

مـان  از بازترکیـب    شـده  ختـه یبرانگتـر الكتـرون   انتقال هرچـه سـری   

های گرافنی به دلیل ایجاد شوند  از طرف دیگر ورقهها می/حفرهالكترون

را افـزایش   کاتـالیزور نـوری  سطح ویژه بیشتر، میزان جذب نور توسـط  

 کاتالیزوری نـوری های احتمال ایجاد الكترون/حفره بیترت میا بهداده و 

 63 زمـان  مـدت در  5.0G500M-P1آورند  کامپوزیـت  بیشتر را فراه  می

زمـان   گذشت باشود و دقیقه با سرنت زیادی سبب تخریب آلاینده می

 113ت یابـد و در مـد  آبی با شیب متیمی ادامه مـی نر  تخریب متیلم

 دهد درصد را از خود نشان می 54دقیقه حذف 

بهبـود بسـیار    500Mدر مقایسـه بـا    5.0G500M-P3برای کامپوزیـت  

بـه دلیـل    احتمالاشود که ایم امر می اندکی در تخریب آلاینده مشاهده

 1-2-9افتـد )توضـیحات بیشـتر در بخـش     افزایش فاز بلوری اتفاق می

فعالیت بسیار کمتـری   5.0G500M-P2شود(  همچنیم کامپوزیت ارائه می

تواند به نلـت کـاهش   از خود نشان داده که ایم امر می 500Mنسبت به 

بـه دلیـل اسـتفاده از نامـل      کاتـالیزور نـوری  فعال در سطح  هایمكان

 سیتنی باشد 

در  سـنتز شـده  هـای  کامپوزیـت زدایـی  رنـگ  بازدهنیز  9در شكل 

شـود نمونـه   مشاهده می گونههماناست   شده دادهن محیط تاریک نشا

دقیقه بـوده   113در مدت  % 95جذب  بازدهدارای  5.0G500M-P1بهینه 

به دلیل حوـور اکسـید گـرافم صـورت      500Mکه ایم افزایش نسبت به 

ــكل   ــت  شـ ــه اسـ ــان 9گرفتـ ــده نشـ ــازدهدهنـ ــه  بـ ــاییم نمونـ  پـ

5.0G500M-P2    دیگـر اسـت     در محیط تاریک نسـبت بـه دو کامپوزیـت

تواند زدایی نمونه سنتز شده توسط نامل سیتنی میکاهش میزان رنگ

اتفـاق افتـاده    APSفعال ماده نمونه توسـط   هایمكانبه دلیل پرشدن 
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 یتر لیپروپ نویآم-9 یتنیاستفاده از نامل س(، 5.0G500M-P1) خوداحتراقیژل -به سه روش سل  سنتز شدههای تخریب متیلم آبی کامپوزیت بازده :3شکل 

  gl 395 ،6=pH-1 کاتالیزور نوری، غلرت ppm 9غلرت آلاینده ، ( تحت تابش نور لامپ5.0G500M-P3( و هیدروترمال )5.0G500M-P2) تنیس یاتوکس

 

 

 یتر لیپروپ نویآم-9 یتنیاستفاده از نامل س(، 5.0G500M-P1) خوداحتراقیژل -به سه روش سل سنتز شدههای آبی کامپوزیتحذف متیلم بازده :4شکل 

  gl 395 ،6=pH-1 کاتالیزور نوری، غلرت ppm 9غلرت آلاینده  ( در محیط تاریک5.0G500M-P3( و هیدروترمال )5.0G500M-P2) تنیس یاتوکس
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زدایـی  بررسی تاثیر منبع تابش نور بر عملکرد رنگ ـ3ـ1ـ3
5.0G500M-P1 

بـه روش   سـنتز شـده   5.0G500M-P1با توجه به نملكرد مناسب نمونه 

نـور  زدایی ایم مـاده تحـت تـابش    ، فعالیت رنگخوداحتراقیژل -سل

تاثیر منب  تابش نور  5ی قرار گرفت  در شكل بررس موردنیز  دیخورش

بررسی شـده اسـت  نتـای      5.0G500M-P1بر نملكرد نمونه کامپوزیت 

تحت  5.0G500M-P1نمونه زدایی دهد که نملكرد رنگحاصل نشان می

کـه   طوریه یابد، بی افزایش میتوجه قابل طوربهتابش نور خورشید 

ــه تخریــب کامــل آلاینــده   دقیقــه  113در مــدت امكــان رســیدن ب

شـود  ایـم افـزایش در زمـان اولیـه تـابش بـا سـرنت         پذیر میامكان

 بـازده دقیقـه   63مثـال در زمـان    طـور بـه پـذیرد،  بیشتری انجام می

 %13شود که ایم میزان حدود درصد گزارش می 55زدایی بالای رنگ

ی لامپ در شرایط مشابه نور مرئزدایی تحت تابش رنگ بازدهبیشتر از 

 وت  با توجه به گستردگی طیف نور خورشید که طیف نـور مرئـی   اس

شود، با تابش نور خورشید امكان جـذب بیشـتر   را شامل می بنفشفرا

هـای بیشـتر فـراه     نور توسط فتوکاتالیسـت و تولیـد الكترون/حفـره   

  ]99، 94[شود می
 

 حذف آلاینده  بازدهآبی بر ـ تاثیر غلظت اولیه متیلن4ـ1ـ3

 کاتالیزوری نوریآبی بر نملكرد تاثیر غلرت اولیه متیلم برای بررسی

های مختلف حذف آلاینده در غلرت بازده، 5.0G500M-P1نمونه بهینه 

آبی تحت تابش نور لامپ مورد ارزیابی قرار گرفت  مطابق شكل متیلم

هـای دارای  آبی بـرای محلـول   متیلم کاتالیزوری نوریحذف  بازده 6

 زمـان مـدت در  %64و  55، 54ترتیب برابـر   به ppm4 و  6، 9غلرت 

زدایـی بـا افـزایش    شود  کـاهش میـزان رنـگ   می گزارشدقیقه  113

توان به ایم صورت توجیه نمود که با افـزایش  آبی را میغلرت متیلم

توسط  کاتالیزور نوریفعال  هایمكانغلرت آلاینده به دلیل پرشدن 

، امكـان جـذب مولكـول بیشـتر توسـط      ]93[ آبیهای متیلممولكول

های خصوص در زمانوجود ندارد، لذا میزان حذف آلاینده به کاتالیزور

یابد، به طوری کـه  توجهی کاهش میقابل طوربهدقیقه  123کمتر از 

، میزان حذف آلاینده با افـزایش غلرـت   زمانمدتبعد از گذشت ایم 

یابـد  بـا   کاهش می % 63به حدود  % 55از  ppm 4تا  9آبی از متیلم

کاتـالیزور  ها توسـط  افزایش زمان اقامت، به دلیل تولید الكترون/حفره

 کاتـالیزور فعال  هایمكانهای موجود در امكان تخریب مولكول نوری

آبـی بـر   زمان تاثیر غلرت اولیه متـیلم  گذشت باشود و لذا فراه  می

 یابد کاهش می کاتالیزور نوریزدایی نملكرد رنگ
 

 
تحت تابش نور لامپ  5.0G500M-P1 کاتالیزوری نوریتخریب  بازده :5شکل 

، ppm9غلرت آلاینده ، تاریک طیدر مححذف تعادلی  بازدهو نور خورشید و 

  gl 395 ،6=pH-1کاتالیزور نوری غلرت 

 

 
تحت  5.0G500M-P1 کاتالیزوری نوریاولیه بر نملكرد  اثر غلرت :6شکل 

  gl 395 ،6=pH-1 کاتالیزورغلرت  ،تابش نور لامپ
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 5.0G500M-P1یی زدارنگبر عملکرد  pHتاثیر میزان  ـ5ـ1ـ3
 نمونه بهینـه  کاتالیزوری نوریمحلول متیلم آبی بر نملكرد  pHتاثیر 

5.0G500M-P1   در سهpH      مختلف تحت تـابش نـور لامـپ در غلرـت

 بـازده  5( بررسی شـد  مطـابق شـكل    ppm9 اولیه ثابت متیلم آبی )

مقدار  pHیابد  با افزایش افزایش می pHتخریب متیلم آبی با افزایش 

)گونـه   OH محلول افزایش یافته و درنتیجه تولید رادیكـال   OH-یون 

 کاتالیزوری نـوری اکسیدکننده( بیشتر شده و سرنت واکنش تخریب 

بار منفـی سـطح    ،OH-  همچنیم با افزایش ]22، 91[یابد افزایش می

ــانوذرات ــات ن ــزی  آلومین ــه    منی ــه نقط ــدن ب ــک ش ــل نزدی ــه دلی ب

( افـزایش یافتـه و جـذب    pH~11=پتانسیل زتـا و 3) 1ایزوالكترولیک

آبـی بـا سـرنت بیشـتری انجـام      کاتیونی متیلم اده رنگزایمسطحی 

  ]14، 93، 92، 99[ شودمی

به اینكه از دیدگاه مهندسـی انجـام نملیـات تصـفیه در      با توجه

الـی   5کـاهش   وجود بابیشتری است، لذا  تریبرمحیط خنثی دارای 

-حذف در محیط خنثی نسبت به محیط بازی همچنان به بازده 13%

 شود در محیط خنثی توصیه می کاتالیزور نوریکارگیری 

 

 بر عملکرد کاهش آلاینده کاتالیزور نوريتاثیر غلظت  ـ6ـ1ـ3
 بـازده در سوسپانسـیون، بـر     5.0G500M-P1اثر غلرـت نمونـه بهینـه    

غلرـت مختلـف تحـت تـابش نـور لامـپ در        5آبی در تخریب متیلم

خنثی بررسی شد  نتـای  حاصـل    pHآبی و متیلم ppm9غلرت اولیه 

از  کاتالیزور نـوری است  با افزایش غلرت  شده دادهنشان  1در شكل 

پذیرد، اما حذف صورت نمی بازدهگیری در تفاوت چش  gl 2-1به  395

-قابل طور بهآبی ، تخریب متیلمgl 9-1و  9با افزایش غلرت به میزان 

 بازدهکه به ترتیب امكان رسیدن به  طوریه یابد بتوجهی افزایش می

شـود  بایـد   دقیقه فراه  مـی  123 ماندزمانبعد از  % 41و  43حدود 

از  آبی با شرایط یكسان و استفادهتوجه داشت که میزان حذف متیلم
1-gl 395  آبی حذف متیلم بازدهاست  افزایش  شده گزارش % 55برابر

فعال،  هایمكانتوان به افزایش را می کاتالیزور نوریبا افزایش میزان 

  ]22، 25، 91[ها مربـو  دانسـت   افزایش تولید میزان الكترون/حفره

بیشتر شـده و   2امكان آگلومراسیون کاتالیزورهرچند با افزایش میزان 

کـاهش   کاتالیزور نـوری به دلیل ازدحام ذرات، امكان نبور نور از بیم 

تـا   کاتـالیزور نـوری  شود که افزایش غلرت بینی مییابد  لذا پیشمی

آبی گردد  البته لازم بـه  حذف متیلم بازدهتواند بانث بهبود حدی می

های مـورد مطالعـه در پـژوهش حاضـر رونـد      ذکر است که در غلرت

                                                                 
1-Isoelecteric Point 

2-Agglomeration 

 

 

 

 

 

 

معكوس مشاهده نگردید، اما با توجه به دستیابی بـه تخریـب تقریبـا    

 کاتـالیزور نـوری  ( لزومی بر افزایش بیشـتر  %41کامل آلاینده )حدود 

 وجود نداشت 

 

 
نور  تحت تابش 5.0G500M-P1 کاتالیزوری نوریبر نملكرد  pHاثر  :7شکل 

  gl 395-1کاتالیزور نوری ، غلرت ppm 9لامپ  غلرت اولیه آلاینده 

 

 
 کاتالیزوری نوریبر نملكرد  کاتالیزور نوریاثر غلرت  :8شکل 

5.0G500M-P1 غلرت اولیه آلاینده   تحت تابش نور لامپppm 9 ،6=pH  
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 5.0G500M-1Pزدایی بررسی تاثیر دما بر عملکرد رنگ ـ7ـ1ـ3

نمونـه   کاتـالیزوری نـوری  برای بررسی تأثیر دمای محیط بر نملكرد 

 ppm 9غلرت اولیه آبی با  آزمایش حذف متیلم ،5.0G500M-1Pبهینه 

محیط خنثی و در زمـان   دردمای مختلف تحت تابش نور لامپ  5در 

مورد مطالعه گرفت  همانطور که نتای  نشان می دهـد بـا    دقیقه 113

تغییر چندانی در میـزان حـذف مـاده رنگـزا      ºC 95تا  5تغییر دما از 

افتد  ابتـدا  اندک نیز در دو مرحله اتفاق میشود  ایم تغییر ایجاد نمی

افـزایش   %5 حـذف حـدود   بـازده میزان  ºC 25تا  5 با افزایش دما از

 سـازی فعـال تواند به دلیل تامیم انرژی می بازدهیابد  ایم افزایش می

ها همراه که با جذب فتون کاتالیزور نوریی هاسامانهواکنش باشد  در 

ها نیاز بـه انـرژی گرمـایی اضـافی     بالای فتونهستند، به دلیل انرژی 

در دمـای   کاتـالیزور نـوری  هـای  انجام واکـنش  معمولاًوجود ندارد و 

 25  با افزایش دما از ]99، 95[پذیر است ، امكانºC 25محیط، حدود 

درصـد کـاهش نشـان     9حـدود   کاتالیزور نوریحذف  بازده ºC 95تا 

یـزان تبخیـر سـطحی آب    دهد  با افـزایش دمـا امكـان افـزایش م    می

افزایش یافته و ایم امر می تواند منجر به افزایش غلرت آلاینده شود  

توان گفت که تغییر دما در محدود گزارش شده تاثیر به طور کلی می

ندارد و تامیم انرژی اولیه واکـنش   کاتالیزور نوریچندانی بر نملكرد 

یـل توجـه بـه    پذیر است  یكی از دلابه راحتی در دمای محیط امكان

ها در مقیـاس  در حذف آلاینده کاتالیزوری نوریهای استفاده از روش

است کـه در ایـم    کاتالیزوری نوریصنعتی، همیم ویژگی فرآیندهای 

فرآیندها نیازی به تامیم انرژی حرارتی اضافی وجود نداشته و واکنش 

   ]96، 95[به راحتی در دمای محیط قابل انجام است 

تحت  5.0G500M-P1 کاتالیزوری نوریاثر دمای محیط بر نملكرد  :9شکل 

  کاتالیزور نوری، غلرت ppm 9 ،6=pHغلرت اولیه آلاینده   تابش نور لامپ
1-gl 395  

 P25و  5.0G500M-1Pزدایی نمونه مقایسه عملکرد رنگ ـ8ـ1ـ3
 تیتـانی  اکسـید  دی کاتالیزورهـای نـوری  با توجـه بـه اینكـه امـروزه     

در  شـده  اسـتفاده  کاتالیزورهایتریم متداول از جمله P25 خصوصبه

کاتـالیزور  مقایسـه نملكـرد    منرور بهفرآیندهای صنعتی هستند، لذا 

آبـی بـا   نـر  تخریـب متـیلم    ،P25با  5.0G500M-1P متیقارزان نوری

ی قـرار  بررس ـ مـورد تحت تابش نور مرئی  کاتالیزور نوریحوور هردو 

اســت   شــده دادهنشــان  13گرفــت  نتــای  ایــم مطالعــه در شــكل  

آبی برای کامپوزیـت  حذف متیلم بازدهشود که مشاهده می طورهمان

5.0G500M-1P  بازدهدرصد بیشتر از  93ی نور مرئدر طول مدت تابش 

نتوه بر اینكه بانث جداسازی  گرافم اکسیداست  حوور  P25حذف 

ــی    ــه م ــده، بلك ــارژها ش ــری  ش ــت   س ــب جف ــان  بازترکی ــد م توان

هــا، کــاهش گــاف انــرژی و درنتیجــه بهبــود فعالیــت الكترون/حفــره

ــوری ــالیزوری ن ــه کات ــانا نیم ــت شــود  رس ــرای کامپوزی ــیم ب  همچن

5.0G500M-1P  کاتالیزوری نـوری فرآیند جذب سطحی در کنار فرآیند 

حـذف   بـازده آبی دارد و بانـث افـزایش   در حذف متیلمی مؤثرنقش 

 شود می P25حذف  بازدهنمونه نسبت به 

 

 ـ مطالعات سینتیکی 9ـ1ـ3
های تشریح رفتار انتقال مولكول منرور بهسینتیكی حذف  هایرابطه

شـود   حاک  بر فرآیند استفاده مـی  سازوکارماده آلاینده و تعییم نوع 

هـای سـینتیكی خطـی درجـه اول و دوم کـه      در تحقیق حاضر مدل

متـداول   کاتـالیزوری نـوری  های بیشتر برای بررسی سینتیک واکنش

 ـمتـیلم   کاتالیزوری نوریبررسی فرآیند حذف  منروربههستند،   یآب

(ppm9 تحــت تــابش لامــپ و )دینــور خورشــ ( 500بــرای نمونــهM،) 
 

 
در مقایسه با  5.0G500M-1Pنمونه بهینه  کاتالیزوری نورینملكرد  :11شکل 

P25  غلرت آلاینده  -ینور مرئ تحت تابشppm 9  
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های   مدلاندقرارگرفته استفاده مورد( 5.0G500M-P1کامپوزیت بهینه )

نشـان   9و  2 هایرابطهترتیب با سینتیكی خطی درجه اول و دوم، به

  ]96[ شده است داده
 

(2) ln (
C

C0
)= -k1t 

 

(9) 1

C
-
1

C0
=k2t 

 

به ترتیـب ثابـت سـرنت سـینتیک درجـه       k2و  k1 های بالا،رابطهدر 

ــه دوم (mg-1)اول ــتفاده از   (mg1-mg 1-1) و درجـ ــا اسـ ــتند  بـ هسـ

تـوان  خطـو ، مـی   مبـد  و تعییم شیب و نـر  از   9و  2 هایرابطه

 قـرار ی بررس موردسینتیک و ثابت سرنت فرآیند حذف متیلم آبی را 

ــت همبســتگی ) 2 هــای جــدول  مطــابق دادهداد ( R2و مقایســه ثاب

در شرایط تابش  5.0G500M-P1و  500Mهای شود که نمونهمشخص می

نور لامپ از سـینتیک درجـه دوم پیـروی کـرده و تحـت تـابش نـور        

به افـزایش   با توجهکنند  درجه یک تبعیت می هایرابطهخورشید از 

نسبت  5.0G500M-P1کامپوزیت  کاتالیزوری نوریثابت سرنت واکنش 

، بهبود نملكرد دینور خورشتحت تابش لامپ و تابش  P25و  500Mبه 

 شود می دییتاآبی ایم ماده در حذف متیلم کاتالیزوری نوری
 

 سنتز شده کاتالیزورهاي نوريیابی ـ مشخصه2ـ3

 (XRDایکس ) پرتوـ تحلیل نتایج پراش 1ـ2ـ3

مربو  بـه   XRDجهت بررسی ساختار و شناسایی فاز موجود، الگوی 

 11شده در دماهای مختلـف، در شـكل   کلسینهمنیزی  های آلومینات

است  برای تحلیل و شناسایی نـوع بلورهـا و مقایسـه     شده دادهنشان 

ــاآن ــارت مرجــ    ه ــتاندارد، از ک ــه اس ــا نمون ــمارهJCPDSب ــه ش  ، ب

(6924-351-31-JCPDS)  اسـتفاده   منیزی  آلومیناتبرای اسپینل 

 منیـزی   آلومینـات ، نمونـه  XRD  بـا توجـه بـه الگوهـای     شده اسـت 

اسـت    شـده  لیتشـك  شـكل بی( از فاز 500M) Cº533شده در کلسینه

در  آلومینـات منیـزی   ای مربو  به سـاختار مكعبـی اسـپینل    هپیک

درجـه   66926و  54956، 99912، 96916، 91951، 14911 هـای زاویه

 1(، )2 2 3(، )1 1 1های میلـر ) افتد که به ترتیب با اندیساتفاق می

هـا در  شود  ایم پیکمی مشخص( 9 9 3( و )5 1 1(، )9 3 3(، )9 1

هـا  و ساختار بلـوری نمونـه   شده دهید 600Mو  800M ، 700M هاینمونه

های مربو  به کارت مرج  مربـو  بـه   شود  با مقایسه پیکمی دییتا

ــات ــزی  آلومین ــید ( وJCPDS-31-351-6924) منی ــزی  اکس  منی

(2969-355-31-JCPDS و ) ــید ــومینی اکس -33-339-3113) آل

JCPDS) بـا موفقیـت    آلومینـات منیـزی   توان فهمید که اسـپینل  می

و اکسـید آلـومینی  در    منیزی  است و هیچ اثری از اکسید سنتز شده

های در نمونه کلسینه کردنشود  با افزایش دمای فاز بلوری دیده نمی

ها افزایش داشته و درنتیجه مقدار بلـورینگی  کلسینه شده شدت پیک

  با توجه به نتای  حاصـل از نملكـرد   ]25[شود ها بیشتر میدر نمونه

شـده در   کلسـینه  منیـزی   هـای آلومینـات  اسـپینل  کاتالیزوری نوری

توان دریافت که بـا افـزایش   می XRDدماهای مختلف و نتای  الگوی 

را در  شكلبیکه افزایش فاز بلوری و کاهش فاز  کلسینه کردندمای 

 یابد آبی کاهش میحذف متیلم بازدهپی دارد، 

منیــزی   آلومینــات هــایکامپوزیــت XRDالگــوی  12در شــكل 

هـا  شناسایی فاز و بررسی سـاختار نمونـه   منروربه/اکسید گرافم نیز 

 اکسید گـرافم دهد که پیک مربو  به نتای  نشان میاست   شده ارائه

به دلیل مقدار ک   احتمالاشود  دیده نمی 5.0G500M-P1در کامپوزیت 

در اکسید گرافم در کامپوزیت امكـان مشـاهده پیـک وجـود نـدارد       

هـای  نیز برخی پیک  5.0G500M-2P و 5.0G500M-3Pساختار کامپوزیت 

شود  ها مشاهده میضعیف مربو  به ساختار مكعبی و برخی ناخالصی

 منیـزی   آلومیناتتشكیل و افزایش میزان بلورینگی  مؤکدایم نتیجه 

به اینكه  با توجهبا استفاده از روش سیتنی و روش هیدروترمال است  

یابـد،  کاهش مـی  ماده کاتالیزوری نوریبا افزایش بلورینگی، نملكرد 

بــه روش ســیتنی و  ســنتز شــدهشــود کــه نمونــه بینــی مــیپــیش

بـه روش   سنتز شـده تری نسبت به نمونه هیدروترمال نملكرد ضعیف

داشـته باشـد  بـا مراجعـه بـه نتـای  ارزیـابی         خـوداحتراقی ژل -سل

 دست بهایم سه نمونه کامپوزیت، نتیجه  کاتالیزوری نورینملكردی 

 د شومی دییتا آمده

 

 درجه اول و دوم تخریب متیلم آبی  ثابت سرنت و ثابت همبستگی برای سینتیک مقادیر :2جدول

کاتالیزور 

 نوري
 نوع تابش

غلظت اولیه آلاینده 

 (ppm) یآبمتیلن 

 سینتیک درجه دوم سینتیک درجه اول

𝐤𝟏 𝐑𝟐 𝐤𝟐 𝐑𝟐 

P25 3944 39339 9933 مرئی - - 

500M 3945 39339 3911 39336 9933 لامپ 

G500M-P1 3946 39335 3912 39331 9933 لامپ 

500M 3945 39313 3944 39313 9933 نور خورشید 

G500M-P1 3955 39312 3944 39323 9933 دینور خورش 
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  در دماهای کلسینه مختلف منیزی  آلومینات XRDالگوی  :11شکل 

 

 

 

 
استفاده از نامل (، 5.0G500M-P1) خوداحتراقیژل -به سه روش  سل سنتز شدههای کامپوزیتاکسید گرافم /منیزی   آلومیناتکامپوزیت  XRDالگوی  :12شکل 

 ( 5.0G500M-P3( و هیدروترمال )5.0G500M-P2) تنیس یاتوکس یتر لیپروپ نویآم-9 یتنیس
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 (FT-IR) قرمززیر سنجی تحلیل نتایج طیف ـ2ـ2ـ3

و همچنــیم  منیــزی  بـرای بررســی پیونـدهای موجــود در آلومینـات   

بـا سـه روش    سـنتز شـده   گـرافم  /اکسید یمنیز کامپوزیت آلومینات

 تا 933محدوده ( در IR-FT) قرمززیر ی سنجفیط آزمونمختلف، از 
1-cm 9333  منحنی  19است  شكل  شده استفادهIR-FT   مربو  بـه

 5.0G500M-3Pو  500M، 800M ،5.0G500M-1P ،5.0G500M-2Pهـای  نمونه

ها که در تمام طیف cm 9933-1 دهد  پیک پهم در حدودرا نشان می

های آب ( و یا مولكولO-Hشود، به پیوندهای هیدروکسیل )دیده می

، اشـاره  شـده  جـاد یاکه به نلت جذب رطوبت هوا بر روی سطح پودر 

 H-Cبـه پیونـدهای    cm 2433-1 تـا  2133ها در محـدوده  دارد  پیک

هـای در    پیک]91[شوند در سنتز، مربو  می استفاده موردمواد آلی 

هـای  و پیـک  O-Cنیز بـه پیونـدهای    cm 1133-1تا  1333محدوده 

هـای  شـوند  پیـک  های نیترات مربو  میبه گروه cm 1913-1 حدود

هـای کربوکسـیل و   به گـروه  cm 1533-1تا  1933مربو  به محدوده 

ــد ــای پیون ــو  مــی C=Oو  C=Cه ــا در اســپینل  ]94[ شــوندمرب ه

 cm 453-1 تـا  933فلـز در محـدوده    –های کششی اکسیژن فرکانس

 و 512 ،643 هـای اطـراف  محـدوده پیـک   میدر ا  شده است گزارش
1-cm 511 ترتیب بـه لـرزش پیونـدهای شـبكه    به( ایO-Mg  گـروه ،)

(6AlO( و )O-Al-Mg ارتبا  دارد )]800ها در نمونـه    ایم پیک]53M 

هــای و در نمونــه 500Mمشــخص هســتند ولــی در نمونــه  وضــوربــه

اسـت کـه    صیتشـخ  قابـل  cm 512-1 کامپوزیتی فقط پیـک حـدود  

  ]51[هـا اسـت   کاهش میـزان بلـورینگی در ایـم نمونـه     دهندهنشان

و افــزایش بلــورینگی،  کلســینه کــردنهمچنــیم بــا افــزایش دمــای 

 C-O ،C-Hهای نیترات و کربوکسیل، پیوند پیوندهای آلی نریر گروه

یابـد و  های آب با توجه به کاهش شدت پیک، کـاهش مـی  و مولكول

  ایـم نتیجـه   ]52[شود میتر پیوندهای مربو  به ساختار بلوری قوی

 ( مطابقت دارد  11)شكل  XRDبا نتای  حاصل از الگوهای 

ــف    ــای  طی ــه نت ــه ب ــا توج ــنجی ب ــت FT-IRس ــایکامپوزی  ه

5.0G500M-1P ،5.0G500M-2P 5.0 وG500M-3P، که شدت  گفت توانمی

ــد  پیــک ــرای پیون ــای موجــود ب ــوی   C=Oو  C=Cه ــه الگ نســبت ب

 جـه یدرنتو  کـرده  دای ـپافـزایش   500Mمربو  به  IR-FTسنجی طیف

گرافم تشـكیل  اکسید  صفحات نانوبر روی  منیزی  آلومینات نانوذرات

 است  شده لیتشكو کامپوزیت  پیوند داده

 

 ـگاندازهتحلیل نتایج حاصل از  ـ3ـ2ـ3 ي سـط  ویـ ه و   ری

 (BET) تخلخل

نمونـه و   میتـر مناسـب  ننـوان به 5.0G500M-1Pبا توجه به انتخاب نمونه 

بررسی تاثیر افزودن اکسـید گـرافم بـر افـزایش سـطح ویـژه        منروربه

 ، آزمـایش خـوداحتراقی ژل -به روش سـل  سنتز شده منیزی  آلومینات

BET  500برای دو نمونهM   5.0وG500M-1P      انجـام شـد و قطـر حفـرات

مذکور نیز با استفاده از ایـم روش محاسـبه گردیـد     کاتالیزورهای نوری

درصد اکسید گرافم  5دهد با افزودن (  نتای  حاصل نشان می9)جدول 

 افتـه ی شیافزاطور قابل توجهی میزان سطح ویژه به منیزی  آلومیناتبه 

شود  دلیل ایم امر را می توان به سط  ویژه بسـیار  و حدود دو برابر می

م مرتبط دانست به طوری که با افزودن مقدار کمـی از  زیاد اکسید گراف

یابد  با بیشتر به دو برابر افزایش می کاتالیزور نوریایم ماده، سطح ویژه 

شدن سطح، میزان جـذب نـور افـزایش یافتـه و امكـان تولیـد بیشـتر        

  با مراجعه به نتـای  ارزیـابی   ]59، 59[شود ها فراه  میالكترون/حفره

حـذف   بـازده  ،شـود نمونه مذکور مشاهده می کاتالیزوری نورینملكرد 

اسـت  ایـم    افتـه ی بهبود %11آبی با افزودن اکسید گرافم حدود  متیلم

 است  BETنتیجه حاصل از آزمایش  کننده دییتأبهبود 

 

 
ژل -به سه روش سل سنتز شدههای کامپوزیتگرافم اکسید /منیزی  کامپوزیت آلومیناتو  800Mو  500M منیزی  آلومینات نانوذرات IR-FTمنحنی  :13شکل 

  (5.0G500M-P3( و هیدروترمال )5.0G500M-P2) تنیس یاتوکسیتر لیپروپ نویآم-9 یتنیاستفاده از نامل س(، 5.0G500M-P1) خوداحتراقی
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 G500M-1P و  500Mهـای  ایزوترم جذب/دف  نیتروژن برای نمونـه 

بـرای   1است  بر اساس استاندارد آیوپاک شده دادهنشان  19در شكل 

بـا   IVهـای جـذب/دف  نیتـروژن از نـوع     منحنی ایزوترم دو نمونه هر

دهنـده وجـود   ایزوترم نشـان   ایم نوع ]55[ ندهست H1هیسترسیس 

سـنتز   کاتـالیزور نـوری  دهد که ای بوده و نشان میاستوانههای حفره

شده دارای تخلخل مزو است  لازم به ذکر است که وجود تخلخل مزو 

زدایی ذرات داشـته  توجهی بر نملكرد رنگتواند تاثیر مثبت و قابلمی

   ]56[باشد 

 

نشـر   -الکترونی روبشی ـ تحلیل نتایج میکروسکوپ 4ـ2ـ3

 (FE-SEMمیدانی )
ــه   ــه بهین ــرای بررســی ســاختار نمون ــدازه ذرات و 5.0G500M-P1ب ، ان

کمک گرفته شد  در شـكل   FE-SEM آزمون، از هاآنچگونگی توزی  

در   شـده اسـت   ارائههای مختلف نماییبا بزرگ FE-SEMتصاویر  15

 آلومینـات نـامنر  و متخلخـل کامپوزیـت     سـاختار كرویمشـكل   میا

/ اکسید گرافم که به دلیل واکنش احتراقـی و خـروج مقـدار    منیزی  

 شود آمده است، نشان داده می به وجودک   زمان مدتزیاد گاز در 

 
  5.0G500M-P1 و 500Mهای نمونهمساحت سطح ویژه و تخلخل  :4جدول 

 نمونه
مساحت 

 سط  وی ه
]1-g2[m  

حجم کل 

 حفرات
[1-g3cm] 

میانگین قطر 

 حفرات

[nm] 

GO 933-133 - 
53333-

13333 

500M 1924 3939 19959 

5.0G500M-1P 15965 3939 13929 

 

                                                                 
1- IUPAC 

 

 

  5.0G500M-1Pو )ب(  500Mمنحنی ایزوترم دف /جذب نیتروژن برای دو نمونه )الف(  :14شکل 

 

 
  5.0G500M-P1مربو  به نمونه  SEM-FE تصویر :15شکل 
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نیز بـرای مطالعـه    (1EDX) كسیا پرتو یپراش انرژ یسنجفیط

اسـت    شده استفاده 5.0G500M-P1ترکیبات شیمیایی نمونه و خلوص 

 C و Mg ،Al ،O ، کامپوزیت مـوردنرر دارای نناصـر  16مطابق شكل 

تقریبـی بـا نسـبت     صـورت بـه دهـد ایـم مـاده    کـه نشـان مـی    است

است  درصد اضافه کـربم   سنتز شدهخالص  صورتبهاستوکیومتری و 

به دلیل کامل کلسینه نشدن و باقی ماندن مقدار کمی ننصر  احتمالا

توزی  نناصـر آلـومینی ،    MAP آزمونهمچنیم  کربم در نمونه است 

گونـه  یكنواخـت و بـدون هـیچ    منیزی ، اکسیژن و کربم با پراکندگی

   ]55[دهد از نناصر را نشان می 2انباشتی

 

 شدهانجامهاي مقایسه نتایج حاصل با پ وهشـ 3ـ3
 آلومینـات توسـط کامپوزیـت    شـده  انجامدر ایم بخش نتای  تحقیق 

در ایـم   گرفته انجام( با مطالعات 5.0G500M-P1) گرافماکسید /منیزی 

اسـت    شـده  ارائـه  5و نتای  در جدول  قرارگرفتهزمینه مورد مقایسه 

آلومینـات منیـزی    استفاده از اسـپینل   نهیزم در گرفتهانجاممطالعات 

کاتـالیزوری  آلاینده آلی و بهبـود فعالیـت    کاتالیزور نوریبرای حذف 

ــوری ــا اســتفاده  ن ــایروشآن ب ــه ه ــردندوپ و تشــكیل ســاختار  ک

شود در مشاهده می 5توجه به جدول   با اندگرفتهانجام هتروجانكشم

کاتـالیزور نـوری   ، شتوسـط کیـوآن و همكـاران    گرفتـه انجـام مطالعه 

توسط روش هیدروترمال سـنتز شـده و بـه منرـور      آلومینات منیزی 

حذف متیلم آبی تحت تابش فرابنفش به کار رفته است نتای  حاصل 

رابـر  دقیقه تابش میزان حذف ب 293نشان می دهد که بعد از گذشت 

توسـط ژو و   شـده انجـام   در مطالعه ]29[به دست آمده است  1695%

در آلومینـات منیـزی    ذرات  کاتالیزور نـوری بهبود فعالیت  شهمكاران

آلومینـات منیـزی    متیلم آبی توسـط کامپوزیـت    ماده رنگزایحذف 

  نتـای  ایـم مطالعـه نشـان     ]51[است  گرفته قراری بررس مورد/نقره 

 1496 دقیقـه بـه میـزان    123فرابنفش در مـدت  تابش  تحت دهدمی

شود  به کارگیری نور فرابنفش فراه  می کاتالیزور نوریدرصد حذف 

از جمله موانعی است که مان   کاتالیزوری نوریدر فعال کردن فرآیند 

گسترش ایم فرآیندها در مقیاس صنعتی شده است و امـروزه تـتش   

محققیم در راستای جایگزیم کردن نور فرابنفش با نور مرئی لامپ و 

یا نور خورشید است  لذا با توجه به ایم که در هر دو تحقیق مذکور از 

 زورلیـت کاتـالی  نور فرابنفش استفاده شده و اطتنـات مربـو  بـه فعا   

تحت تابش نور مرئی در دسترس نیست، امكان مقایسه میزان حـذف  

دو کامپوزیت سنتز شده با محصـول تولیـد شـده در تحقیـق حاضـر      

 کاتـالیزور نـوری  نیز بهبود فعالیـت   شوجود ندارد  حقیقی و همكاران

با تشكیل ساختار هتروجانكشم ذرات   3I9O7/Bi4O2MgAlکامپوزیت 

 123درصد را در مـدت   4691حذف  بازدهقرار داده و  یبررس موردرا 

  نتـای  گـزارش   ]54[اند دقیقه تحت تابش نور لامپ را گزارش نموده

بـا اسـتفاده از    4O2MgAlشده نشان دهنده بهبود قابل توجه فعالیت 

3I9O7Bi        بــوده و نتــای  تقریبــا یكســانی بــا فعالیــت کامپوزیــت

/GO4O2MgAl دست آمده است  لازم بـه  ه تحت تابش نور خورشید ب

با  3I9O7/Bi4O2MgAl که روش سنتز به کار رفته در ساخت ذکر است

کـــامت متفـــاوت بـــوده و در زمـــان  GO4O2MgAl/روش ســـاخت 

شـود  یكـی از مزایـای تحقیـق حاضـر، سـنتز       تری انجام مـی طولانی

بسـیار   کاتالیزوری نوریدر مدت زمان کوتاه با خواص  کاتالیزور نوری

 ت  مناسب اس

                                                                 
1- Energy Dispersive X-ray Spectroscopy 

2- Acculmulation 

 
  مواد آلی کاتالیزوری نوریدر حذف آلومینات منیزی  استفاده از  نهیزم در گرفتهانجامنتای  حاصل از مطالعات : 5جدول 

 نانوذره/

 کامپوزیت
 روش سنتز

ماده 

 آلاینده

 غلظت آلاینده

(ppm) 

غلظت 

 کاتالیزور نوري

 )گرم بر لیتر(

 نوع تابش

زمان 

 تابش

 )دقیقه(

 میزان تخریب

 )درصد(
 مرجع

4O2MgAl 29[ 1695 293 فرابنفش 1933 13 یآب لمیمت دروترمالیه[ 

4O2Ag/MgAl 51[ 1496 123 فرابنفش 3953 23 متیلم آبی هیدروترمال[ 

3I9O7/Bi4O2MgAl 54[ 4691 123 دینورخورش 3953 13 متیلم آبی سولوترمال[ 

4O2MgAl 6193 113 ینور مرئ 3953 9 متیلم آبی خوداحتراقی 
ی کار پژوهش

 حاضر

/GO4O2MgAl 3953 9 متیلم آبی خوداحتراقی 
 ینور مرئ

113 
کار پژوهشی  5493

 4193 دینورخورش حاضر
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 5.0G500M-P1کامپوزیت  MAP)ب( و  EDX)الف( : 16شکل 

 

 گیرينتیجهـ 4
بـر   کلسـینه کـردن  بررسـی تـاثیر دمـای     منروربهدر تحقیق حاضر، 

و همچنیم بهبود  آلومینات منیزی  نانوذرات کاتالیزوری نورینملكرد 

ایم ذرات برای حذف آلاینده رنگی متـیلم   کاتالیزوری نورینملكرد 

ــپ، از    ــور خورشــید و لام ــابش ن ــی تحــت ت ــایروشآب ژل -ســل ه

، استفاده از نامـل سـیتنی و هیـدروترمال بـرای سـنتز      خوداحتراقی

است  دستاوردهای حاصـل از ایـم پـژوهش     شده استفادهمحصولات 

 شوند:زیر ختصه می صورتبه

 اسـپینل  در بلـوری  فـاز  میزان کردن کلسینه دمای افزایش با 

 نـوری  کاتـالیزور  حـذف  میزان و شده بیشتر منیزی  آلومینات

4O2MgAl یابد می کاهش 

 کـامپوزیتی  نوری کاتالیزور ساخت در گرافم اکسید از استفاده 

 بـه  را مناسـبی  بسـیار  نملكرد گرافم اکسید/منیزی  آلومینات

 و ذرات نشـد  کلوخـه  از ممانعت سطح، افزایش و دارد همراه

 بهبــود دلایـل  جملـه  از الكترون/حفـره  بازترکیـب  از ممانعـت 

   است  گرافنی صفحات توسط نمونه نوری کاتالیزور نملكرد

 هـای روش بـا  مقایسه در احتراقی ژل-سل روش از استفاده با 

 محصـول  تـوان مـی  سـیتنی،  نامـل  از استفاده و هیدروترمال

 شـكل بـی  فـاز  لیـد تو نمـود   تولید را بهتری نوری کاتالیزوری

 روش از اسـتفاده  بـودن  مناسب دلایل جمله از تواندمی بیشتر

 باشد  احتراقی

 را بهتـری  نتـای   لامـپ  بـا  سهیمقا در دیخورش نور از استفاده 

 خورشـید  نور توسط UV نور تابش میزان زیرا ،شودمی موجب

 حـذف  مشـابه  زمان در کهیطوربه است لامپ از بیشتر بسیار

 شود می فراه  کامل بایتقر

 نقـش  دهنـده نشـان  تاریـک  محیط در آبیمتیلم بالای جذب 

P1- حوـور  در آلاینـده  غلرـت  کاهش در جذب فرآیند مؤثر

5.0G500M  بـا  مقایسه در است P25،  5.0 کامپوزیـتG500M-P1 

 طرفـی  از و شـده  موجب را آلاینده از بیشتری سطحی جذب

 ایـم  بهتـر  ربسـیا  نملكـرد  موجـب  گرافنـی  هـای ورقه حوور

 بسـیار  قیمـت  بـه  توجه با است  شده P25 برابر در کامپوزیت

 آلومینـات  کامپوزیـت  از اسـتفاده  بـا  منیزی  آلومینات مناسب

 از اسـتفاده  یسـو بـه  گـامی  تـوان مـی  گرافم اکسید / منیزی 

برداشت  صنعتی مقیاس در نوری کاتالیزوری فرآیند
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