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با استفاده از روش الکتروفنتون نـاهگگن مـورد ملالعـه رـرار .رفـتن بـدين من ـور از         آبیرنگزاي كاتیونی متیلن ماده در اين پژوهش، حذف 

هاي الکترودهاي كربنی اصلاح شده با اكسید.رافن احیاشده، استفاده شدن اكسید .رافن ابتدا به روش هامر تولید شد و سپس توسط احیاكننده

كـه منجـر بـه تولیـد  رات فعـالی ماننـد راديکـا          3Fe+و  2Fe+هـاي  لیـد يـون  ن به من ور تو.رديدشیگیايی به اكسید .رافن احیاشده تبديل 

به عنوان الکترولیـت بـراي افـزايش جريـان درون      4SO2Naاستفاده شدن از  4O3Feشود، از نانو  رات مغناطیسی هیدروكسیل و آب اكسیژنه می

 آمپـر،، مدـدار نـانو رات مغنـاطیس    )میلی ، جريان محلو pHمانند محلو  استفاده شدن هگچنین عوامل تاثیر.ذار بر روي فرآيند الکتروفنتون 

(mg/l رنگزاماده ، و غل ت (mg/l آزمايشات رنگبري نشان داد كه الکترود اصلاح شده، رابلیت بـایيی  از ، مورد بررسی ررار .رفتن نتايج حاصل

 بـازده اسـیدي و   pHدر  % 11 بـازده رنگزا با ماده رادر به حذف كه  هاي اسیدي و رلیايی داردن به طوري pHرنگزاي كاتیونی در مواد در حذف 

، 4رنگزا، جريان و مددار نانو رات مغناطیس به ترتیـ   ماده ، غل ت pHدریده استن مددار بهینه براي  122رلیايی در مدت زمان  pHدر  % 18

12 mg/l ،2022  انتدا  الکترونـی   بای بردنبودن اصلاح الکترود كربنی در  آمیزدست آمدن هگچنین براي نشان دادن موفدت.رم به 2028آمپر و

 استفاده شدن   ايآزمون ولتامتري چرخهبین محلو  و الکترود از 
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In the present research, heterogeneous electro-fenton operation was employed to remove methylene blue (MB) as a cationic dye. 

To reach the purpose, we used a reduced graphene oxide (rGO) modified carbon electrode. At first, GO was synthesized using 

modified Hummer’s method, and then rGO nanoparticles were obtained by reducing GO using reducing agents such as 

hydrazine and ammonia. In order to produce Fe+2 and Fe+3, magnetite nanoparticles (Fe3O4) have been synthesized. Na2SO4 

salt was used as an electrolyte to enhance electrical current. And also, some effective parameters such as pH, electrical current, 

Fe3O4 value and pollutant concentration were studied. The dye removal results showed that the modified electrode has a high 

potential for cationic dye removal in acidic and alkaline pH so that it can remove MB 99 and 98% in acidic and alkaline pH, 

respectively. Optimum conditions for dye concentration, magnetic amount, current intensity and pH were 10 mg/L, 0.08 g, 0.06 

A and 3, respectively. Furthermore, cyclic voltammetry and dye removal tests were done. The two comparative tests were 

carried out in order to exhibit more electron transfer capability of the modified electrode than the bare electrode. J. Color Sci. 

Tech. 15(2021), 1-11©. Institute for Color Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
زيست را به خلـر  ترين مسائلی كه امروزه، سلامت محیطيکی از مهم

ن صـنعت  [1، 2]هاي زيرزمینی اسـت  انداخته است، آلود.ی منابع آب

ترين صنايعی اسـت كـه ندـش زيـادي در آلـوده      نساجی يکی از مهم

هـا،  ، سـل  فعـا   مـواد رنگـزا  كردن اين منابع از راه وارد كردن انواع 

رنگـرزي،  اسیدها و ديگر مـواد پركـاربرد، داردن فرآينـدهايی از ربیـل     

روزانه حجم بسیار  غیرهشو، سفیگري، تدلیر و ومرسريزاسیون، شست

مواد ن [4، 1]كند هاي آبی میهاي آلوده را وارد محیطزيادي از پساب

-522222اي دارنـد و سـاینه حـدود    رنگزا سـاختار بسـیار پیچیـده   

 282222شود كه حـدود  تن توسط كارخانجات تولید می 1222222

رنگزا تركیبات بسیار مواد ن به علاوه، [1]شود تن از آن وارد پساب می

تواننـد  پايدار و مداوم در برابر فرآيند تخريـ  هسـتندن بنـابراين مـی    

 دن ـزيست را به مخاطره بیندازها و آبزيان و دركل محیطزند.ی انسان

هـا و  دولـت هاي رنگی به منابع آبـی،  ن براي كاهش ورود پساب]2، 5[

 the international standards (ISO 14001, Octoberها مانند سازمان

 ن [8، 1]ي را وضع كردند ایرانهسختگ ینروان (1996

پیشـرفته، روش الکتروفنتـون بـه دلیـل      شيادر فرآيندهاي اكس

رنگزا، غیرسگی بـودن مـواد بـه كـار رفتـه، رابلیـت       مواد حذف موثر 

سازي كامل مواد آیينده در زمان كوتاه، شرايط واكنش ملايـم  معدنی

است  بسیاري از محددان را به خود جل  كردهو ساد.ی عگیات توجه 

OH(رآينــد، راديکــا  هیدروكســیل ن در ايــن ف[12، 11] 
بــا يــ   )

، و آب اكسیژنه، تولیـد  3Fe+و  2Fe+ي بین فلز )مانند زورفرآيند كاتالی

هاي فنتون رديگی آب اكسیژنه به صورت ن در روش[12، 14]شود می

و  2Fe+ شدن روش فنتون رديگی با واكنشدستی به محلو  اضافه می

OHو 3Fe+آب اكسیژنه براي تولید   ن در 2)واكـنش   شودشروع می،

 شـود دوبـاره تولیـد مـی    2Fe+بـا آب اكسـیژنه،    3Fe+ادامه با واكنش 

ــنش  ــرخلاف روش[11، 11]، 1)واك ــا ب ــديگی، در روش ن ام ــاي ر ه

بــه صــورت  2Oالکتروفنتــون، آب اكســیژنه بــا احیــا الکتروشــیگیايی 

توان .فت كـه  ،ن بنابراين می1)واكنش  شودپیوسته و درجا تولید می

مزيت ديگر الکترون فنتون، عدم نیـاز بـه نگهـداري مـواد خلرنـاكی      

ــد آب  ــیمانن ــم اكســیژنه م ــا الکتروشــیگیايی ه ــدن احی ــان و باش زم

د موجـ   ت ـو تشکیل مداوم آب اكسـیژنه در كا  2Fe+به  3Fe+ پیوسته

جلو.یري از تکرار اضافه كردن مواد به محلو  و افزايش میزان حذف 

 ن [12، 15]ها شده است آیينده
 

(1، 2 2 22O H e H O    
 

(2، 2 3 •
2 2Fe H O Fe OH HO

  
    

 

(4، 2 • 3Fe HO Fe OH     
 

(1، 3 2eFe Fe    

(1، 3 2 •
2 2Fe H O Fe H HOO      

 

مختلف هگگن و ناهگگن مورد استفاده رـرار  الکتروفنتون به دو روش 

.یردن روش فنتون هگگن با مشکلاتی از ربیل تشکیل لجن آهـن،  می

و هزينه اضافی براي جداسازي آهن در پايان فرآينـد،   pHمحدوديت 

هاي كم محلو  ن اما در روش فنتون ناهگگن از آهن[18]مواجه است 

توانـد جـايگزين مناسـبی بـراي     مانند نانو رات فرومغناطیس كه مـی 

هـاي اخیـر   ن در سـا  [11]شـود  فنتون نوع او  باشـد، اسـتفاده مـی   

اوانی، پايداري بای، به دلیل ارزان بودن، فر 4O3Feنانو رات مغناطیسی 

ــت زيســت  ــودن ماهی ــه   داراب ــای ب ــلحی ب ــاحت س ــاز.اري و مس س

ن بـه عـلاوه، ايـن    [22]اسـت   طور.سترده مورد استفاده رـرار .رفتـه  

نانو رات به راحتـی توسـط يـ  میـدان مغناطیسـی خـارجی، جـدا        

شـودن  رات  جـويی در ورـت و هزينـه مـی    شوند كه موج  صـرفه می

 spinelداراي ساختگان  نوعی اكسید آهن است كه 4O3(Fe(مگنتیت 

بــه طــور فــراوان در ســاختگان  3Fe+و  2Fe+هــاي باشــد و يــونمــی

 2Fe+ هـاي اكتاهدرا  آن ررار دارنـدن ايـن بـدين معناسـت كـه يـون      

اكسید شوند  ،در درون ساختار مگنتیت پذيرتوانند به طور بر.شتمی

و سپس كاهش يابندن از ايـن .ذشـته، فنتـون نـاهگگن در محـدوده      

OHمـوثر بـوده و  رات فعـا      pHوسیعی از    اكسـیزنه   توسـط آب

 ن [21]شوند محلو  تولید می pHمستدل از 

انتخاب جنس كاتد و آند ي  .ام مهـم در فرآينـد الکتروفنتـون    

اكسیژنه وابسـتگی زيـادي بـه ماهیـت      است، به دلیل اينکه تولید آب

هاي اخیر، به من ور افزايش میـزان رنگبـري در   الکترود داردن در سا 

فرآيندها الکتروشیگیايی از انـوع مختلفـی از الکتـرود ماننـد اسـتیل      

ضدزنگ، پلاتین، تركیبات تیتانیم، الگاس، سرامی  و كربن اسـتفاده  

ن الکترودهاي كربنی مانند كربن، .رافیت، كربن فعا ، [22]شده است 

رابلیــت زيــادي در تولیــد كارآمــد آب  BDDهــاي كربنــی و نانولولــه

اكسیژنه از راه احیا الکتروشیگیايی ملکو  اكسیژن )موجـود در هـوا،   

ن هگچنین  رات اكسـیدكننده بسـیار   [24، 21]اندادهدر كاتد نشان د

OHفعا   ن[21]، 2شوند )واكنش در آند تشکیل می 
 

(2، 2H O OH H e     
 

بنابراين جنس الکترود ندش مهگی را در تولید  رات اكسـیدكننده و  

فرآيند الکتروفنتون داردن الکترود كربنی بـه دلیـل ارزان بـودن،     بازده

ينـدهاي  آبای و رسانايی الکتريکی بـای بـه میـزان زيـادي در فر    بازده 

و  1الکتروشــیگیايی مــورد اســتفاده رــرار .رفتــه اســتن آرــاي ســودو

انـد كـه الکترودهـاي كربنـی در مدايسـه بـا       هگکارانش .زارش كرده

، استیل ضدزنگ و مس كاتد بهتري هستندن الکترودهاي نیکل، سرب

مستدیم و غیرمسـتدیم تركیبـات    شياتواند روي اكسنوع الکترود می

                                                                 
1- Sudoh 
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-ن براي افزايش رسانايی الکتريکی الکترودها مـی [22، 25]اثر بگذارد 

را با مواد مختلفی مانند پلیگر، نانو رات، اكسیدآهن و مواد  هاتوان آن

كربنی اصلاح نگودن اكسید.رافن احیاشـده بـه عنـوان يکـی از اع ـا      

اي بـه دلیـل خصوصـیات برجسـته     خانواده كربن، توجهات زيـادي را 

ماننــد مســاحت ســلحی بــای، رســانايی الکتريکــی خــوب، پايــداري 

-كنش الکترونی خوب در فصل مشترک الکتـرود شیگیايی بای و برهم

ها ، نانومواد، ابرخازنور، كاتالیزحسگر  هايی از ربیلمحلو ، در زمینه

 ن [28، 21]است به خود جل  كرده غیرهو 

اي بـه  با سـرعت فزاينـده   زوريالکتروكاتالی شيااكسامروزه روش 

هاي صنعتی به كـاربرده  من ور تخري  تركیبات آلی موجود در پساب

شودن طی چنین فرآيندي، تركیبات آلی به مواد معدنی ماننـد آب  می

 شياشـوندن اكس ـ و برخی تركیبات ديگر تبديل میكربن اكسید و دي

.یـردن  غیرمستدیم صورت می الکتروشیگیايی به دو صورت مستدیم و

مستدیم، تركیبات آلی به طور مستدیم بـا الکتـرود    شيادر روش اكس

شـودن در  دهند و ساختار آنها د.ر.ـون مـی  تباد  الکترونی انجام می

روش غیرمستدیم، تركیبات آلی از طريق واكنش با مواد اكسید كننده 

ايی ايجـاد  مانند راديکا  هیدروكسیل كه در طی فرآيند الکتروشـیگی 

تخريــ  تركیبــات در  ســازوكارن [42]شــوند شــود، تخريــ  مــیمــی

 به نگايش .ذاشته شده استن  8-1هايواكنش
 

(5، • •

2
RH HO R H O   

 

(8، • 3 2R Fe R Fe     
 

در پژوهش حاضر، نانو رات اكسید.رافن احیاشده به روش هـامر  

تولید شدن سپس بـا روش الکتروشـیگیايی بـر روي الکتـرود كربنـی      

ترسی  داده شدن در ادامه براي انجام فرآيند الکتروفنتـون، نـانو رات   

بر پايـه روش الکتروشـیگیايی در محلـو      4O3Feمغناطیسی ناهگگن 

هاي كربنی به د كربنی اصلاح شده با نانو لولهكار.یري الکتروآبی با به

عنوان كاتد و ي  الکترود آهن به عنـوان آنـد، تولیـد شـدن سـرانجام      

مـاده  كربنی اصلاح شده با اكسید.رافن احیاشده براي حذف  دالکترو

، به كاربرده شدن بـه عـلاوه، عوامـل تاثیر.ـذار بـر      آبیرنگزاي متیلن 

رنگـزا، غل ـت نـانو رات    مـاده  ل ت ، غpHفرآيند الکتروفنتون مانند 

4O3Fe  و جريان الکتريکی مورد بررسی ررار .رفتندن 

 

 ـ بخش تجربی2
 ـ مواد1ـ2

  ي سولفور یدشدن اس یهمورد استفاده از شركت سراج ته یتپودر .راف

و اتانـل از  ، اسـتن  %42 یدكلريدري ، اس ـ%12 ي فسـفر  ید، اس18%

پرمنگنات،  یمپتاس ،4SO2Naنگ   شده بودندن يداريخر مرک شركت

 لوباشیگی از شركت CTAB یونیو سل  فعا  كات یدروژنه یدپراكس

.رم  411081 یملکول نبا وز آبی یلنمت يرنگزاماده فراهم شده بودن 

 سـیبا  نـانومتر از شـركت   221 یشـینه بر مو  و طـو  مـوج جـذب ب   

هاي كربنی چند ديواره استفاده شـده در ايـن   نانو لوله شدن يداريخر

 22، طو  حدود %11درجه خلوص بایتر از از شركت نوترينو با  الهمد

 یدر تگـام ن تهیه .رديـد نانومتر  12الی  42میکرومتر و رلر خارجی 

 .شده و آب مدلر استفاده شد يونیزهها از آب ديشمراحل آزما

 

 سنتز اکسیدگرافن احیاشده ـ2ـ2
 4.رافن با روش اصلاح شده هامر سـنتز شـدن ابتـدا     یدنانو رات اكس

، و یتـر لیلـی م 422) یدسولفوري از اس یبه مخلوط یت.رم پودر .راف

 یم.ـرم پتاس ـ  18، اضـافه شـدن سـپس    یترلیلیم12) ي فسفر یداس

درجـه   12 يمحلـو  بـه دمـا    مـاي پرمنگنات به محلو  اضافه شدن د

ر مداوم هم زده شدن ش  به طو ي .راد رسانده شد و در طو  یسانت

 يـن اضـافه شـد و سـپس ا    ی به ترك یژنهآب اكس یترلیلیم 4سپس 

عبور داده شدن سر انجام  رات جامـد بـه    يلونینا یصاف ي محلو  از 

 سـت شستشـو داده شـدن  رات بـه د    يونیزهدست آمده دو بار با آب د

دسـتگاه  شـدن بـا    پخشنام دارد كه در صورت  یت.راف یدآمده اكس

يـدن در  آ یبه دست م ـ يا.رافن با رنگ رهوه یدمحلو  اكس فراصوت،

لیتـر آب ريختـه   میلـی 222.رم اكسید .رافن، درون میلی 222ادامه 

شد و توسط دستگاه فراصوت پخش شدن براي احیـا و تبـديل آن بـه    

میکرولیتـر   122میکرولیتر هیـدرازين و   122اكسید.رافن احیاشده، 

اكسید.رافن اضافه و ي  ش  هم زده شدن اي رنگ به ديسپرس رهوه

شود كه با صاف كـردن  در نهايت تبديل به ي  محلو  سیاه رنگ می

 ن[41]آيد آن،  رات اكسید.رافن احیاشده به دست می

 

سازی و اصلاح الکترود کربنـی بـا اکسـیدگرافن    آماده ـ3ـ2

 های کربنیاحیاشده و نانولوله
بـا كاغـذ    3mm 112×12×4 در ابتدا، سل  الکتـرود كربنـی بـا ابعـاد    

، %12هاي سود درون محلو دست شدن سپس در سنباده صاف و ي 

دریدـه بـه طـور جدا.انـه      1و استن، هر كدام به مدت نیتري   اسید

سازي شیگیايی سلوح انجام شودن سپس اكسید ور شد تا آمادهغوطه

در آب  1بــه  2.ـرافن احیاشــده و سـل  فعــا  كــاتیونی بـا نســبت    

 ESCORT) يهبا استفاده از منبع تغذ ی مرحله ترسديسپرس شدندن 

power supply, 3060 TD Dual Tracking, Taiwan يــان، و جر 

 22ولت به محلو  بـای بـه مـدت    15معاد   يبا اعگا  ولتاژ یممستد

كاتـد، بـا نـانو  رات     یتـی كـار الکتـرود .راف   يـن انجام شدن با ا یدهدر

دن ســل  یكشــ یــرونب ياصــلاح شــدن بــرا احیاشــده، .رافنیداكســ

درون محلـو    تـرود الکاز سل  الکترود اصلاح شده،  یاضاف يهافعا 

مویر، ررار داده شدن در انتها، الکترود اصـلاح شـده    2021كربنات )یب

بـراي   نيـد اتاق خشـ  .رد  يبا آب مدلر شستشو داده شد و در دما
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دریده، استفاده شـدهن   11ولت در  1501ولتاژ  CNTاصلاح الکترود با 

 شدن در ن ر .رفته 1به  2نسبت  CTABبه  CNTدر ضگن نسبت 

 

 4O3Feسنتز نانوذرات مغناطیسی  ـ4ـ2

 و بـه عنـوان كاتـد    متریلیم 182× 42× 1با ابعاد  یكربن يالکترودها

ينـد الکتروشـیگیايی سـنتز، مـورد     آالکترود آهن به عنوان آنـد در فر 

.یردن با استفاده از كاتد اصـلاح شـده و آنـد آهـن در     مصرف ررار می

در  21(V) تاژ ثابـت  يند الکتروشیگی با ولآمحیط آبی )آب مدلر، فر

 2محلو  به مـدت   ،يندآشودن پس از اتگام فرساعت انجام می 2مدت 

ساعت در معرض میدان مغناطیسی ررار .رفته تا جداسازي نانو رات 

 طور كامل صورت .یردنه تولید شده ب 4O3Feمغناطیس اكسید آهن 

شستشوي اين نانو  رات جهت خالص سازي طی چندين مرحلـه  

تـا   4شودن به اين صورت كه ابتدا با آب مدلر و آب ديونیزه انجام می

مرتبه با آب مدلـر شستشـو داده شـده و در مرحلـه بعـد پـس از        1

بـه مـدت    فراصوتشستشوي اولیه با آب ديونیزه، با استفاده از حگام 

ب ديـونیزه هـم زده شـده و بـه صـورت      دریده نانو  رات هگراه آ 22

آيندن پس از جداسازي اين  رات با استفاده از محلو  ديسپرس در می

مرتبه با آب ديونیزه شستشو داده شده و سـپس در آون بـا    1ربا آهن

 شودنخش  می C°122دماي 

 

 فرآیند رنگبری ـ5ـ2
اسـت، فرآينـد رنگبـري     نشـان داده شـده   1.ونه كه در شـکل  هگان

لیتـر كـه   میلی 122الکتروفنتون درون ي  ظرف شیشه اي به حجم 

 2021 و 4O3Fe، نـانو رات مغنـاطیس   آبـی رنگزاي متیلن ماده حاوي 

بـا   pHاسـتن تن ـیم    خاص، انجام شده pHبا  4SO2Naمو  از نگ  

تن ـیم   مـویر  201مـویر و سـود    201 ي سـولفور  یداس ـاستفاده از 

شدن از الکترود كربنی به عنوان آند و الکترود كربنی اصلاح شده با می

rGO  متـري از هـم ثابـت شـده     سانتی 4به عنوان كاتد كه در فاصله

بودند، استفاده شدن براي انجام فرآيند الکتروفنتـون، كاتـد و آنـد بـه     

منبع تغذيه متصل شدن هوادهی از طريق سنگ هـوادهی كـه در زيـر    

 آبـی متیلن  ماده رنگزاير داشت، صورت .رفتن از اي رراظرف شیشه

.رم بر لیتـر، از نـانو رات   میلی 12و  12، 42، 22، 12هاي در غل ت

4O3Fe  ــا مدــادير .ــرم، از مدــادير  201و  2028، 2022، 2021، 2022ب

هـاي  pHآمپـر در   2018و  2011، 201، 2022، 2022جريان الکتريکی 

 2استفاده شدن فرآيند رنگبري الکتروفنتون به مدت  11و  1، 5، 1، 4

ها با ررار .رفتن در میدان انجام شدن نانو رات موجود در نگونهساعت 

میـزان حـذف   ، شوند و سپسمغناطیسی به مدت نیم ساعت جدا می

.یري جذب نگونـه هـاي .رفتـه شـده در خـلا       رنگزا، با اندازهماده 

نانومتر، با استفاده  221جذب ) بیشینهري، در طو  موج فرآيند رنگب

، ساخت چـین، و رـرار دادن در   UNICO 2100)سنج طیفاز دستگاه 

 محاسبه شدن 1رابله 

0)%،= حذف رنگزا میزان ،1)

0

100tA A

A
  

 

ماده میزان جذب  𝐴𝑡رنگزا در زمان صفر، ماده جذب  𝐴0، 1رابله در 

باشـدن از سـوي ديگـر بـا اسـتفاده از      ، میtرنگزا بعد از .ذشت زمان 

مانـده در محلـو  نیـز    میدان مغناطیسی نانو  رات اكسید آهن بـاری 

 شوندنبراي استفاده مجدد به آسانی جدا می

 

 شناسایی هایآزمون ـ6ـ2

 نــانو رات ســنتز شــده و الکترودهــاي اصــلاح شــده، شناســیريخــت

 تصاويرمیکروسـکو  الکترونـی روبشـی .سـیل میـدانی     با استفاده از 

((FE-SEM) JSM-6700F, JEOL, Japan)     زيـر بررسـی شـدن طیـف 

ررمز تبديل فوريه نانو رات بـراي شناسـايی .ـروه هـاي عـاملی ، بـا       

 Thermo Nicolet Avatar 360 FTIRاســـتفاده از دســـتگاه )

Spectrometer1 ، در محدوده-cm 1222-122    اسـتفاده شـدن طیـف ،

، با EQuinox 3000ايکس نانو رات با استفاده از دستگاه ) پرتوپراش 

 آمپـر در محـدوده  میلـی  42كیلو ولت و جريان مولـد   12ولتاژ مولد 

با استفاده  4O3Feمغناطیسی نانو رات  ويژ.ی، بررسی شدن  112-12

شـركت مغنـاطیس كـوير    سـاخت   (VSM)سنج از دستگاه مغناطیس

 ، بررسی شدنرشد دانشگاه كاشانمركز 

 

 
 

 يند الکتروفنتوننآفر وارهطرح :1شکل 
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 نتایج و بحث ـ3
 نتایج شناساییـ 1ـ3

نانو رات اكسید.رافن، اكسـید.رافن احیاشـده و    FT-IR، طیف 2شکل 

)آ، پیـ  پهـن موجـود در    2دهدن در شکل را نشان می 4O3Feنانو رات 

كربوكسیلی  اسـتن  اسید  –OHمربوط به  cm 4222-2122-1 محدوده

به ترتی  مربـوط بـه    تواندمی 1544و  cm 1221-1 هاي جذبی درپی 

C=O  وC=C  1و  1484هــاي موجــود در كششــی باشــدن ســیگنا-cm 

كششـی اسـت    C-O–)اپوكسـی، و   C-O-Cبه ترتی  متعلق بـه   1284

هـاي مخـتص   اسـت، پیـ    rGO)ب، كه مربـوط بـه   2ن در شکل [42]

انـدن در شـکل   بسیار ضعیف يا حذف شـده  ،دارهاي عاملی اكسیژن.روه

 O-Feتوانـد بـه   مـی  cm 125-1، پی  تیـز در   4O3Fe)ج، ) نانو رات 4

نشانگر ارتعاشات  cm 111-1نسبت داده شودن هگچنین پی  موجود در 

هاي اكتاهدرا  و تتراهدرا  در ساختار نانو رات مغناطیس است كاتیون

 ن[44]

اكسـید.رافن   (XRD)ايکـس   پرتـو ، طیف پـراش  4شکل شگاره 

دهـدن در  نانو رات مغنـاطیس را نشـان مـی   شده، اكسید.رافن و  احیا

، 4101، 4201 هايی درطیف مربوط به نانو رات مغناطیس، وجود پی 

 ،، 4 1 1،، )2 2 2هـاي ) ترتی  متعلـق بـه طـرح   كه به 1201و  1401

كنـدن  باشند، تشکیل اين نانو رات را ثابت مـی ، می1 2 2، و )1 2 2)

یـ  موجـود در   ، پمشـخص اسـت  ، GO)4.ونـه كـه در شـکل    هگان

2 11.7    ــرح ــه ط ــوط ب ــوريمرب ــت 2 2 2) بل ن [41، 41]، اس

درجه تايید كننده  2201، پی  موجود در rGO) 4هگچنین در شکل 

 ن [42]ساختار اكسید.رافن احیاشده است 

 

 
 ررمز نانو راتن زيرطیف  :2شکل 

 

 
 نانو راتن (XRD)ايکس  پرتوطیف پراش  :3شکل 
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.ـرافن احیاشـده و    .رافن، اكسید نانو رات اكسید شناسیريخت

 شـده  نشـان داده  1نانو رات مغناطیس در تصـاوير الکترونـی شـکل    

كـه سـنتز ايـن نـانو رات     دهـد  استن تصـاوير بـه خـوبی نشـان مـی     

دهد كه )ج، و )د، نشان می1آمیز بوه استن هگچنین تصاوير موفدیت

بــه خــوبی روي الکتـرود كربنــی ترســی  داده   rGOو  GOنـانو رات  

نگـايی مختلـف در   اندن ضگنا تصاوير نانو رات مغناطیس با بزرگشده

 استن  )ه، و )و، نشان داده شده 1شکل 

سـنج  توسـط دسـتگاه مغنـاطیس    4O3Fe و راتنخواص مغناطیسی نا

، ارتبـاط بـین میـدان مغناطیسـی     1مورد بررسی ررار .رفتن شـکل  

دهـدن افـزايش   و میزان مغناطیس شدن را نشان مـی  (H)اعگا  شده 

شديدي در شی  منحنی مغناطیس با افزايش میـدان مغناطیسـی از   

شودن به خوبی مشخص است كـه در  ، مشاهده می(Oe) 8222صفر تا 

ــه  ــدن ر     (emu/g) 51و  (Oe)8222ندل ــاطیس ش ــباع در مغن اش

حلده هیسترزيس است كه )ب، مربوط به  1ن شکل [45، 48]دهد می

مانـده و وادارنـد.ی بـه مـا     مدادير مغناطیس بـاری  اطلاعاتی در مورد

هسـتندن   emu/g 121و  Oe 11دهد كه بـه ترتیـ  داراي مدـادير   می

بیانگر اين ملل  است كه نانو رات مغناطیس داراي خـواص   1شکل 

 فرومغناطیس هستندن 

 

 
)د، الکترود كربنی  ،)ج، الکترود كربنی اصلاح نشده ،)ب، نانو رات اكسید.رافن احیاشده ،، نانو رات اكسید.رافنالفالکترونی: ) میکروسکو  تصاوير :4شکل 

 )ه، و )و، نانو رات مغناطیسن ،rGOاصلاح شده با 

 



 7  ... رنگزاي كاتیوني با استفاده ازنانوذرات مغناطیس و الكترودهاي كربني اصلاح شده باماده حذف 

5-55، (5011) 51/ علوم و فناوري رنگعلمي نشريه  

 
 و )ب، حلده هیسترزيس نانو رات مغناطیسن VSM، الف)نگودار : 5شکل 

 

 بررسی عوامل تاثیرگذار در فرآیند الکتروفنتون ـ2ـ3

 pHاثر ـ 1ـ2ـ3

 شياتاثیر بسیار زيـادي بـر فرآينـدهاي اكس ـ    pHثابت شده است كه 

در  هـا پیشرفته به ويژه الکتروشیگیايی داردن در اين رسگت، آزمـايش 

انجــام شــدن برمبنــاي مشــاهدات، بیشــترين میــزان  4-11محــدوده 

هاي بایتر از pHدست آمدن در ، بهpH (11%=4در  آبیرنگبري متیلن 

يابــدن چــون میــزان تولیــد راديکــا  رنگبــري كــاهش مــی بــازده ،4

هش نر  كاتالیزشدن آب اكسیژنه است، هیدروكسیل كه در نتیجه كا

میـزان تولیـد    4هـاي بـایتر از   pHن به علاوه، در [41]يابد كاهش می

ــامحلو  يــون هــاي كــاهش يافتــه و بــه جــاي آن يــون 3Fe+هــاي ن

د كـه  نشـو تولیـد مـی   ،كه فعالیـت كگتـري دارنـد    3Fe+هیدروكسید 

نشـان   5يابدن نتـايج شـکل   كاهش می 2Fe+هاي درنتیجه غل ت يون

و  2O، آب اكسیژنه ناپايدار است و به 4هاي بایي  pHدهد كه در می

O2H  شـود، بنـابراين رابلیـت اكسـیدكنند.ی آن كـاهش      تبديل مـی

بـه   4هاي كگتر از pHدر  نشان دادند كه هاپژوهشيابدن برخی از می

يابـدن  كاهش مـی  2Fe+اكسیژنه، بازتولید يون با آب 3Fe+دلیل واكنش 

اكسیژنه بـا بـه دسـت آوردن يـ  پروتـون بـه       هاي پايین، آبpHدر 
2+O3H  ــرون ــ  الکت ــه ي ــی  ك ــديل م ــت، تب ــذير اس ــود پ  ن [12]ش

يابد و منجـر  بسیار كاهش می 2Fe+و  2O2Hكنش درنتیجه، نر  برهم

شــودن از طــرف ديگــر بــه كــاهش تولیــد راديکــا  هیدروكســیل مــی

 1هاي رلیايی )pHشود در )الف، مشاهده می2.ونه كه در شکل هگان

رنگبري در فرآيند الکتروفنتون مواجه هسـتیم   بازده، با افزايش 11و 

باشدن ريگـو و هگکـارانش نیـز در    می 4O3Feكه به دلیل ساختار ويژه 

رنگزا به روش الکتروفنتون، اشاره كردنـد كـه بـا    ماده بررسی تخري  

يکـا  هیدروكســیل كــاهش  ، رــدرت اكســیدكنند.ی رادpHافـزايش  

 ن[11]يابد می
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 اثر جریان الکتریکی ـ2ـ2ـ3
ترين عواملی است كه بـر میـزان تولیـد    جريان الکتريکی يکی از مهم

.ـذاردن بـر اثـر جريـان     راديکا  هیدروكسـیل در محلـو  تـاثیر مـی    

ــو   ــی ملک  ــالکتريک ــاي اكس ــا  ژن یه ــا و راديک ــد احی ــاي دركات ه

شوندن هرچه جريـان الکتريکـی بیشـتر باشـد،     هیدروكسیل تولید می

هاي منجر به تولید راديکا  هیدروكسیل بیشتر و هگچنین تولید يون
+2Fe  3+وFe  ن [12]شـود  رنگبري بیشـتر مـی   بازدهبیشتر و در نتیجه

میزان تـاثیر جريـان الکتريکـی در ايـن تحدیـق، از      به براي پی بردن 

آمپر استفاده شد كه نتايج آن در شـکل   2022-2022 محدوده جريان

ش شود با افزاياستن هگانگونه كه مشاهده می نشان داده شده ،ب) 2

توان اينگونـه  يابدن میجريان الکتريکی، میزان رنگبري نیز افزايش می

تولیدشـده و   2O2Hتوجیه كرد كه با افزايش جريان الکتريکی، مدـدار  

شـود  در نتیجه مددار اكسیدكننده راديکا  هیدروكسـیل بیشـتر مـی   

ــاي )واكــنش ــه2و  1ه ــايج ب ــگ و  ،ن نت ــه ژان ــده در ملالع دســت آم

رنگزاي اسیدي نشان داد كه بـا  ماده هگکارانش براي رنگبري محلو  

، 2O2Hو  2Fe+هـاي  افزايش جريان الکتريکی، به دلیـل افـزايش يـون   

 ن[14]يابد درصد رنگبري نیز افزايش می

 

 رنگزاماده اثر غلظت ـ 3ـ2ـ3

.یري میزان هاي مختلف براي اندازهبا غل ت آبیرنگزاي متیلن ماده 

دهد نشان می ،ج) 2شگاره  نتايج كار.رفته شدنالکتروفنتون، به  بازده

استن بـا   رنگزا، درصد رنگبري كاهش يافتهماده كه با افزايش غل ت 

، درصــد رنگبــري از mg/l 12 بــه 12رنگــزا از مــاده افــزايش غل ــت 

رنگـزا،  مـاده  استن با افـزايش غل ـت    كاهش يافته 11054به  11051

هـا  كه ساير عوامل تاثیر.ذار ثابت باشند، مددار اكسیدكننده هنگامی

هـاي  هـا بـه ملکـو    ماندن به عبارت ديگر نسبت اكسیدكنندهیثابت م

هـاي  باشدن بنابراين، اين میزان راديکـا  رنگزا درحا  كاهش میماده 

ماده هاي بایتر هیدروكسیل رادر نخواهند بود كه به راحتی در غل ت

 ، فرآيند تخري  را انجام دهندن زارنگ

 

 4O3(Fe(اثر نانوذرات مغناطیس ـ 4ـ2ـ3

، زورافزودن نانو رات مغناطیس به محلو  رنگبري به عنـوان كتـالی  با 

شودن براي بررسی اثر نـانو رات مغنـاطیس، از   عگلیات فنتون آغاز می

استفاده شـدن   pH=4.رم در  201و  2028، 2022، 2021، 2022مدادير 

توان .فت كه افزايش نانو رات مغنـاطیس  می ،د) 2با توجه به شکل 

اسـتن ايـن افـزايش تـا يـ  مدـدار        رنگبري شده بازدهباعث افزايش 

مشخصی ادامه دارد ولی از يـ  غل ـت مشـخص بـه بعـد، افـزايش       

رنگبـري   بازدهشودن افزايش رنگبري مشاهده نگی بازدهمحسوسی در 

باشدن مددار  4O3Feدر اثر افزايش  2Fe+تواند به دلیل افزايش يون می

آمـده  بـه دسـت   2028نگـودار  بهینه براي نانو رات مغناطیس در اين 

 201بـوده اسـت و در مدـدار     % 18051 است كه درآن درصد رنگبري

 شودنافزايش معناداري در رنگبري مشاهده نگی
 

 
 بازده رنگبري متیلن آبینبر  4O3Feرنگزا و )د، نانو رات مغناطیس ماده ، )ب،جريان الکتريکی، )ج، غل ت pH،الفتاثیر: ) :6شکل 
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توانـد بـه علـت تجگـع نـانو رات      مـی  راين عدم افـزايش معنـادا  

توان .فـت كـه در   علاوه، میمغناطیس درون محو  رنگبري باشدن به

هاي هیدروكسـیل  و راديکا  2Fe+هاي بایتر از اين غل ت بهینه، يون

مـاده  به مددار زيادي در واكنش با  2Fe+كنش دارند و با يکديگر برهم

براي  2212نش در سا  ن وانگ و هگکارا[11]رنگزا مصرف شده است 

بـود،   4O3Feكلروفنو  از كامپوزيتی كـه شـامل نـانو رات    -1تخري  

، g/l 2استفاده كردندن در اين تحدیق با افـزايش غل ـت نـانو رات تـا     

میزان  ،g/l 2هاي بایتر از میزان رنگبري افزايش يافتن ولی در غل ت

رات بیـان  رنگبري كاهش يافتن يکی از دیيل اين كاهش، تجگع نانو 

هاي فعا  شد، چون موج  كاهش مساحت سلحی و در نتیجه مکان

 شودناين نانو رات می

 

 تاثیر اصلاح الکترودـ 3ـ3

رنگبـري، میـزان    بـازده براي پی بردن به اثـر اصـلاح الکتـرود بـر روي     

رنگبري توسط الکترود كربنی اصلاح نشده و الکتـرود اصـلاح شـده بـا     

.ـرم   2028اكسید.رافن احیاشده با هم مدايسه شدن آزمايش رنگبري با 

4O3Fe ،2021   4مــویر نگــSO2Na رنگــزايمــاده ، غل ــت lmg/ 42 ،

4=pH  دریده انجام .رفـتن نتـايج بـه دسـت آمـده در       122و در مدت

نشان داد كه اصلاح الکترود كربنی بـا اكسـید.رافن احیاشـده،     5شکل 

رنگبري شده استن از طرفی بـراي   بازدهدرصدي در  21موج  افزايش 

  1آزمون ولتامتري چرخشـی مدايسه میزان انتدا  الکترونی الکترودها از 

اسـید  استفاده شدن اين آزمايش درون ي  محو  بافر شامل سـیترات و  

ــا   ــدروكلري  ب ــدوده pH=4هی ــکن  208 -202 در مح ــر  اس ــا ن  + و ب

mV/s 12 مشـخص اسـت، پیـ      8.ونه كه در شـکل  انجام شدن هگان

احیا مربوط به الکترود اصلاح شده افزايش بسیار زيادي پـس  -اكسايش

دهدن مساحت داخل حلده مربوط به الکتـرود اصـلاح   از اصلاح نشان می

ح نشـده اسـتن ايـن    شده چندين برابر مساحت مربوط به الکترود اصلا

، میـزان  rGOها ثابت كرد كه در اثر اصلاح الکتـرود كربنـی بـا    آزمايش

انتدا  الکترونی بین الکترود و محلو  رنگبري افـزايش يافتـه و موجـ     

 ن[11، 12]رنگزا شده است  ماده افزايش میزان تخري 

                                                                 
1- Cyclic voltammetry 

 

 
 كربنی اصلاح نشده و اصلاح شدهن دمدايسه درصد رنگبري بین الکترو :7شکل 

 

 
 الکترود اصلاح نشده و الکترود اصلاح شده با اكسید.رافن اصلاح شدهن ولتامتري چرخشی نگودار :8شکل 
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 گیرینتیجه ـ4
فرآيند رنگبـري بـه روش الکتروفنتـون، توسـط      بازدهدر اين تحدیق، 

اصلاح الکتـرود كربنـی بـه روش الکتروشـیگیايی افـزايش داده شـدن       

نانو رات اكسید.رافن احیاشـده از روش هـامر تهیـه شـدن نـانو رات      

مغناطیس كه به عنوان كاتالیست واكـنش فنتـون نـاهگگن اسـتفاده     

ن در ادامه عوامل شد، به روش الکتروشیگیايی در محیط آبی تولید شد

 مـاده  ، غل ـت pHمانند  آبیتاثیر .ذار بر روي فرآيند رنگبري متیلن 

رنگزا، مددار نانو رات مغناطیس و مددار جريان الکتريکی بررسی شدن 

سپس براي بررسی تاثیر اصلاح الکترود، آزمون مدايسه رنگبري بـین  

ن داد الکترود اصلاح نشده و الکترود اصلاح شده انجام شـد كـه نشـا   

رنگبري را افـزايش داده اسـتن بیشـترين     بازده % 21 اصلاح الکترود،

ــري   ــزان رنگب ــرايط  % 11014می ــزاي  pH=4در ش ــت رنگ  12، غل 

به دسـت   2028آمپر و غل ت نانو رات  2022.رم برلیتر، جريان میلی

آمدن در انتها بـراي اثبـات افـزايش انتدـا  الکترونـی بـین محلـو  و        

استفاده شدن ايـن   ولتامتري چرخشی الکترود اصلاح شده، از آزمايش

آزمايش نشان داد كـه اصـلاح الکتـرود بـا نـانو رات اكسـید .ـرافن        

 احیاشده تاثیر زيادي در افزايش رسانايی الکترود داردن

 تشکر و قدردانی
 بـه  تشـکر  و تددير اشمالی حگايت جهت امیركبیرصنعتی  دانشگاه از
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