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در حضور نـور   71 آبي مستقيم با استفاده روش سل ژل سنتز گرديد و حذف آلايندهC-TiO2@Fe3O4 نانوكامپوزيت مغناطيسي  تحقيقدر اين 

اكسـيد تيتـانيم دوپ شـده بـا كـربن       دي مرئي مورد بررسي قرار گرفت. اين نانو كامپوزيت، شامل هسته نانوذرات مغناطيسي مگنتيت و پوسته

ها نشـان داد كـه    مشخص شد. بررسي HRTEMو   XRD،SEMهاي  روشها توسط  نانوكامپوزيت بلوريسطح، ساختار و فاز  شناسي ريختاست. 

 كاتاليسـت ، دي اكسيد تيتانيم ساختار آناتاز دارد. مطالعه فعاليـت   C-TiO2ساختار سه بعدي اسپينل معكوس داشته و در پوسته Fe3O4هسته 

دارد. اثـر  TiO2 در مقايسه بـا نـانوذرات خـالص     71 يمآبي مستقتوانايي تخريب بالايي براي  C-TiO2@Fe3O4ي نشان داد كه نانوكامپوزيت نور

% 85ي پس از سه بار استفاده مجدد نور كاتاليستنيز مورد ارزيابي قرار گرفت. فعاليت  غيره، غلظت اوليه رنگ و كاتاليستمانند مقدار  يعوامل

  باقي ماند.
 

  .زيت، كربناكسيد، نانوكامپو دي تيتانيم ،Fe3O4، 71 آبي مستقيم :ي كليديها  واژه
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In this research, C-TiO2@Fe3O4 magnetic nanocomposite was prepared via a sol-gel method and the removal of Direct Blue 71 

pollution in precence of visible light has been investigated. In this nanocomposite core is magnetic nanoparticles of magnetite 

and shell is the carbon-doped TiO2. The surface morphology, structure, and crystalline phase of the nanocomposites were 

characterized using XRD, SEM and HRTEM techniques. Studies showed that the Fe3O4 core has inverse cubic spinel structure 

and in shell C-TiO2, Titanium dioxide has the anatase structure. Photocatalytic activity studies showed that as-prepared 

nanocomposites had high photodegradating behavior (95%) to Direct Blue 71 compared to the pure TiO2 nanoparticles. The 

effect of process parameters such as, catalyst loading, and initial concentration of Direct Blue 71 on the extent of degradation 

was investigated. The photocatalytic activity remained 85% after three reusing. J. Color Sci. Tech. 8(2015), 339-346©. Institute 

for Color Science and Technology. 
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  ـ مقدمه1
 هاي دسته شامل و هزار تن هفت حدود جهان در رنگزا مواد ساليانه توليد

 كه است. هنگامي شيميايي ساختار و لحاظ كاربردي از رنگزا مواد مختلف

از  مقداري شوند، مي استفاده نساجي كالاي كردن براي رنگ رنگزا مواد اين

 زيست محيط آلودگي باعث و ماند مي باقي رنگرزي هاي حمام پساب در آنها

شود. اين مواد ممكن است با كاهش نفوذ نور بـر روي فعاليـت نـوري     مي

گياهان آبزي، ايجاد اولتريفيكاسيون، افزايش مواد معلـق و كـدورت آبهـا    

 هـاي  پسـاب  از آلاينـده  حـذف مـواد   زمينـه  در تـأثير بگذارنـد. مطالعـه   

 مواد از اي هگسترد طيف وجود و دليل پيچيدگي به نساجي، هاي كارخانه

 بـراي  مختلفـي  هـاي  روش .است مشكل ها شوينده و مواد افزودني رنگزا،

 در فقـط  آنهـا  از بسـياري  كـه  شده ارائه از پساب آلي رنگزاي مواد حذف

 مقيـاس  آنهـا در  عملي كردن و هستند انجام شدني مقياس آزمايشگاهي

 پذير نامكا فني متعدد ا مشكلاتي صرفه نبودن به مقرون دليل به صنعتي

 روش مختلف سه رنگزا، مواد حاوي هاي پساب تصفيه براي]. 1- 3[نيست 

 (اكسايش، شيميايي صاف كردن)، و معكوس اسمز جاذب، فيزيكي (مواد

دارد.  بي هوازي) وجـود  و هوازي (عمليات وني) و زيستيي تبادل و كاهش

ها، انتقال رنگ از فـازي بـه فـاز ديگـر بـه سـختي صـورت         در اين روش

هاي ثانويه نيازمند  دليل توليد آلايندهه ها ب ذيرد، همچنين اين روشپ مي

 تصـفيه  هـاي پركـاربرد   روش جملـه  از .]4 [باشـد  تصفيه بعدي نيـز مـي  

 هـاي اكسـايش   روش در .اسـت  پيشـرفته  اكسـايش  ينـد آفر شـيميايي، 

 به طـور  مؤثر و بسيار شكل به هيدروكسيل فعال بسيار راديكال پيشرفته،

 بـين  را از آنهـا  و كنـد  مي حمله شدنياكسيد هاي آلودگي به غيرگزينشي

 هيدروكسيل فعال بسيار راديكال پيشرفته، هاي اكسايش روش برند. در مي

 اكسـيد شـدني   هاي  آلودگي به غيرگزينشي به طور مؤثر و بسيار شكل به

ها به دليل بالا  كاتاليست. نانو ] 5، 6[برد  مي بين را از آنها و كند مي حمله

دن مساحت سطح، انـدازه مناسـب و خصوصـيات نـوري، الكتريكـي و      بو

وابسته به ساختارشان پتانسيل زيادي جهت مطرح شـدن بـه    ستيكاتالي

توانند  هاي تصفيه آب و فاضلاب دارند. اين نانو ذرات مي كاتاليستعنوان 

ها  هاي غير آلي مانند نيترات هاي آلي و آنيون اي از آلاينده طيف گسترده

محيط آبي تجزيه نموده و به محصـولات بـا سـميت كمتـر تبـديل       را در

در نيمه رساناها بـه علـت ماهيـت     .نمايند يا به طور كامل معدني نمايند

 3- 2ساختار نواري و داشتن ناحيه نوار ممنوعه (شكاف انرژي) كه حدود 

الكترون ولت است، ايجاد جفت الكترون حفره در گستره نور فرابنفش به 

رسـانا فعـال    نيمـه  نـوري  كاتاليسـت گيـرد. در صـورتي    ام ميراحتي انج

را جذب نمايد. در ايـن حالـت    Ebgباشد كه فوتوني با انرژي بيشتر از  مي

+يابد و يك حفره  يك الكترون از مدار والانس به مدار هدايت انتقال مي
h 

يـي را   هـا زمـاني بيشـترين كـارا     رسانا ماند. نيمه باقي مي ظرفيتدر مدار 

 بـازده هاي حدواسط الكترون گردند. براي افـزايش   د كه سبب فرآينددارن

ها لازم است از تركيب مجدد حفره و الكتـرون جلـوگيري گـردد.     واكنش

اكسيد تيتانيم، به علت خواص بسيار مناسـب آن بـيش از هـر مـاده      دي

مورد استفاده قرار گرفته است.  نوري  كاتاليستهاي  ديگري براي پژوهش

اص آن كه موجب اين مساله شده است عبارت از غيرسـمي،  برخي از خو

باشـد. انـرژي فاصـله     ارزان و پايدار بودن آن تا مدت زمـان طـولاني مـي   

الكترون ولت است كه با نور بـنفش بـا طـول مـوج      3,2تا  3ترازهاي آن 

ينـد تصـفيه   آتواند برانگيخته گردد. اگرچـه فر  نانومتر مي 385تر از  كوتاه

اكسـيد تيتـانيم و نـور فـرابنش بسـيار       با اسـتفاده از دي  نوري  كاتاليست

آميز است اما عيب اصلي بازده پـايين و كمبـود اسـتفاده از نـور      موفقيت

  .] 7- 10[باشد  مرئي مي

الكترون ولت)  3,2اكسيد تيتانيم به دليل فاصله ترازهاي خود ( دي

انـد  تو درصد) از طيف نور خورشيد را مي 4تنها بخش كوچكي ( تقريبا 

اسـتفاده نمايـد. لـذا بـراي      نوري  كاتاليستجذب كرده و براي فعاليت 

يند لازم است تا تغييراتي در ساختار آاستفاده از نور خورشيد در اين فر

هاي افزايش پاسخ نوري  كي از روشيدي صورت داده شود. ها اين نيمه

وارد كردن فلزات واسطه به ساختار دي اكسيد است. امـا مـواد فلـزي    

توانند به عنوان  هاي فلزي مي رد شده از نظر گرمايي ناپايدارند و يونوا

حفره عمل كنند و درنتيجه سبب كـاهش   -هاي رباينده الكترون مكان

ي گردند. روش ديگر وارد كردن مواد غيـر فلـزي   نور  كاتاليستفعاليت 

باشد كه مشكلات استفاده از مواد فلزي را ندارد  و غيره ميN ، C نظير 

  كاتاليسـت اسـتفاده از   2007و همكـاران در سـال    1كونگ.]14-11 [

با كـارايي خـوب تحـت تـابش نـور مرئـي        TiO2شده در  نيتروژن دوپ

هاي غيرفلزي جلب  گزارش نمودند و پس از آن توجه زيادي به دوپنت

 رويكـرد  عنوان يـك به  هاي غيرفلزي، كربن . در ميان دوپنت]15[شد 

تـرين   آن بزرگ ه شده است زيرا باند ظرفيتدر نظر گرفت كنندهاميدوار

هدايتي و  نوري خواص كربن، دوپينگ .]16[را داراست  انتقال به قرمز

 2p Oحالـت   و  C 2p حالـت  بين قابل توجه پوشاني آن را از طريق هم

بانـد  شدن  باريك منجر به دهد، در نتيجه تغيير مي يجديد به صورت

، بطور قابل كربن دوپينگ نين،همچ .]17[گردد  مي اين تركيب در گپ

را   كاتاليستبر روي سطح  هاي آلي آلاينده يها مولكول جذبتوجهي، 

 تحت تـابش  TiO2شده در  دوپ . نانو ذرات كربن]18[ دهد مي فزايشا

 تخريــب بــراي اي بهبــود يافتــه نـوري   كاتاليســت نـور مرئــي عملكــرد 

د نشـان داده  از خـو  تجـاري  P25 TiO2 در مقايسه بـا  آلي هاي آلاينده

دوپ شده بـا كـربن بـراي     TiO2 از شهمكاران و 2شااو .]18-20[است 

كلروفنـول در حضـور مرئـي اسـتفاده نمودنـد      -4و   Bتخريب رودامين

ــگ .]21[ ــاران 3تن ــش  شو همك ــوري   در carbon/TiO2نق ــب ن تخري

و  4يـااو  .]22[ كردنـد ي بررس ـ را  UV–visدر حضـور نـور     Bرودامين

شده با كربن و پيچيـده بـا نـانو     دوپ TiO2و ذرات سنتز نان شهمكاران

در  .]23[گرافن را براي تخريب فنل در حضور نور مرئي گزارش كردند 

اكسيدتيتانيم  از نانو ذرات كربن براي اصلاح خصوصيات دي تحقيقاين 

اكسـيد تيتـانيم باعـث     كـردن كـربن بـه دي    استفاده شده است. اضافه

بنفش به طرف ناحيـه مرئـي جابـه جـا     فراشود، لبه جذب از ناحيه  مي

  كاتاليستشود. مشكل ديگر در استفاده از دي اكسيد تيتانيم به عنوان 

                                                                 
1- Cong   
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از حجــم عظيمــي از آب پــس از انجــام   كاتاليســت، جداســازي نــوري

هاي تخريب و تصفيه آب است. جداكردن اين ذرات بسيار ريـز   واكنش

توان  ين مشكل مينيازمند صرف هزينه و زمان زيادي است. براي رفع ا

 شو همكاران 1جينگ ].24، 25[از نانو ذرات مغناطيسي استفاده نمود 

ــت   ــانو كامپوزي ــولين و   Fe3O4/TiO2از ن ــب كوين ــراي تخري ــيب و  2ل

 3زينو  ]26، 27[آبي  از آن براي تخريب محلول آبي متيلن شهمكاران

 عنـوان  بـه  Fe3O4@TiO2 پوسـته  -از نانوكامپوزيت هسته شو همكاران

 و] B  ]28رودامـين  بي ـتخري برا بالايي كارا با افتيباز قابل  تاليستكا

بررسـي   جهـت  Fe3O4/TiO2 يمكعب ـ نـانوذرات  از شهمكـاران  و عباس

. ]29[در حضور نور فرابنفش استفاده كردنـد   آبيتخريب نوري متيلن 

ــين  ــانيهمچن ــاران 4چالاس ــت  شو همك ــا  Fe3O4@TiO2كامپوزي را ب

سـنتز نمودنـد و    TiO2سـتران بـه پوسـته    مهاركردن حفرات سيكلودك

هــا و  را بــراي تخريــب مــواد شــيميايي نظيــر بــيس فنــل توانــايي آن

بنفش مورد بررسي قرار دادنـد  فرافتالات موجود در آب در برابر نور  دي

  TiO2/Fe3O4اثر پوشش كربن بر كامپوزيـت  شو همكاران 5تارك .]30[

ر فـرابنفش بررسـي   را در حضـور نـو   آبـي متـيلن   زايبراي تخريب رنگ

دادن اسـتفاده   نمودند. آنها در اين كار از پلي ونيل الكل بـراي پوشـش  

نمودند كه در نتيجه استفاده از اين پوشش كربني، تغيير فـاز تيتـانيم   

در تمـامي   ].31[اكسيد و افزايش مساحت سطح مشـاهده گرديـد    دي

مـورد  مورد استفاده در ناحيـه فـرابنفش     كاتاليستكارهاي ذكر شده، 

 C-TiO2@Fe3O4اند. در پروژه حاضر نانو كامپوزيت  استفاده قرار گرفته

بــراي نخســتين بــار توســط روش ســل ژل ســنتز شــد. هســته        

براي سهولت جداسازي و پوسـته شـامل نـانوذرات      Fe3O4مغناطيسي

  كاتاليسـت شده در تيتانيم دي اكسيد به منظور اسـتفاده از   كربن دوپ

بوده است. نانو ذرات دي اكسيد تيتانيم كـه   سنتز شده در ناحيه مرئي

در ناحيه فرابنفش فعال هستند توسط نانو ذرات كربن به طرف ناحيـه  

شوند. همچنين از نـانو ذرات   هاي كمتر جا به جا مي مرئي و طول موج

و تهيـه  نوري   كاتاليستنيز براي سهولت جداسازي   Fe3O4مغناطيسي

 71 آبـي  مسـتقيم  زاييـب رنگ ـ پذير بـراي تخر  هاي برگشت كاتاليست

 71آبـي   مستقيمزاي سنتز شده تخريب رنگ  كاتاليستاستفاده گرديد. 

را با بازده بهتري نسبت به تيتانيم دي اكسيد خالص و بويژه در حضور 

  كاتاليستدهد ضمن آنكه در پايان عمليات تصفيه،  نور مرئي انجام مي

اده مجدد به عنـوان  د و براي استفبه راحتي توسط آهنربا جداسازي ش

  با حداقل كاهش كارايي مورد استفاده قرار گرفت. نوري  كاتاليست

  

  تجربي بخش ـ2

  مواد ـ1ـ2

ــانيم ( ــايد [IVتيت ــربن، ]، 4Ti(C3H7O)) تترايزوپروپوكس ــانو ذرات ك ن

و ســــه ظرفيتــــي ) FeCl2.4H2Oكلريــــدهاي آبــــدار آهــــن دو (

)FeCl3.6H2O،( ) هيدروكسيد سديمNaOH (يد و اسـتن  ، استيك اس ـ

متعلق به شركت مرك بودند. كليه مواد اسـتفاده شـده داراي خلـوص    

بـا فرمـول    71 آبـي مسـتقيم   زايسـاختار رنگ ـ % بودند. 99,9بالاتر از 

نشـان   1در شـكل   آني جذب فيط و  (C40H23N7Na4O13S4)شيميايي

  داده شده است.

                                                                 
1- Jing 

2- Li 

3- Xin 

4- Chalasani 

5- Tarek 

  

      
  

  
  

  .71 قيمآبي مست زايرنگي جذب فيط) ب و ساختارالف)  :1شكل 
  

    

 الف

 ب
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  روش كار ـ2ـ2

 Fe3O4 سنتز نانو ذرات ـ 1ـ2ـ2

كـردن هريـك از    به منظور تهيه نـانوذرات مغناطيسـي، ابتـدا بـا حـل     

مـولار از هـر    0,5 هاي ي آهن دو و سه ظرفيتي در آب، محلولها نمك

 IIIو آهن   IIاز آهن 2:1با نسبت حجمي  ها يك تهيه شد. اين محلول

زده شـد. سـپس بـا     هـم  فراصـوت اده از دستگاه به هم افزوده و با استف

 11محلـول بـه    pHسـديم  هيدروكسـيد  مـولار   1استفاده از محلـول  

رسيد. به محض افزودن باز محلولي به رنگ سياه تشكيل گرديد. عمـل  

دقيقـه ادامـه    20زدن محلول جهت يكنواختي مخلـوط تـا حـدود     هم

  روش زدن متوقـف گرديـد و رسـوب حاصـل بـه      يافت. سپس عمل هم

نشيني به كمك يك آهن رباي معمولي از محلـول جـدا گرديـد. در     ته

نهايت عمليات شستشو چندين بار با استفاده از آب مقطر تكرار شـد و  

  .]32[ خشك گرديد خانه گرمپودر به دست آمده در 

  

  C-TiO2@Fe3O4سنتز نانوذرات ـ 2ـ2ـ2

اين روش ابتدا  استفاده شد. در براي سنتز نانوكامپوزيت از روش سل ژل 

 20استيك به مدت  اسيد ليتر ميلي 15,5 در Fe3O4مقدار استوكيومتري 

ليتـر   ميلـي  8سـپس   ).Aقرار گرفت (محلول  فراصوتدقيقه در دستگاه 

ليتر آب مقطـر بـه صـورت قطـره      ميلي 170تيتانيم تترا ايزوپروكسايد و 

ل، نـانو  افزوده شد. در اين مرحله و پس از تشكيل س ـ Aقطره به محلول 

زده شـد. پـس    ذرات كربن اضافه شد و مخلوط براي يك ساعت ديگر هم

بـه مـدت يـك سـاعت در      گراد سانتيدرجه  100از آن محلول در دماي 

حمام روغن قرار داده شد تا فاز ژل تشكيل گردد و سپس توسـط صـافي   

جداسازي شد و سرانجام با استن سه بار شستشـو داده شـد و در دمـاي    

  به مدت يك روز خشك گرديد.   گراد تيساندرجه  70
  

  شناساييـ 3ـ2

 UV-2100شـيمادزو  مـدل   UV-visهـا توسـط دسـتگاه     پيشرفت واكنش

براي شناسايي سـاختار و خلـوص مـواد سـنتز      XRDدنبال شد. دستگاه 

استفاده گرديد. دستگاه به كار رفتـه از   بلوري شدنشده و بررسي ميزان 

پـودري   سـت نـوري  جـداكردن كاتالي بود. بـراي   Philips PW 1840نوع 

 ROTOFIX  32مـدل  Hettichازمخلوط ناهمگن از دسـتگاه سـانتريفوژ   

) مـدل  SEMاستفاده گرديد. دسـتگاه ميكروسـكوپ الكترونـي روبشـي (    

Philips XL30  قدرت تفكيكو دستگاه ميكروسكوپ الكتروني عبوري با 

 انـدازه و  شناسي ريختبراي تعيين  EM 900 Zeiss مدل  (HRTEM)بالا

ــام     ــتگاه حمــ ــت. از دســ ــار رفــ ــه كــ ــانوذرات بــ ــوتنــ   فراصــ

ــدل  ــودن   Xinzhi Co China,JY92–2D (م ــت نم ــت يكنواخ ) جه

  سوسپانسيون در مراحل سنتز نانوذرات استفاده گرديد.

  

  و بررسي شرايط مختلف زاي تخريب رنگنور كاتاليزيشات آزماـ 4ـ2

ــان از    ــادير يكس ــا مق ــول ب ــدادي محل ــي 20تع ــرم ك ميل ــتاتاليگ   س

 C-TiO2@Fe3O4 وppm 30 تهيه گرديد.  71 آبي مستقيم زايرنگpH 

تنظيم شد. محلـول واكـنش در شـرايط مختلـف، در      7برابر  ها محلول

هـاي معـين    زده شد. پس از گذشـت مـدت زمـان    حضور نور مرئي هم

مانده با توجه به  باقي زايكاتاليزور توسط آهن ربا جدا شد و غلظت رنگ

آن تعيين گرديد. آزمايشات سه بار ديگر با اسـتفاده   نهبيشيطول موج 

بازيافت شده انجام شد. .براي محاسبه ميزان درصد حذف   كاتاليستاز 

  استفاده گرديد: 1 رنگ در اين تحقيق از رابطه
  

)1(  0

0

100tC C

C

−
  = درصد حذف×

 (ppm) =C0 در زمان صفر زاغلظت رنگ   

(ppm) =Ct در زمان  زاغلظت رنگt  

سنتز شده، ايـن آزمـايش بـا      كاتاليستبراي مقايسه و بررسي كارآيي 

  انجام شد. TiO2@Fe3O4 و TiO2 هاي كاتاليستشرايط مشابه براي 
  

   بحث و جينتا ـ3

  شناسايي نانوكامپوزيت   ـ1ـ3

و تصاوير ميكروسـكوپ   XRDنانو ذرات تهيه شده با استفاده از الگوي 

ــوري و روب ــي عب ــد. شــكل  الكترون ــرار گرفتن ــورد بررســي ق  2شــي م

ــان ــوي  نشـ ــده الگـ ــانوذرات  XRDدهنـ   و Fe3O4،  TiO2@Fe3O4نـ

C-TiO2@Fe3O4 ــي ــوي  م ــاليز الگ ــد. آن ــتاندارد  XRDباش ــق اس  طب

JCPDS:NO. 19-0629 56,95، 62,6ي هـا  دهـد كـه زاويـه    نشان مي ،

ي مگنتيـت بـا   هـا  ترين پيك شاخص 30,1θ= 2 و 35,5، 43,1، 53,5

هاي شـاخص   پيك باشند. سه بعدي اسپينل معكوس مي لوريبساختار 

ــتاندارد   q2= 25,35،  37,21،  48,21 در ــا اســــ ــابق بــــ   مطــــ

21-1272 JCPDS:No. در موافقت با حضور فاز آناتازTiO2  در ساختار

بعـد از افـزودن نـانو     Fe3O4ي هـا  باشند. همـه پيـك   نانو كامپوزيت مي

 Fe3O4نانوذرات  بلوريوي ساختار اند، بنابراين ر حفظ شدهTiO2 ذرات 

-Cبـراي نـانوذرات    θ 2يهـا  ر زاويـه يتاثير زيادي نگذاشته است. مقـاد 

TiO2@Fe3O4 و  TiO2@Fe3O4باشد، اما مقـدار   يمشابه مBθ  ي(پهنـا 

ــپ ــراي پ ي ــك) ب ــاع پي ــف ارتف ــك در نص ــا كي ــت  يه -Cنانوكامپوزي

TiO2@Fe3O4  شتر از يبTiO2@Fe3O4 يباشد. الگو يم XRD قا با يدق

كـردن كـربن در   دهـد وارد  يمنطبق است كه نشـان م ـ  TiO2فاز آناتاز 

بـراي محاسـبه   دهـد.   ينم ير چندانييآن را تغ بلوريفاز  TiO2ساختار 

  شد. استفاده  )2رابطه  ( ، از رابطه دباي شررها بلورك اندازه نانو

)2(  98

cos B

D
B

λ

θ
=  

 

دهنده بلوري  صفحات انعكاسپهناي پيك در نصف ارتفاع به تعداد 

، طـول مـوج    λ) اسـت. nm(برحسـب   ها اندازه بلورك Dبستگي دارد. 

  Bθباشـد و  مـي  nm  0,15418برابر يعني  CuKαپراش كه در اين كار

با استفاده از  Fe3O4 ذراتباشد. اندازه نانو پهناي قله در نيم بيشينه مي

  نانومتر محاسبه شد.  28 رابطه شرر
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  .Fe3O4@ C-TiO2و Fe3O4،  TiO2/Fe3O4نانوذرات XRD ي پراش الگو :2 شكل

 

سنتز شـده نشـان    Fe3O4  نانو ذرات SEM الف تصوير - 3در شكل 

سـنتز   مغناطيسيدهد كه نانو ذرات  داده شده است. اين تصوير نشان مي

 15- 30شده داراي شكل كروي بوده و اندازه ذرات بسـيار ريـز و حـدود    

 ـ   - 3نانومتر مي باشد. شـكل   روبشـي   يب تصـوير ميكروسـكوپ الكترون

دهد. نانوكامپوزيت سنتز شده نيز  را نشان ميFe3O4@ C-TiO2نانوذرات 

نـانومتر   30- 40كروي داشته و انـدازه ذرات توليـدي در محـدوده     شكل

  باشد.  يم

  

 
-Cب) نانو كامپوزيت  Fe3O4الف) نانو ذرات  SEMتصوير  :3شكل 

TiO2@Fe3O4.  

  

  الف و ب به ترتيب تصاوير ميكروسكوپ الكتروني عبـوري  4شكل 

(TEM)  نانو ذراتFe3O4    و نـانو كامپوزيـتC-TiO2@Fe3O4   را نشـان

كروي شـكل   Fe3O4دهد كه نانو ذرات  الف نشان مي 4دهد. تصوير  مي

ب  4نـانومتر اسـت. در شـكل     30بوده و اندازه ميانگين ذرات حـدود  

با توجه  C-TiO2@Fe3O4نانو كامپوزيت  پوسته-تشكيل ساختار هسته

به كنتراست بين نواحي تيره و روشن به وضوح نشان داده شده است و 

ــدود     ــته ح ــخامت پوس ــاس ض ــراين اس ــي  2 -8ب ــانومتر م ــد. ن   باش

C-TiO2@Fe3O4  توليد شده داراي اندازه نزديك بهnm 40 باشـند   مي

   كند. مي را تاييد  SEMو  XRDكه نتايج به دست آمده از آناليز
  

      

 
ب) نانو  Fe3O4 الف) TEM تصوير ميكروسكوپ الكتروني عبوري  :4شكل 

  .C-TiO2@Fe3O4كامپوزيت 

  

 ــ 2ـ3  ـفعالي بررس  در C-TiO2@Fe3O4 ينـور   كاتاليسـت  تي

  يمرئ و بنفشفرا نور حضور

ي هـا  كاتاليسـت  از) گـرم  ميلـي  20( كسـان ي ريمقاد با محلولي تعداد

TiO2،  TiO2@Fe3O4و C-TiO2@Fe3O4 و ppm  30 ــ ــي  زايرنگ آب

 محلـول . دي ـگرد ميتنظ ـ 7 برابـر  محلـول  pH و شـد  هي ـته 71 مستقيم

 مدت ازگذشت پس. شد زده همي مرئ و بنفشفرا نور حضور در واكنش

زاي رنگ ـ غلظـت  و شـد  جـدا  ربـا  آهن توسط كاتاليزور نمعي هاي زمان

 سه آزمايشات. دگردي تعيين آن بيشينه موج طول به توجه با مانده باقي

 نتـايج . شـد  انجـام  شـده  افـت يباز  كاتاليسـت  از اسـتفاده  بـا  ديگـر  بار

 5 شـكل  نمـودار  در كـه  همـانطور . است شده انيب 6 و 5ي ها درشكل
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ي نـانو  نـور   كاتاليسـت ، فعاليـت  UV، تحت تابش نور شود يم مشاهده

 C-TiO2@Fe3O4از نانو كامپوزيت  TiO2@Fe3O4خالص و TiO2 ذرات 

 از حاصـل  جينتـا  طبـق  بـر  امـا دقيقه بيشتر اسـت.   60زمان  در مدت

 ـ نـور  حضـور  در شده انجام شاتيآزما  مشـاهده  6 شـكل  در كـه ي مرئ

 نيشـتر يبي مرئ نور حضور در C-TiO2@Fe3O4 تينانوكامپوز شود، يم

 در و داشـته  گـر يد شـده  سـنتز ي هـا  كاتاليست با سهيمقا در رايي كارا

 علـت . اسـت  دهي ـگرد حـذف  زارنگ ـ درصـد  95 قه،يدق 40 زمان مدت

 خـالص در حضـور نـور    TiO2نسـبت بـه    TiO2@Fe3O4 شتريب تيفعال

آن است كه جدايي بار و حفره در نانو كامپوزيت بهتـر اتفـاق   فرابنفش 

كـردن   ، بـا اضـافه  C-TiO2@Fe3O4افتد. همچنين در نانوكامپوزيت  مي

ناحيـه   بنفش به طرففراتيتانيم، لبه جذب ازناحيه  اكسيد كربن به دي

شـود. بـه بيـان ديگـر، پهنـاي بانـد لايـه نـازك          مرئي جابـه جـا مـي   

توان گفت  اكسيدتيتانيم تا حدودي كاهش يافته است. بنابراين، مي دي

م، امكـان  بن بـه لايـه نـازك دي اكسـيد تيتـاني     با افزايش نانوذرات كر

هاي كمتر و نزديك  به وسيله انرژي زور نوريسازي خاصيت كاتالي فعال

  . ]16[ژي نورمرئي، وجود دارد به انر
  

  
 71 آبي مستقيم زايرنگ ppm30 ي نور  كاتاليستنمودار تخريب  :5شكل 

-Fe3O4@ Cو  TiO2 ، TiO2@Fe3O4هاي كاتاليستگرم از  ميلي 20توسط 

TiO2  بنفشفرادر حضور نور.  

  
 71 آبي مستقيم زايرنگ ppm30 ي نور  كاتاليستنمودار تخريب  :6شكل 

-Fe3O4@Cو  TiO2  ،TiO2@Fe3O4هاي كاتاليستگرم از  يليم 20توسط 

TiO2 در حضور نور مرئي.  

  كاتاليسـت تخريـب   بـازده بر   كاتاليستبررسي اثر مقدار ـ 3ـ3

  نوري

) ميلـي گـرم   50و  30، 20، 10با مقادير مختلف (  كاتاليستاثر مقدار 

 ppm30در شرايط معين محلـول حـاوي    Fe3O4@C-TiO2  كاتاليست

مشـاهده   7ه در شـكل  چنانك ـبررسي گرديد.  71 آبي مستقيم ايزرنگ

، بـا افـزايش   هـا  شود با در نظر گرفتن شرايط ثابت براي تمام نمونه مي

  كاتاليسـت ميلـي گـرم در ليتـر، تخريـب      20به 10از   كاتاليستمقدار 

دقيقـه در   60افزايش مي يابد. در اين حالت پس از گذشت ي رنگ نور

تقريبـا بـه صـورت كامـل حـذف       رنـگ   تاليستكاميلي گرم 10حضور 

تخريـب در  گرم  ميلي 20تا مقدار   كاتاليستگردد. با افزايش مقدار  مي

گـرم   ميلي 50تا   كاتاليستزمان كمتري انجام مي شود. افزايش مقدار 

را بـا  اي ردد. علّت چنين پديده مي گ رنگسبب كاهش درصد تخريب 

كي از عوامل مـؤثّر كـاهش نفـوذ    توان توضيح داد، ي دلايل متعددي مي

زيرا با افـزايش غلظـت كاتـاليزور پراكنـدگي نـور       ،نور در محلول است

شود، در نتيجه حجم مواضـع   يابد و محلول واكنش كدر مي افزايش مي

هـاي بيشـتر    در غلظـت يابـد. همچنـين    فعال فوتوني نيـز كـاهش مـي   

  افتد. ، ميزان پراكندگي نور، بيشتر اتفاق مي كاتاليست
  

  
 71 آبي مستقيمرنگ  ppm30 ي نور  كاتاليستنمودار تخريب  :7شكل 

در حضور نور مرئي در  Fe3O4@ C-TiO2  كاتاليستتوسط مقادير مختلف از 

  .دقيقه 60مدت زمان 

  

تخريـب   بـازده بـر روي   زابررسي تاثير غلظت اوليه رنگـ 4ـ3

  نوري  كاتاليست

يند تخريب رنـگ  آدر فر زارنگ هاي اوليه مختلف به منظور بررسي اثر غلظت

، 5هـاي مختلـف از رنـگ (    هايي با غلظـت  ي، محلولنور  كاتاليستسيستم 

10 ،20 ،30 ،50 (ppm   تهيه و در شرايط معين تحت تابش نور مرئي قـرار

برداري شـد و جـذب    سپس در فواصل زماني معين از محلول، نمونه گرفت.

 60شد. مدت زمان نـوردهي  گيري  اندازه سنج طيفتوسط دستگاه  ها نمونه

شود، با افزايش غلظـت   ديده مي 8طور كه در شكل  دقيقه تعيين شد. همان

يابد و پس از آنكه بـه مقـدار حـداكثر     اوليه سرعت تخريب رنگ افزايش مي

  يابد.   خود رسيد، ثابت مانده يا اندكي كاهش مي
  

www.sid.ir


www.SID.ir

Arc
hive

 of
 S

ID

  345 ... براي تخريبC-TiO2@Fe3O4 رات مغناطيسي سنتز و شناسايي نانو ذ

  

  Journal of Color Science and Technology(2015)  )1393علوم و فناوري رنگ (علمي ـ پژوهشي نشريه  

  
آبي  زايگهاي مختلف از رن غلظت نوري  كاتاليستنمودار تخريب  :8 شكل

 ، TiO2هاي كاتاليستميلي گرم از  20در حضور نور مرئي و  71 مستقيم

TiO2@Fe3O4  وFe3O4@ C-TiO2 دقيقه  60در مدت زمان  

  

و احتمال واكـنش  ●OH هاي سرعت تخريب با احتمال تشكيل راديكال

ي رنگ ارتباط دارد. بـا افـزايش غلظـت اوليـه     ها ها با گونه اين راديكال

يابـد كـه    ي اكسنده افزايش ميها كنش بين آنها و گونهرنگ احتمال وا

هـاي   شود. اما در غلظـت  در نهايت منجر به افزايش سرعت تخريب مي

به دليل اشغال مواضع فعال سطح كاتاليزور، توليد  "بالاي رنگ احتمالا

هـاي   احتمال ديگر آنكـه در غلظـت   .يابد كاهش مي ●OH هاي راديكال

اي نور توسط خـود رنگينـه جـذب شـده و از     بالاي رنگينه، اكثر پرتوه

شود، در نتيجه سرعت  ممانعت مي نوري رسيدن نور به سطح كاتاليزور

  ابد.ي ي را كاهش مينور كاتاليزورواكنش 

  

   كاتاليستخواص مغناطيسي و بازيابي ـ 5ـ3

شـود   در دماي اتاق سبب مي  كاتاليستخواص پارامغناطيسي قوي نانو

ربـا يـا يـك ميـدان مغناطيسـي       ني توسط آهـن را به آسا كه بتوان آن

به   كاتاليست، پس از حذف ميدان مغناطيسيجداسازي نمود. خارجي 

شود. براي بررسي توانايي بازيـابي و   خوبي در محلول واكنش پخش مي

سه بار  رنگ، آزمايشات تخريب نوري  كاتاليستعنوان  هاستفاده مجدد ب

شان داده شـده اسـت. خـواص    ن 9تكرار شد. نتايج آزمايشات در شكل 

  شود درصد حفظ مي 85ي تحت شرايط تكراري تا حدود نور  كاتاليست

  

  

  
در  71 آبي مستقيمرنگ  ppm30 ي  كاتاليستنمودار تخريب فوتو :9شكل 

در طول سه Fe3O4@ C-TiO2  كاتاليستميلي گرم از  20حضور نور مرئي و 

  .بار استفاده مجدد

  

  كاتاليسـت ون يي اكسيداس ـها طول واكنش نتيجه نانوكامپوزيت در در

  گردد.  ي غيرفعال نمينور

  

  گيري نتيجهـ 4

توسط روش سـل ژل سـنتز شـد و بـا     C-TiO2@Fe3O4 نانوكامپوزيت 

ــتفاده از روش ــا اس ــد.   HRTEMو   XRD،SEM يه ــايي گردي شناس

نانوذرات سنتز شده خواص پارامغناطيس بسـيار خـوبي نشـان دادنـد.     

آبـي   زايي نـانو كامپوزيـت بـراي تخريـب رنگ ـ    نـور   كاتاليستخواص 

  كاتاليسـت بررسي شد و نتايج آزمايشات نشان داد كه اين  71 مستقيم

هـاي   كاتاليسـت در حضور نور مرئي بهترين كـارآيي را در مقايسـه بـا    

TiO2@Fe3O4 و TiO2 ي ديگـر ايـن   هـا  خالص دارد. همچنين از مزيت

وسط ميدان مغناطيسـي و يـا   نانوكامپوزيت، توانايي بازيافت آسان آن ت

ي بـا اسـتفاده از   نور  كاتاليستربا است. نتايج حاصل از آزمايشات  آهن

  كاتاليستي كه سه بار بازيافت شده است نشان داد كه خواص كاتاليست

  گردد.  درصد حفظ مي 85ي تا نور

  

  تشكر و قدرداني:

روژه تشكر حمايت از اين پ براينويسندگان اين مقاله از دانشگاه گيلان 

  و قدرداني مي نمايند.

  

  

 

  ـ مراجع5
1. 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: Environ. 49(2004), 1–14. 

2. N. Ameta, J. Sharma, S. Sharma, S. Kumar, P. B. Punjabi, 

Copper modified iron oxide as heterogeneous photo-Fenton 

reagent for the degradation of coomasie brilliant blue R-250. 

Indian J. Chem. 51(2012), 943–948. 

3. J. Wang, G. Zhao, Z. H. Zhang, X. D. Zhang, G. Zhang, T. 

Ma, Y. Zhanga, P. Zhanga, Y. Li, Investigation on 

degradation of azo fuchsine using visible light in the 

presence of heat-treated anatase TiO2 powder. Dyes Pigm. 

www.sid.ir


www.SID.ir

Arc
hive

 of
 S

ID

  عبداله فلاح شجاعي و همكاران   346

  

  Journal of Color Science and Technology(2015)  )1393علوم و فناوري رنگ (ـ پژوهشي  علمينشريه  

75(2007), 335–343. 

4. M. Riera-Torres, C. Gutiérrez-Bouzán, M. Crespi, 

Combination of coagulation–flocculation and nanofiltration 

techniques for dye removal and water reuse in textile 

effluents. Desalination. 252(2010), 53–59. 

5. M. A. Rauf, S. S. Ashraf, Application of advanced oxidation 

processes (AOP) to dye degradation—an overview. Dyes 

Pigm. 12(2009), 156-159.  

6. A. Fallah Shojaie, M. H. Loghmani, La3+ and Zr4+ co-doped 

anatase nano TiO2 by sol-microwave method. Chem. Eng. J. 

157(2010), 263–269. 

7. C. K. Kwon, H. Shin, J. H. Kim, Choi, WS.Yoon K H, 

Degradation of methylene blue via photocatalysis of 

titanium dioxide. Mat. Chem. Phys. 86(2004), 78–82. 

8. Q. J. Xiang, K. Lv, J. G. Yu, Pivotal role of fluorine in 

enhanced photocatalytic activity of anatase TiO2 nanosheets 

with dominant (001) facets for the photocatalytic 

degradation of acetone in air, Appl. Catal. B: Environ. 96 

(2010), 557–564. 

9. A. Fallah Shojaei, M. H. Loghmani, Effect of microwave 

irradiation on morphology and size of anatase nano powder: 

Efficient photodegradation of 4-nitrophenol by W-doped 

titania. Bull. Korean Chem. Soc. 33(2012), 3981.  

10. H. Fallah Moafi, A. Fallah Shojaie, M. A. ZanjanchI, Titania 

and titania nanocomposites on cellulosic fibers: 

Synthesis,characterization and comparative study of 

photocatalytic activity. Chem. Eng. J. 166 (2011), 413. 

11. S. Y. Zhu, S. J. Liang, Q. Gu, L. Y. Xie, J. X. Wang, Z. X. 

Ding, Effect of Au supported TiO2 with dominant exposed 

001 facets on the visible-light photocatalytic activity. Appl. 

Catal. B: Environ. 119(2012), 146–155. 

12. A. Veres, T. Rica, L. Janovak, M. Domok, N. Buzas, A. 

Richardt, A. I. Dekany, Silver and gold modified plasmonic 

TiO2 hybrid films for photocatalytic decomposition of 

ethanol under visible light. Catal. Today. 181 (2012), 156–

162. 

13. P. Sathishkumar, S. Anandan, P. Maruthamuthu, T. 

Swaminathan, M. Zhou, M. Ashokkumar, Synthesis of Fe3+ 

doped TiO2 photocatalysts for the visible assisted 

degradation of an azo dye. Colloid Surf. A: Phys. Eng. 

Aspects. 375( 2011), 231–236. 

14. H. F. Liu, Z. G. Jia, S. F. Ji, M. Li, H. Yang, Synthesis of 

TiO2/SiO2@Fe3O4 magnetic microspheres and their 

properties of photocatalytic degradation dyestuff. Catal. 

Today. 175(2011), 293-298. 

15. Y. Cong, J. Zhang, F. Chen, M. Anpo, Synthesis and 

Characterization of nitrogen-doped TiO2 nano-photocatalyst 

with high visible light activity. J. Phys. Chem. C. 111(2007), 

6976–6982. 

16. L. Zhang, M. S. Tse , O. K. Tan, Y. X. Wang, M. Han, 

Facile fabrication and characterization of multi-type carbon-

doped TiO2 for visible light-activated photocatalytic 

mineralization of gaseous toluene. J. Mat. Chem. A. 

1(2013), 4497–4507. 

17. F. Dong, H. Wang, Z. Wu, One-step “green” synthetic 

approach for mesoporous C-doped titanium dioxide with 

efficient visible light photocatalytic activity. J. Phys. Chem. 

C. 113(2009), 16717–16723. 

18. M. S. Wong, S. W.Hsu, K. K. Rao, C. P. Kumar, Influence 

of crystallinity and carbon content on visible light 

photocatalysis of carbon doped titania thin films. J . Mol. 

Cat. A: Chem.. 279(2008), 20–26. 

19. S. K. Kuriechen, S. Murugesan, Carbon-doped titanium 

dioxide nanoparticles mediated photocatalytic degradation 

of azo dyes under visible light. Water Air Soil Pollut. 

224(2013), 1671. 

20. Q. Xiao, L. Ouyang, Photocatalytic activity and hydroxyl 

radical formation of carbon-doped TiO2 nanocrystalline: 

effect of calcination temperature. Chem. Eng. J. 148(2009), 

248–253. 

21. P. Shao, J. Tian, , Zh. Zhao, W. Shi, Sh. Gao, F. Cui, E. Xie, 

Amorphous TiO2 doped with carbon for visible light 

photodegradation of rhodamine B and 4-Chlorophenol. 

Appl. Sur. Sci. 324(2015), 35–43. 

22. F. Teng, G. Zhang, Y. Wang, C. Gao, L. Chen, P. Zhang, 

Zh. Zhang, E. Xie, Carbon deposited TiO2-based nanosheets 

with enhanced adsorption ability and visible light 

photocatalytic activity. J .Mol. Cat. A. 392(2014), 208–215. 

23. S. Yu, Hyeong J. Yun, Y. Hwa Kim, J. Yi, Carbon-doped 

TiO2 nanoparticles wrapped with nanographene as a high 

performance photocatalyst for phenol degradation under 

visible light irradiation. Appl. Catal. B. 144(2014), 893–899. 

24. F. Dong, S. Guo, H. Wang, X. Li, Z. Wu, Enhancement of 

the visible light photocatalytic activity of C-doped TiO2 

nanomaterials prepared by a green synthetic approach. J. 

Phys. Chem. C. 115(2011), 13285–13292. 

25. A. Fallah-Shojaei, K. Tabatabaeian, F. Shirini, S. Z. Hejazi, 

Multi-walled carbon nanotube supported Fe3O4 NPs: an 

efficient and reusable catalyst for the one-pot synthesis of 

4H-pyran derivatives. RSC Adv. 4(2014), 9509-9516. 

26. J. Jing a, J. Li, J. Feng, W. Li, W. W. Yu, Photodegradation 

of quinoline in water over magnetically separable 

Fe3O4/TiO2 composite photocatalysts. Chem Eng. J. 

219(2013), 355–360. 

27. Y. Li, M. Zhang, M. Guo, X. Wang, Preparation and 

properties of a nano TiO2/Fe3O4 composite 

superparamagnetic photocatalyst. Rare Metals. 28(2009), 

423-427. 

28. T. Xin, M. Ma, H. Zhang, J. Gu, Sh. Wang, M.. Liu, Q. 

Zhang, A facile approach for the synthesis of magnetic 

separable Fe3O4@TiO2, core–shell nanocomposites as 

highly recyclable photocatalysts. Appl Sur Sci. 288(2014), 

51–59. 

29. M. Abbas, B. P. Rao, V. Reddy, Ch. Kim, Fe3O4/TiO2 

core/shell nanocubes: Single-batch surfactantless synthesis, 

characterization and efficient catalysts for methylene blue 

degradation. Ceram. Int. 40(2014), 11177–11186. 

30. R. Chalasani, S. Vasudevan, Cyclodextrin-functionalized 

Fe3O4@TiO2: Reusable, magnetic nanoparticles for 

photocatalytic degradation of endocrine-disrupting 

chemicals in water supplies. ACS Nano. 7(2013), 4093–

4104. 

31. T. A. Gad Allah, Sh. Kato, Sh. Satokawa, T. Kojima, Effect 

of carbon coating of Tio2/Fe3O4 particles on their 

photocatalytic activity. Int. J. Chem. React. Eng. 6(2008).  

32. M. C. Mascolo, Y. Pei, T. A. Ring, Room temperature co-

precipitation synthesis of magnetite nanoparticles in a large 

ph window with different bases. Materials. 6(2013), 5549-

5567. 

 

www.sid.ir

