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 های اکسید گـرافن و تتـرا بوتکسـاید    وزنی مختلف پیش ماده اکسید گرافن با درصدهای -اکسید تیتانیم دیهای  در پژوهش حاضر، کامپوزیت
مرئی انجـام شـد     -سنجی پرتو ایکس و طیف جذبی فرابنفش یابی محصولات با استفاده از پراش به روش سل ژل سنتز شده و مشخصه تیتانیم

هـای حاصـل، فرفیـت     دهد که کامپوزیت های تهیه شده به منظور تجزیه آلاینده متیلن آبی نشان می کامپوزیت کاتالیزور نوریبررسی فعالیت 
هـای ایزوتـرم جـذب سـطحی      شته و استفاده از گرافن موجب افزایش محدوده جذب نور شده اسـت  همننـین بررسـی مـدل    جذب بالایی دا

های جذب، تطابق بسیار خوبی با ایزوترم فروندلیچ داشته و جذب سطحی متیلن آبی روی  دهد که داده غیرخطی لانگمویر و فروندلیچ نشان می
 افتد   میسطح کامپوزیت به صورت شیمیایی اتفاق 

 

 .، گرافن، سل ژل، متیلن آبی، حذف، جذب سطحیتیتانیم دي اكسید :ي كلیديها  واژه
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In this study, TiO2-graphene oxide composites with different weight ratio of Titanium (ІV) butoxide /Graphene Oxide were 

synthesized by sol-gel method. The products were characterized by X‐ray diffraction method and UV-Vis spectrophotometer. 

The TiO2-graphene oxide composites possessed a large adsorption capacity for methylene blue and extended light absorption 

range in comparison to the pure TiO2. Evaluation of non-linear adsorption isotherm models including Langmuir and Freundlich 

suggests that adsorption data can be well described by Freundlich isotherm models. Adsorption of methylene blue on the surface 

of composite is chemisorption. J. Color Sci. Tech. 10(2016), 13-21©. Institute for Color Science and Technology. 
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 ـ مقدمه1
( به علت خواص بسیار مناسب، بیش از هر TiO2) تیتانیم دی اکسید

مـورد اسـتفاده قـرار     کاتـالیزور نـوری  های  ماده دیگری برای پژوهش

نسبت بـه   کاتالیزور نوریگیرد  برخی از خواص متمایز کننده این  می

پایداری بالا، قیمت پایین، غیرسـمی بـودن و   ها شامل  هادی سایرنیمه

بـا وجـود مزایـای    ]. 1[بسیار خوب آن اسـت   کاتالیزور نوریعملکرد 

الکتـرون ولـت در فـاز     3.2دلیل گاف انرژی بالا ) به TiO2ذکر شده، 

درصـد از نـور خورشـید بـوده و      4قادر به جذب حـدود  (، تنها 1آناتاز

شـده اسـت  در    کاتـالیزور نـوری  همین امر سبب کاهش بـازده ایـن   

کـردن   های مختلفی از جملـه دو   های گذشته، محققان از روش سال

هادی برای کـاهش گـاف    های نیمه آنیون، کاتیون و ساخت کامپوزیت

و همکارانش در سـال   2یواند  به طور مثال  استفاده کرده TiO2انرژی 

ــازده  2006 ــوریب ــالیزور ن ــتفاده از دو  TiO2 کات ــا اس ــردن  را ب ک

های نیتروژن و گوگرد به منظور تجزیه استن و فرمالدئید تحت  آنیون

و همکـارانش در سـال    3  چـن ]2[ تابش نور مرئی بهبـود بخشـیدند  

(MBتجزیه مـورر متـیلن آبـی     2004
4

در حضـور نـور مرئـی را بـا     ( 

 همننـین   ]3 [دو  شده با وانادیم گزارش نمودنـد  TiO2 استفاده از

را بـا   TiO2 کاتـالیزور نـوری  و همکارانش فعالیت  5ژو 2008در سال 

  ]4[ افزایش دادند TiO2-CdSهادی  استفاده از تهیه کامپوزیت نیمه

با  آن کاتالیزور نوریو بهبود فعالیت  TiO2با وجود کاهش گاف انرژی 

 کاتـالیزور نـوری  های مذکور، همننان عملکـرد ایـن    روش استفاده از

حفـره مطلـوب نبـوده و     -به دلیل نرخ بالای بازترکیب جفت الکترون

در زمینه جـذب سـطحی مـواد     کاتالیزور نوریهمننین عملکرد این 

در این راستا اسـتفاده از مـواد کربنـی بـه     رنگزا رضایت بخش نیست  

ه پایداری بالا، بـی ارـر بـودن از    دلیل مزایای منحصر به فردی از جمل

لحاظ شیمیایی در هر دو محیط اسـیدی و بـازی و سـطح ویـژه بـالا      

هـای کـربن بـا     یکـی از آلـوترو    6تواند مورر واقع گـردد  گـرافن   می

استحکام بسیار بالا است که با توجه سطح ویژه زیاد، هدایت حرارتـی  

 ،بر کاهش گاف انرژیتواند علاوه  و الکتریکی بالا و حامل بار بودن می

، نـرخ  TiO2هـای برانگیختـه شـده بانـد هـدایت       با پذیرش الکتـرون 

های اخیر، از  حفره را کاهش دهد  طی سال -بازترکیب جفت الکترون

گرافن در کاربردهای مختلف از جملـه  -تیتانیم  کامپوزیت دی اکسید

بـاکتری، سـاخت سـطو     ضـد  هـای   تولید هیدروژن، سـاخت کاشـی  

  ]5-8 [های آلی استفاده شـده اسـت   و تجزیه آلاینده هشوندخودتمیز

 بـا سـنتز کامپوزیـت دی اکسـید     و همکارانش  7مین 2012در سال 

                                                                 
1- Anatase  

2- Yu  
3- Chen 

4- Methylene Blue 

5- Zhu 

6- Graphene  

7- Min 

 TiO2 کاتالیزور نـوری فعالیت   8گرافن به روش هیدروترمال-تیتانیم 

Bرا به منظور تجزیه رودامین 
از آب، تحت تابش نور فرابنفش بهبود  9

و همکـارانش در   10که توسط عزیـز    در تحقیق دیگری]9 [بخشیدند

با استفاده  TiO2 کاتالیزور نوریانجام شد، بهبود فعالیت  2014سال 

  ]10 [دی کلرو فنول به اربات رسـید -2،4از گرافن، به منظور تجزیه 

با وجود اینکه گرافن به عنوان یک جاذب با سـطح ویـژه بـالا، نقـش     

کیـب جفـت   گـاف انـرژی و کـاهش نـرخ بازتر     کلیـدی را در کـاهش  

حفره دارد، اما مطالعات انجام شده و بررسی منـابع مختلـف   -الکترون

مختلـف توسـط    هـای  دهد که ماهیت جذب سطحی آلاینده نشان می

گرافن مـورد مطالعـه قـرار نگرفتـه     -تیتانیم  دی اکسیدنانوکامپوزیت 

 11هـامرز است  لذا در پژوهش حاضر، ابتـدا اکسـید گـرافن بـه روش     

اکسید گرافن با -تیتانیم های دی اکسید سنتز شده و سپس کامپوزیت

درصدهای وزنی مختلف گرافن به روش سل ژل تهیه شدند  به منظور 

 TiO2 نمونـه   ،کاتـالیزور نـوری  بررسی تاریر گرافن در بهبود فعالیت 

 کاتـالیزور نـوری  خالص نیز بـه روش مشـابه سـنتز گردیـد  فعالیـت      

ارزیابی شـده و   MBبا استفاده از تجزیه آلاینده های تهیه شده  نمونه

هـای ایزوتـرم جـذب     با اسـتفاده از مـدل   MBماهیت جذب سطحی 

 سطحی مورد بررسی قرار گرفت 

 

 بخش تجربی -2

 مواد   -2-1
درصـد از   97و خلـوص   340.32جرم مولی  ،12تیتانیم تترا بوتکساید

بـا متوسـط    تهیه شد  پودر گرافیت طبیعـی  13شرکت سیگما آلدریچ

درصـد،   99.9و خلـوص   12.01میکرومتر، جرم مولی  32اندازه ذره 

، 46.07و جـرم مـولی    C2H5OHاتانول خالص با فرمـول شـیمیایی   

و جـرم مـولی    H2SO4اسید سولفوریک غلیظ بـا فرمـول شـیمیایی    

آلمــان خریــداری شــدند   14و متــیلن آبــی از شــرکت مــر  98.08

رنگزای متیلن آبی و ساختار شیمیایی آن بـه ترتیـب   ماده مشخصات 

 نشان داده شده است   1و شکل  1در جدول 
 

  رنگزای کاتیونی متیلن آبیماده مشخصات : 1جدول 

 نام شیمیایی λmax (nm) فرمول مولکولی وزن مولکولی

319.85 C16H18N3SCl 665 متیلن آبی 

                                                                 
8- Hydrothermal  
9- Rhodamine B  

10- Aziz  

11- Hummers  
12- Ti(OCH2CH2CH2CH3)4 
13- Sigma Aldrich  
14- Merck  
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  آبی رنگزای متیلنماده ساختار شیمیایی : 1شکل 

 
 

 روش كار ـ2ـ2

-تیتانیم سنتز اكسید گرافن و كامپوزیت دي اكسید ـ1ـ2ـ2

 اكسیدگرافن
سـنتز   هامرزاکسید گرافن با استفاده از پودر گرافیت طبیعی به روش 

لیتـر اسـید    میلـی  230گرم پودر گرافیـت طبیعـی بـه     10ابتدا   شد 

د  سپس گراد اضافه گردی سولفوریک غلیظ در دمای صفر درجه سانتی

مخلـو  اضـافه و مخلـو      گرم پتاسیم پرمنگنات بـه آرامـی بـه    30

Cحاصل در دمای 
◦

زده شد  مخلو  توسـط   ساعت هم 2به مدت  35

دقیقه به شـدت   30لیتر آب مقطر رقیق گردید و به مدت  میلی 150

% به صـورت  30لیتر هیدروژن پراکسید  میلی 35زده شد  در ادامه  هم

دقیقه اضـافه شـد  بـه منظـور حـذف       5زمان قطره قطره و در مدت 

مانده، مخلو  چندین بـار بـا آب مقطـر و اسـتن      های فلزی باقی یون

یـابی بـه پـودر اکسـید گرافیـت،       شسته شد  سپس به منظـور دسـت  

Cمخلو  در دمای 
◦

حرارت داده  خانه گرمساعت، در  12مدت  به 90

مقطـر   لیتـر آب  میلـی  200شد  در نهایت پـودر اکسـید گرافیـت بـا     

صـوت قـرار گرفـت     فراساعت تحت امـوا    2مخلو  شده و به مدت 

Cساعت در دمـای   6و به مدت  صافمحصول نهایی 
◦

بـه منظـور    90

  ] 11 [خشک گردید خانه گرمیابی به پودر اکسید گرافن، در  دست

 60اکسید گرافن، ابتدا -تیتانیم  برای تهیه کامپوزیت دی اکسید

لیتر اتانل اضافه شد  سپس مقادیر  میلی 60گرم اکسید گرافن به  میلی

لیتـر( بـه صـورت     میلـی  0.55-1.2) تیتانیم مختلفی از تترا بوتکساید

 pHزدن شدید بـه محلـول اضـافه گردیـد  در      قطره قطره و تحت هم

تر بیشتر است  اما به دلیـل   های کم، احتمال رسیدن به ذرات کوچک

بالا، زنجیرهای لازم جهـت تشـکیل ژل، ایجـاد نمـی      آبکافتسرعت 

هـای بـالا، ذرات رشـد کـرده و متوسـط       pHشوند  از طرف دیگر در 

اندازه ذرات بالاتری حاصل خواهد شد  با در نظر گرفتن عوامل مذکور 

خنثـی   pHو همننین ایـن نکتـه کـه عملیـاتی نمـودن فرآینـد در       

 pHبـازی دارد،   ارجحیت بیشتری نسـبت بـه فرآینـدهای اسـیدی و    

 7پیش ماده با استفاده از هیدروکلریک اسید و محلول آمونیا  برابر 

زدن در  ساعت تحـت هـم   3محلول به مدت   سپس ]12[تنظیم شد 

گراد قرار گرفتـه و سـپس بـه منظـور تبخیـر       درجه سانتی 37دمای 

 80تحت دمای  خانه گرمساعت، در داخل  24حلال، محلول به مدت 

صـورت   های تهیـه شـده بـه    راد خشک شد  کامپوزیتگ درجه سانتی

نشـان دهنـده    x گذاری شدند کـه  نام TG-x اختصاری تحت عنوان

درصد گرافن موجود در کامپوزیت است  انتخاب محدوده اسـتفاده از  

اکسـید گــرافن در سـاخت کامپوزیــت بــر اسـاس مطالعــات و انجــام    

تـاریر سـه درصـد    آزمایشات اولیه انجام پذیرفت  با توجه به ارزیـابی  

ــف گــرافن شــامل  ــت،   11و  9، 7مختل ــر فعالیــت کامپوزی درصــد ب

 و TG-7 ، TG-9دست آمـده بـه ترتیـب تحـت عنـوان      های به نمونه

TG-11 گذاری شدند  برای بررسی تاریر گرافن در افزایش فعالیت  نام

خـالص نیـز مطـابق روش فـوق بـدون       TiO2 ، نمونـه کاتالیزور نوری

از رونـد سـنتز    طرحی شمایی  ]11-13 [تز شداستفاده از گرافن سن

نشـان داده   2اکسید گرافن در شـکل  -تیتانیم  کامپوزیت دی اکسید

 شده است 

 

 ها یابی نمونه ـ مشخصه2ـ2ـ2
در تحقیق حاضر جهت بررسـی سـاختار و شناسـایی فـاز موجـود در      

XRD) سنجی پرتـو ایکـس   های سنتز شده از پراش نمونه
( اسـتفاده  1

برابر  θ2تحت زوایای  (CuKα) ایکس توسط لامپ مسیشده و پرتو 

اسـت و همننـین بـه     درجه به سطح نمونـه تابیـده شـده    80تا  10

( 1)رابطـه   2منظور محاسـبه متوسـط انـدازه بلـور  از رابطـه شـرر      

   ]14 [استفاده شده است

(1) K
D

cos



 

 

طول مو  پرتوی ایکـس   λ (،nmاندازه بلور  ) Dدر این رابطه 

 β ،0.9رابتی برای ساختار مکعبی برابـر   Kآنگسترم،  1.54060برابر 
زاویه براگ  θپهنای پیک در نصف شدت بیشینه هر پیک )رادیان( و 

 است  

 همننین به منظور بررسی ریز ساختاری کامپوزیـت دی اکسـید  

SEMاکسید گرافن از میکروسـکو  الکترونـی روبشـی )   -تیتانیم 
1 ،)

 استفاده شده است   LEO   1430VPدل م

 

 كاتالیزور نوريـ ارزیابی فعالیت 3ـ2ـ2
بـا اسـتفاده از    ،TG-xهای  و کامپوزیت TiO2 کاتالیزور نوریفعالیت 

در یک محلول آبی و تحت دمـای محـیط    MBتخریب نوری آلاینده 

هـا از نـور خورشـید بـه      مورد بررسی قرار گرفت  در تمـامی آزمـایش  

و  TiO2 گـرم  میلـی  12عنوان منبع تابش استفاده شد  ابتـدا میـزان   
لیتر محلول متیلن آبی بـا غلظـت    میلی 25به  ،TG-xهای  کامپوزیت

mg.l-1 3  دقیقـه   20اضافه شد  سپس سوسپانسیون حاصل به مدت

در  کاتـالیزور دفع و توزیـع مناسـب ذرات   -برای برقراری تعادل جذب

                                                                 
1- X-ray Diffraction  
2- Scherrer  
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زده شد  سپس سوسپانسـیون   محلول، در یک محیط کاملا تاریک هم

بـا   MBحاصل تحت تابش نور خورشید قرار گرفت  تغییرات غلظـت  

مرئـی در فواصـل زمـانی    -سـن  فـرابنفش   استفاده از دسـتگاه طیـف  

نـانومتر بـرای محاسـبه     665در  MBمشخص، ربت و از پیک جذب 

غلظت استفاده شد  لازم به ذکر است کـه بـه منظـور ایجـاد شـرایط      

، در کاتـالیزور نـوری  هـای بررسـی فعالیـت     یکسان، تمـامی آزمـایش  

بعد از فهر چند روز متوالی با شـدت   14صبح الی  10زمانی محدوده

 ، تابش نور تقریبا یکسان صورت پذیرفت  برای بررسـی صـحت نتـای   

تیتانیم  های دی اکسید و کامپوزیت تیتانیم آزمایش سنتز دی اکسید

اکسید گرافن با همان شرایط قبلی سـه بـار تکـرار شـد و فعالیـت       -

ای که به روش مشابه تهیـه   ها با نمونه هر یک از نمونه کاتالیزور نوری

شده بود به منظور تجزیه آلاینده متیلن آبی مورد بررسی قرار گرفت  

نشـان داد کـه    سـن   طیـف ه نتای  حاصل با استفاده از دستگاه مقایس

برای هر نمونه )با سه بار تکرار در سنتز( متیلن آبی تقریبا بـه مقـدار   

 یکسانی حذف شده است  

                                                                 
1- Scanning electron microscopy  

 

 
 

 اکسیدگرافن -تیتانیم  روند ساخت کامپوزیت دی اکسید طر  شمایی :2شکل 
 

  

Cخشک كردن در دماي 
 ساعت 24مدت  به 80◦

 

 آسیاب كردن محصول خشک شده

 

Cدر دماي  ه كردنكلسین
 ساعت 2مدت  به 400◦

 

-تیتانیم  نانوكامپوزیت دي اكسید

 اكسیدگرافن

 پودر اكسید گرافن

 مخلوط كردن

 اتانل

 تیتانیم تترا بوتکساید

 مخلوط كردن

 و تراكم آبکافت

 

HCl/NH3 
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 نتایج و بحث  ـ3
 XRDتحلیل الگوهاي  ـ1ـ3

بـا درصـدهای وزنـی    TG-x  هـای  و کامپوزیت XRD، TiO2 الگوی

بـه   XRD الگوهای نشان داده شده است  3مختلف گرافن، در شکل 

نشـان داده   TG-x وTiO2  های فاز آناتـاز را در سـاختار   وضو  پیک

، مربو  به فاز آناتـاز بـوده و    TG-xهای کامپوزیت  است  تمامی پیک

ل مشاهده نشده است  دلی XRD( در الگوی GOپیک اکسید گرافن )

این امر مقدار کم گرافن موجود در کامپوزیت و شدت پراش نسبتا کم 

  ]15-17 [آن است

ها با استفاده از پراش پرتو ایکـس، بـا    برای محاسبه اندازه بلور 

بـرای   (β) گیری پهنای پیک در نصف شدت بیشینه هـر پیـک   اندازه

گیـری از رابطـه    و بهـره  TG-11 و TiO2، TG-7، TG-9 های نمونه

محاسبه شده و مقـدار متوسـط    θ2ها در هر  شرر، اندازه بلور -دبای

اصـلی بـا    ارائه شده است  اندازه بلور  در پن  پیک 2آنها در جدول 

( و 211(، )200(، )004(، )101یـا مختصـات صـفحه )    1اندیس میلر

 گزارش شده است  2( نیز در جدول 204)

دهد که متوسـط انـدازه بلـور      ان مینش 2بررسی نتای  جدول 

های سـنتز شـده در مقیـاس نـانو قـرار دارد و اسـتفاده از        تمام نمونه

ترکیب درصدهای مختلف گرافن، بر متوسط اندازه بلور  تاریر داشته 

درصدی متوسط اندازه  40% موجب افزایش 7است  افزودن گرافن تا 

رافن اسـت، حالـت   % گ9که حاوی  کاتالیزور نوریشود  در  بلور  می

درصـد کـاهش    6بهتری اتفاق افتاده و متوسط اندازه بلـور  حـدود   

 یابد   می

                                                                 
1- Miller indices 

 

 
  TG-11 و TG-7، TG-9خالص، TiO2 هاینمونه XRD الگوی :3شکل 

 

 های تهیه شده( نمونهdh k lو فاصله صفحات ) (D) اندازه بلور  :2جدول 

 d1 0 1 D (nm) d0 0 4 D (nm) d2 0 0 D (nm) d2 1 1 D (nm) d2 0 4 D (nm) نمونه
اندازه متوسط 

(nm) 

TiO2 3.5 20 2.37 17 1.89 15 1.69 15 1.47 19 17 

TG-7 3.48 51 2.36 21 1.89 18 1.69 15 1.42 17 24 

TG-9 3.48 14 2.35 7 1.89 27 1.69 18 1.47 16 16 

TG-11 3.5 52 2.37 17 1.89 56 1.69 18 1.48 16 32 
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خـوبی روی سـطح    به TiO2دلیل این امر این است که نانوذرات 

  ]18[انـد   هـای گـرافن بـه صـورت همگـن پراکنـده شـده        نانو ورقـه 

افـزایش  درصد افزایش می یابد، یـک   11که میزان گرافن به  هنگامی

% در متوسـط انـدازه بلـور  دیـده     80ناگهانی و قابل ملاحظه برابـر  

شود  لذا با توجه به نتای  حاصل از محاسبه متوسط اندازه بلـور    می

توان به این نتیجه رسید که افزودن بیش  با استفاده از فرمول شرر می

 % گرافن به طور قابل توجهی موجب رشد بلور  خواهد شد  9از 
 

 (SEMحلیل نتایج میکروسکوپ الکترونی روبشی )ت ـ2ـ3

-تیتانیم  کامپوزیت دی اکسید شناسی ریختهای ساختاری و  ویژگی

 (SEMاکسید گرافن با استفاده از میکروسـکو  الکترونـی روبشـی )   

( که مربو  به نمونـه  4شکل ) SEMمورد بررسی قرار گرفت  تصویر 

TG-9 کـروی   است، نشان دهنده توزیع مناسب نانوذراتTiO2  روی

دلیل سطح  های گرافنی به های گرافنی است  نانو ورقه سطح نانو ورقه

، مانع ایجـاد نقـا     با توزیع حرارت در مرحله کلسینه کردنویژه بالا

   ]19 [آورند جلوگیری بعمل می TiO2داغ شده و از رشد نانوذرات 
 

 مرئی-تحلیل طیف جذب فرابنفش ـ3ـ3

 60پس از دهد که  مرئی نشان می -فرابنشنتای  حاصل از طیف جذب 

، TiO2، TG-7توسـط   MBدقیقه تابش نور خورشـید، میـزان تجزیـه    
TG-9 وTG-11  درصـد   90.2و  94.43، 92.3 ،71.63برابر  ترتیب به

توان گفت که بـا افـزایش میـزان گـرافن      بوده است  به عبارت دیگر می

درصـد،   9های کامپوزیتی، با افزایش میزان گـرافن تـا     موجود در نمونه

به طور قابل توجهی افزایش می یابـد امـا بعـد از ایـن      MBنرخ تجزیه 

مشاهده می شود  این اتفاق نشان داد که  MBمقدار، کاهش نرخ تجزیه 

افزایش بیش از حد مقدار گرافن موجود در کامپوزیـت، سـبب کـاهش    

جذب انرژی نور خورشید، کاهش تعـداد  در  TiO2 کاتالیزور نورینقش 

های برانگیخته شده به باند هدایت و به دنبال آن تولید رادیکال  الکترون

آزاد کمتر به منظور تجزیه مواد آلاینده می شود  افزایش متوسط اندازه 

تواند دلیل دیگری بـر کـاهش فعالیـت     % گرافن می11بلور  با افزودن 

باشد  با افـزایش متوسـط انـدازه بلـور      این کامپوزیت  کاتالیزور نوری

هـا   حفـره -بسیاری از الکترونکاهش یافته و  کاتالیزور نوریسطح ویژه 

شـوند  بنـابراین    بازترکیـب مـی   کاتالیزور نوریقبل از رسیدن به سطح 

دیگر با اندازه  های عاملدر کنار وابستگی به سایر  کاتالیزور نوریفعالیت 

مرئی تجزیه  -طیف جذب فرابنفش  ]15، 16[بلور  نسبت عکس دارد 

MB ( توسط نمونه بهینهTG-9 در شکل )و همننین تغییرات میزان  5

نانومتر( در  665بر حسب زمان تابش در طول مو  بیشینه ) MBجذب 

گـردد، تمـام    طور که مشاهده مـی  نشان داده شده است  همان 6 شکل

فرفیت جذب بهتری را نسبت به نمونه  TG-x های نانوکامپوزیتی نمونه

TiO2  خالص دارند و بیشترین میزان فرفیت جذب پس از گذشت یک

 است  TG-9  ساعت تابش نور خورشید مربو  به نمونه

 

 
 در مقیاس یک میکرومتر  TG-9کامپوزیت  SEMتصویر : 4شکل 

 

 
1mg.lبا غلظت  MB مرئی تجزیه-طیف جذب فرابنفش :5شکل 

3  توسط

گرم،  میلی 12=کاتالیزورلیتر، جرم  میلی 25)حجم محلول=  TG-9نمونه 

  گرم در لیتر( میلی 3غلظت متیلن آبی=

 

 
بر حسب زمان تابش در طول مو   MB تغییرات میزان جذب  :6شکل 

منبع نانومتر،  665دقیقه، طول مو  بیشینه= 60)مدت زمان تابش=  بیشینه

  تابش= نور خورشید(
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 MBاثر غلظت اولیه  ـ4ـ3
  بر روی فرفیت جذب سـطحی،  MBجهت بررسی تاریر غلظت اولیه 

هـای مختلفـی از   در غلظـت  کاتالیزور نوریآزمایشات ارزیابی فعالیت 

MB (3 ،5  گرم در لیتر( برای بهترین نمونه )میلی 8وTG-9 انجام )

محاسـبه   2اسـتفاده از رابطـه   شد  میزان فرفیت جذب سـطحی بـا   

در زمان اولیـه و  MB ترتیب غلظت  به Ctو  C0در این رابطه  گردید 

حجـم   v)بر حسب گرم( و  کاتالیزورجرم  mهای تابش مختلف،  زمان

  نمـودار فرفیـت جـذب سـطحی     ]20 [محلول )برحسب لیتر( اسـت 

 نشان داده شده است   7برحسب زمان تابش، در شکل 

 

 
 روی میزان فرفیت جذب سطحی MBتاریر غلظت اولیه : 7شکل 

دقیقه، منبع تابش= نور خورشید،  90، زمان تابش=TG-9)نوع کامپوزیت=

  گرم( میلی 12= کاتالیزورجرم 

 

شود، ابتدا فرفیـت جـذب بـا افـزایش      طور که مشاهده می همان

زمان به سرعت و با شیب زیاد افزایش یافته و سپس با افزایش زمـان  

دقیقه، شیب تقریبا رابـت شـده و مقـدار فرفیـت      90به  60از  تابش

ماند  علت جذب سریع اولیه، اخـتلاف غلظـت    جذب سطحی رابت می

یابد   زیاد بین محلول و کامپوزیت است که با گذشت زمان کاهش می

خالی روی سطح جاذب، پر شـده و تعـادل    های مکانبا گذشت زمان 

های فعال  رابت بودن تعداد جایگاهشود  در واقع  دفع برقرار می-جذب

ــت  ــول    TG-9کامپوزی ــداد مولک ــزایش تع ــر اف ــای  در براب و  MBه

تـوان دلیـل    را مـی  MBهای بالای  شدن سطح جاذب در غلظت اشباع

 عمده این روند کاهشی ذکر نمود 
 

(2) 0 t

ads

C C
q V

m

 
  
 

 

 

 هاي جذب سطحی ایزوترم ـ5ـ3

های مختلفی مطالعات ایزوترمی در غلظتبرای بررسی ماهیت جذب، 

 TG-9 کاتالیزور نوریگرم در لیتر( برای  میلی 8و  3 ،4 ،5 ،7) MBاز 

ــدلیچ  انجــام شــد  از مــدل ــرم خطــی فرون   2و لانگمــویر 1هــای ایزوت

هر مـدل   های مشخصهدست آوردن ه ( برای ب4و  3ترتیب روابط  )به

   ]20[استفاده شد 

(3) ads f eq

1
ln q ln K ln C

n
  

 

(4) eq eq

L

ads L L

C C1
a

q K K
  

 

 در این روابط 
eqCو adsq  به ترتیب غلظت تعادلی mg l  و فرفیت

جذب سطحی  mg g در مدل ایزوترم فرونـدلیچ رابـت   هستند Kf 

دهنده درجه جذب سطحی بر حسب  نشان mg g  وn    تمایـل بـه

دهد   جذب سطحی را نشان می
La  وLK    نیز روابت مـدل ایزوتـرم

باشند که به ترتیب نشان دهنده نیروهای پیوندی جاذب  لانگمویر می

و جذب شونده و رابت تعادل جذب سطحی با واحد  l mg هستند و

دهـد   تمایل اتصال جذب شونده بر روی سـطح جـاذب را نشـان مـی    

مشخص کننـده جـذب )   عامل( و capCفرفیت جذب سطحی )
LR )

محاسـبه   6و  5ترتیـب بـا اسـتفاده از روابـط     در ایزوترم لانگمویر بـه 

 شود  می

(5) L

cap

L

K
C

a
 

 

(6) L

L eq

1
R

1 K C



 

 

با توجه به مدل ایزوترم لانگمویر مقدار 
LR   مشخصات جـذب را

 که: کند به طوریبیان می
 1اگر=

LR صورت خطی استباشد جذب به 

 0اگر=
LR ناپذیر استباشد جذب برگشت 

 1اگر<
LR باشد جذب نامطلوب است 

 0اگر<
LR<1 باشد جذب مطلوب است 

مربو  به هر مدل از روابط فـوق، از   های مشخصهپس از محاسبه 

ترتیب معادلات های لانگمویر، فروندلیچ )به های غیرخطی ایزوترم مدل

های تعادلی جذب سـطحی اسـتفاده    ( برای ارزیابی برازش داده8و  7

   ]21-23 [شد

(7) m L e

e

L e

q K C
q

1 K C



 

 

(8) 
1

n
e F eq K C 
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2- Langmuir  
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ترتیب غلظت و فرفیـت جـذب تعـادلی     به qeو  Ceدر این روابط 

mgبرحسب l و mg g  وqm   حداکثر فرفیت جذب رنگزای متـیلن

اکسید گرافن برحسب  -تیتانیم  آبی روی سطح کامپوزیت دی اکسید

mg g  است 

هـای لانگمـویر و    های حاصل از رسم ایزوتـرم  منحنی 8در شکل 

 های آزمایشگاهی نشان داده شده است  فروندلیچ در مقایسه با داده

هـای مطالعـه شـده،     برای مقایسـه عـددی میـزان تطـابق مـدل     

Rmsهای آماری  بررسی
AREو  1

انجـام   10و  9با استفاده از روابط  2

 شد  
 

 

های  های جذب سطحی با دادهایزوترم بررسی تطابق منحنی: 8شکل 

دقیقه، غلظت  90گرم، زمان تابش: میلی 12)جرم جاذب:   آزمایشگاهی

  گرم در لیتر(میلی 3-8متیلن آبی: 

 

 (9)   
n 2

2

i, exp i, cal
i 1

1
Rms q q

n 


 


 

 

(10) 
n

i, exp i, cal

i 1
i, exp

q q100
ARE

n q


  

 

در این روابـط  
i, expq  وi, calq  رنگـزای  مـاده  ترتیـب مقـدار    بـه

متیلن آبی جذب شده آزمایشگاهی و محاسبه شده در لحظه تعادل بر 

mgحسب  g  وn باشد  ها می تعداد آزمایش 

مربـو  بـه هـر مـدل بـه همـراه مقـادیر ضـریب          هـای  مشخصه

 گزارش شـده اسـت    3های آماری در جدول ( و داده2Rهمبستگی )

دهد که مدل فروندلیچ بـا   نشان می 3نتای  گردآوری شده در جدول 

تر، بالاترین تطابق را با  پایین AREو  Rmsضریب همبستگی بیشتر و 

ــدار      داده ــی، مق ــدل ایزوترم ــن م ــگاهی دارد  در ای ــای آزمایش  nه

کمتر از یـک باشـد    دهنده مشخصات جذب است  اگر مقدار آن نشان

 بـه صـورت فیزیکـی بـوده و در    دهـد کـه جـذب سـطحی      نشان مـی 

صورت جذب سطحی به صورت شیمیایی اتفاق افتـاده اسـت    غیر این

برابـر   n  بنابراین در ایـن مطالعـه، از آنجـایی کـه مقـدار      ]24 [است 

توان گفت که جذب سـطحی شـیمیایی    بدست آمده است می 3.452

 -تیتـانیم   رنگزای متیلن آبی بـر روی سـطح کامپوزیـت دی اکسـید    

 گرافن اتفاق افتاده است اکسید 

                                                                 
1- Root mean square error  
2- Average relative error 

 

 

 

 

 

  اکسید گرافن -تیتانیم  های جذب سطحی متیلن آبی روی کامپوزیت دی اکسید ایزوترم های مشخصه :3جدول 

 R2 Rms ARE مقادیر  مشخصه مدل ایزوترم

 لانگمویر
LK (l / mg) 17.24 0.98 5.59 × 2-10 2.41 

 
La (l / mg) 1.6    

 
LR (g / l) (0.107-0.016)    

 capC 10.78    

 فروندلیچ
FK (mg / g) 6.446 0.99 0.014 0.888 

 
n 3.452    
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 گیري ـ نتیجه4
اکسـید گـرافن بـا    -تیتانیم  های دی اکسیددر این تحقیق، کامپوزیت

 های اکسید گرافن و تترا بوتکسایدمادههای وزنی مختلف پیشنسبت

ژل سنتز شدند  نتـای  حاصـل نشـان    با موفقیت به روش سل تیتانیم

 ایجـاد  TiO2کـردن گـرافن تغییـری را در سـاختار      اضافهدهد که  می

  امـا  یـد نما یساختار آناتاز خود را حفظ م تیتانیم یداکس ینکرده و د

ایجـاد   کاتالیزور نوری بلور  اندازه بر را ای ملاحظه قابل تاریر گرافن

  انـدازه بلـور   % گرافن، میـزان 11که با افزودن  می نماید  به طوری

 یردهنده تـار  حاصل نشان نتای  ین  همننیابد یم یش% افزا80حدود 

  اسـت  TiO2 کاتالیزور نـوری  یتفعال یشه گرافن در افزاظقابل ملاح

 خورشـید،  نور تابش تحت شده ساخته های نمونه تمامی که طوری به

نمونـه  انـد و   را از خود نشـان داده  یقابل قبول کاتالیزور نوریعملکرد 

TG-9 عملکرد را داشته و پـس از   بهترینها  در مقایسه با سایر نمونه

درصـد متـیلن آبـی را تجزیـه کـرده اسـت         94.4دقیقه  60گذشت 

هـای ایزوتـرم جـذب سـطحی      های آزمایشگاهی بـا مـدل   برازش داده

هـا بـا مـدل ایزوتـرم فرونـدلیچ       دهد که ایـن داده  غیرخطی نشان می

  بیشترین تطابق را دارند 
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