
 

 

  چکیده   

 يهاوشریکی از  عنوانپساب به یستیفتوکاتال هیروش تصف

در  .شودیمشناخته  بالا يانرژ یهبا بازد شرفتهیپ ونیداسیاکس

آن با  تخدیرس سپو  ایتانیت ستیسنتز نانوفتوکاتال قیتحق نیا

نور  هیاحدر ن یستیفتوکاتال تیمنظور بهبود خاصبهنیتروژن 

 ستیمنظور نانوفتوکاتال نی. به همی مورد بررسی قرار گرفتمرئ

2TiO-N ز سنت ویکروویماو  دروترمالیههاي ا ترکیب روشب

 XRD ،FESEM ،BET ،FTIR ،EDX-dot يزهای. از آنالشد

mapping  وUV-vis  یکیو اپت ییایمیش ،یکیزیف اتیخصوص نییتع يبرا 

 يهابلور زیآمتیسنتز موفق XRD زیآنال استفاده شد. هاستیکاتال

2TiO ریکرد. تصاو دییدر فاز آناتاز را تأ FESEM  نانو ساختار

 نزودبا افن ذرات را شد ترکنواختیو  زتریر نیبودن و همچن

 آنالیز جینتا دییضمن تأ BET زی. آنالندنشان دادنیتروژن 

FESEMن نیتروژافزودن  پس ازرا  ستیسطح کاتال د، بهبو

ت سطح کاتالیس قابل قبول یکنواختی EDX تصاویر .نشان داد

N- ستیعملکرد بهتر فتوکاتال حاکی از يندیفرا يهاشیآزما. را تایید نمود

2TiO 140ذشت گ بانتایج نشان داد که  .ه استها بودنمونه ریبا سا سهیدر مقا 

یرحالدفتوکاتالیست حذف شده، این آلاینده توسط  %90حدود  دقیقه از آزمایش،

درصد حذف آلاینده را  52، فقط يسنتز 2TiO، فتوکاتالیست در همین مدت که

درصد بیشتر از تیتانیاي  15 حدود علاوه بر این، تیتانیاي سنتزينتیجه داده است. 

  نشان داده است.حذف ) P25صنعتی (

، 2TiO-Nنانوفوتوکاتالیست  :کلیديواژگان  

  آب. یه، تصف7اورنژ  یداس یکروویو،ما -هیدروترمال

  مقدمه  1

بشر  ازین نیتريعنوان ضروربه توانیآب را م نیبدون شک تأم 

 شیو به دنبال آن افزا یجهان تیجمع شیکرد. با افزا یتلق

 يریصورت چشمگآب سالم به يتقاضا برامیزان  عتاًیمصارف، طب

جهان به آب  تیاز جمع یتوجهاست. بخش قابل افتهیشیافزا

 عیما نیه اندرت ببهنیز  گرید ياریندارند و بس یدسترس یبهداشت

اچار خود ن يبقا يبشر برا ن،یبنابرا کنند؛یم دایپ یدسترس اتیح

ی، محافظت از منابع موجود در برابر آلودگمواردي ازجمله است 

از منابع  هاندهیجهت حذف آلا دیجد يهاياستفاده از فنّاور

ا در ر و استفاده دوباره یا چندباره از منابع آب شیرینشده آلوده

   .]2, 1[ دستور کار خود داشته باشد

محققین از اواسط قرن بیستم به روشی تمایل پیدا کردند که  

استفاده از نور را در حضور کاتالیست براي موارد مختلفی همچون 

آب  زیفتوالکترولهاي آب و حتی تولید هیدروژن از حذف آلاینده

. تصفیه فتوکاتالیستی پساب با استفاده از ]5-3[ کردتوجیه می

هاي هاي مهم روشطیف نور مرئی و فرابنفش، یکی از شاخه

- . تاکنون تحقیقات گسترده ]8-6[باشد اکسیداسیون پیشرفته می

ي لأهاخحال اي روي این فرآیند صورت گرفته است و درعین

در اوایل تولدّ پژوهشی فراوانی نیز در این زمینه وجود دارد. 

تمرکز بسیاري از محققان  1960ها در حدود سال فتوکاتالیست

بر خواص  UVبررسی اثر اشعه  و ZnOو  2TiOدنیا روي 

تایج ن هاآنازجمله خواص اپتیکی بوده و تحقیقات  هاآنمختلف 

ها دریافتند که . آن]11-9[ی داشته است در پبسیار جالبی را 

رساناها روي سطح نیمه O2Hو  2Oروي جذب یا دفع  UVتابش 

قابل  املاًکاي که امروزه توسط نظریه باند تأثیرگذار است، نتیجه

فوجی شیما و هوندا به  1972سال  در. ]15-12[توجیه است 

اي دست یافتند که موجب خلق تحول عظیمی کنندهنتیجه خیره

  یکروویوما -یدروترمالبه روش ه 2TiO-N یستسنتز نانوفتوکاتال

   از پساب 7اورنژ  یدجهت استفاده در حذف اس 
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ها یافتند که با استفاده از ها شد، آندر فناوري فتوکاتالیست

کارگیري خاصیت فتوکاتالیستی تیتانیا تحت نور فرابنفش و با به

 توانیمآند -وتعنوان فعنوان کاتد و تیغه تیتانیا بهتیغه پلاتینی به

راحتی و با صرف انرژي معقولی آب را تجزیه و به اکسیژن و به

موارد  کنندهنیتأم تواندیمهیدروژن تبدیل کرد که این هیدروژن 

ی، تسیفتوکاتالتصفیه  روش در. ]16[متعدد مصرف هیدروژن باشد 

هاي نور براي تشکیل الکترون و حفره بر روي سطح از فتون

هاي بسیار قدرتمندي آن تولید اکسندهی در پو  ستیفتوکاتال

عامل  نیتریاصل عنوانبههاي هیدروکسیل رادیکال همچون

  .]19-17[ شودیم، استفاده هاندهیآلاتصفیه و حذف 

انیا اند، تیتشدههایی که تاکنون مطرحاز میان فتوکاتالیست

)2TiOشود ترین و تأثیرگذارترین مورد شناخته میعنوان مهم) به

این ترکیب پراهمیت علاوه بر فعالیت فتوکاتالیستی . ]20-22[

هاي دیگري همچون غیر سمی بودن، بسیار بالاي خود از مزیت

ن ییی، قیمت نسبتاً ارزان و همچنایمیفتوشپایداري شیمیایی و 

ا ب ستیفتوکاتالاین . ]24, 23[ دسترسی آسان نیز برخوردار است

الکترون ولت تنها در محدوده  2/3نوار گاف حدود  اندازهبهتوجه 

درصد از نور مرئی  4نور فرابنفش فعالیت اپتیکی داشته و فقط 

ت جهش الکترون از لایه ظرفییاز براي موردنانرژي  نیتأمتوانایی 

انواع  تاکنوندرنتیجه . ]27-25[ به لایه رسانش را داراست

براي تغییر محدوده جذب این فتوکاتالیست به  هاروشف مختل

است. ازجمله این  شده شنهادیپمحدوده مرئی توسط محققان 

 با(تخدیر نشاندن فلز، به موارد مهمی همچون  توانیم هاروش

)، حساس کردن به رنگ و استفاده از غیرفلزهافلزات و 

ازجمله . ]30-28[ی اشاره کرد تیکامپوز يهاستیکاتالفتو

توان به بهبود عملکرد تیتانیا در پرتکرارترین این موارد می

ها و اکسیدهاي اتیونمحدوده مرئی با افزودن اجزایی همچون ک

و  ]33[گوگرد  ،]32[، کربن ]31[ فلزي، تخدیر با نیتروژن

همچنین تخدیر همزمان با چند مورد از این عناصر را نام برد. 

نتایج حاصل از تحقیقات مختلف صورت گرفته، حاکی از عملکرد 

بسیار خوب تیتانیاي ناخالص شده با نیتروژن تحت نور مرئی بوده 

ي هاروشدر این پژوهش، براي اولین بار ترکیب . ]36-34[ است

هیدروترمال و مایکروویو در سنتز تیتانیاي ناخالص شده با 

انتقال محدوده جذب تیتانیا به  منظوربه) 2TiO-Nنیتروژن (

وش ردر سمت نور مرئی مورد سنتز و ارزیابی قرار گرفته است. 

ا، هبه وجود فرصت کافی براي تشکیل بلور با توجههیدروترمال 

تفاده ی اساز طرفرا به همراه خواهد داشت.  ییمیزان بلورینگی بالا

ونه ل نمدهی یکنواخت در کبه نحوه حرارت با توجهاز مایکروویو 

از کلوخگی ذرات جلوگیري خواهد کرد. با ترکیب این دو روش و 

ود راستفاده از آن در فرآیند تصفیه فتوکاتالیستی پساب انتظار می

این  فعالیت فتوکاتالیستی باشد. در بهبودنتیجه نهایی حاکی از 

 ,XRD, FESEM, EDXازجمله  یپژوهش آنالیزهاي مختلف

BET ز یآنالتالیست و همچنین جهت شناخت خصوصیات کا

UV-Vis سنتزي  يهاستینانوفتوکاتالمنظور ارزیابی عملکرد به

  در فرآیند حذف اسید اورنژ از پساب مورد توجه قرار گرفته اند.

 

  بخش تجربی 2

  مواد و تجهیزات

 دیبوتوکســ IV ومیتانیت، 2TiO-Nدر ســنتز نانوفتوکاتالیســت 

شرکت  عنوانبه شد.   Acrosماده اولیه تیتانیوم از  خریداري 

به بهترین نتیجه دي متیل آمین در میان انواع مختلف  با توجه

بــا خلوص  DMEنیتروژن از  نیتــأم منظوربــه، ]37[ آمین

همچنین عامل ژل ساز اسید استیک با درصد خلوص  9/99%

ــرکت  5/99% ــد.  يداریخر Merckهردو از ش ــتفاده ش و اس

ستفادهاتانول  ست مربوط ب شدها سنتز نانوفتوکاتالی ه در فرایند 

ست. همچنین  %6/99شرکت دکتر مجللی و با خلوص  بوده ا

سه نمونه صنعهاجهت مقای ست  سنتزي با کاتالی یتانیا، تی تي 

P25  از شرکت  %5/99 خلوصبا درصدEvonik-Degussa 

  خریداري شد. 

در حدود  Siemens-D5000توســـط دســـتگاه  XRDآنالیز 

سیمطالعه براي  θ2= 10◦-90◦زاویه شنا ستفاد نمونه بلور ه ا

سختیرمطالعه  منظوربهشد.  سطح، آنالیز شنا  FESEMی 

  انجام گرفت.  Mira 3-XMU TESCANتوسط دستگاه 

صر و نحوه پراکندگی  سطح  هاآنبراي اطلاع از عنا  نانوروي 

ستگاه  EDX، از آنالیز ستیکاتال  Mira 3-XMUکه روي د

TESCAN  گاه ـــت فاده شـــد. از دس ـــت ته بود، اس قرار گرف

Quantachrom-ChemBET 3000 نالیز  منظوربه جام آ ان

BET  ستفادریگاندازهبراي ست ا صوص کاتالی سطح مخ  هي 

ــایی غلظت آلاینده رنگی در پســاب و  ــناس ــد. درنهایت، ش ش
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مایش  مان آز نده طی ز حذف آلای ند  همچنین تشـــخیص رو

با استفاده از دستگاه  UV-Vis Spectroscopyتوسط آنالیز 

Rayleigh UV-1800 .انجام گرفت  

  روش آزمایش

 :نانوفتوکاتالیست روش سنتز    

سنتز  منظوربه هیدروترمالروش ، ستیدر مرحله سنتز نانوفتوکاتال

روش اصلی به کار گرفته شد. همچنین  عنوانشده و به انتخاب

ي از مزایاي گرمادهی یکنواخت توسط امواج برداربهره منظوربه

مایکروویو، سنتز این نانوفتوکاتالیست با ترکیب این دو روش 

و همچنین  ستیساختار مناسب از فتوکاتالدستیابی به  منظوربه

کرد بهتر در فرآیند تصفیه فتوکاتالیستی، صورت گرفت. عمل

 نیتروژن،پس از افزودن  رییتغ زانیم صیمنظور تشخبه

براي سنتز . روش سنتز شد نیبه هم زین 2TiO ستیفتوکاتال

ناسب، شناسی و اپتیکی میخترهایی با خواص نانوفتوکاتالیست

 ندیرآفمایکروویو استفاده شد که -از روش هیبریدي هیدروترمال

شده است. داده شینما 1شکل  در کیصورت شماتبهآن سنتز 

ورت منظم صمراحل سنتز را به هیکل بیبه ترت يندینمودار فرآ نیا

 IV ومیتانیت یعنی ومیتانیمنبع ت ml 7. ابتدا دهدینشان م

 یسیس 50بشر  کیاتانول درون  ml 10 به دیبوتوکس

 اتاق يدر دما ،یسیشده و تحت دور متوسط همزن مغناطاضافه

عنوان محلول محلول به نیدر آن حل شد. ا قهیدق 30و به مدت 

با  کیاست دیمحلول اس ml 5شد. همزمان، ي گذارنام )الف(

اتانول که قبلاً  ml 10عنوان عامل ژل ساز با بهرا  M 1غلظت 

دي  ml 5شده مخلوط کرده و  ختهیر یسیس 100بشر  کیدر 

حلول م نیبه آن اضافه شد. ا منبع نیتروژن عنوانبهاتیل آمین 

قرار گرفت.  طیمح يدما در یگدتحت همز قهیدق 15حدود  زین

یرا اطلاق م )ب(طبق قرارداد نام محلول  زیمحلول ن نیبه ا

مذکور را  اختلاطزمان دو محلول مدت نیازاینکه ا. پسمیینما

 یقطره با دبصورت قطرهبه و دقتبه )الف(کردند، محلول  یط

ml/min 1 اضافه شد.  )ب(به محلول  دیشد یگدو تحت همز

 ینگدری، ژل سف)الف(دوسوم محلول  باًیبعد از اضافه کردن تقر

ل ژ همرحل نیشد. پس از اتمام ا ترظیرفته غلظاهرشده و رفته

 تکنواخیمنظور با شدت بالا و به قهیدق 30آمده به مدت دستبه

ها، براي دادن فرصت بیشتر براي رشد بلور. شدن هم زده شد

براي گذراندن نوعی  شدههیتهپس از یکنواخت شدن، ژل 

پیرسازي به درون اتوکلاو از جنس استیل زنگ نزن مجهز به 

. سپس شد داده، انتقال ویکروویمامنافذي جهت عبور امواج 

داده شد. قرار ساعت درون دستگاه مایکروویو  2اتوکلاو به مدت 

با اتمام زمان فرآیند هیدروترمال و پس از سرد شدن، درون 

ا تشکیل شد که عبارت بودند از پودر اتوکلاو دو فاز مجز

در کف اتوکلاو (کاتالیست سنتز شده) و مایع اسیدي  درنگیسف

اغذ و ک خلأکه روي این پودر قرار گرفت. با استفاده از یک پمپ 

ول پودر آب و اتان لهیوسبه خلأصافی، با شستشوي چندباره تحت 

افی به اغذ صکاتالیستی از مایع زائد جدا شد. این پودر به همراه ک

درجه سلسیوس  80در دماي  خلأو تحت  شده دادهکوره انتقال 

انتقال فاز تیتانیا از آمورف به فاز بلوري  طورمعمولبهخشک شد. 

ی که به صورتگزارش شده است  C˚400در دماهاي بالاتر از 

گردد. بسته هرچه دما بالاتر باشد فاز بلوري بیشتري تشکیل می

ل فاز دیگر، انتقا رگذاریتأثاولیه، زمان و موارد به روش سنتز، مواد 

گزارش شده  C˚1200-400از آناتاز به روتایل در دمایی بین 

در  C˚500است. بنابراین، دماي تکلیس در این آزمایش برابر 

، داخل دهشخشک، عملیات تکلیس پودر تیدرنهاگرفته شد.  نظر

 ساعت انجام شد.  4و به مدت  C˚500یک بوته چینی در دماي 

مقایسه عملکرد فتوکاتالیستی، نمونه تیتانیاي خالص  منظوربه

  یقاً طبق همین روند و بدون استفاده از منبع آمین سنتز شد.دق

  
به روش  2TiO-Nسنتز نانوفتوکاتالیست  جریان نمودار -1شکل 

  .مایکروویو-هیدروترمال

بوتوکسید IVتیتانیوم 

ماده اولیه تیتانیوم

اتانول

در دماي محیطدقیقه  30اختلاط به مدت 

دي متیل آمین

ماده اولیه نیتروژن

M1استیک اسید 

دقیقه در دماي محیط 15اختلاط به مدت 

حلال حلال

اتانول

محلول الفمحلول ب

افزودن محلول الف به محلول ب بصورت قطره قطره 

تحت اختلاط شدید ml/min1با سرعت 

)سه مرتبه(شستشوي رسوب سفیدرنگ با آب و اتانول 

تحت خلأ ساعت  8به مدت  ºC80خشک کردن در دماي 

حلال

ساعت 4به مدت  ºC 500عملیات تکلیس در دماي 

ساعت 2مخصوص و حرارت دادن توسط امواج مایکروویو به مدت انتقال به اتوکلاو 

آماده سازي مواد اولیه) الف(

مایکروویو-سنتز هیدروترمال) ب(

نانوفتوکاتالیستپسافرآوري ) ج(

TiO2: نانوفتوکاتالیست (syn.), N-TiO2
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  :7ورنژ ا دیاسنانوفتوکاتالیست در حذف  عملکرد ارزیابی وشر

یین تع منظوربهپس از طی مراحل سنتز و آنالیزهاي ساختاري 

ي ســـنتز شـــده و اطمینان از ســـنتز هانمونهخصـــوصـــیات 

یه در فرآیند تصـــف هاآن، ارزیابی فعالیت هانمونه زیآمتیموفق

. آزمایش تفتوکاتالیستی پساب حاوي آلاینده رنگی انجام گرف

هاي پارامتر با درنظر گرفتن  ها  تالیســــت  کا  عملکردي فتو

سط  رگذاریتأث سید. اسامانهروي واکنش تو ي جامع به انجام ر

تن تنگســ-انتخاب و نصــب لامپ هالوژن لیاز قبپارامترهایی 

ــبوات جهت  400 ــازهیش ــب س ي نور مرئی براي فرآیند، نص

شونده هاهیپا سطح  منظوربهي تنظیم  صله لامپ از  کنترل فا

ــت ــاخت -مخلوط فتوکاتالیس ــاب، س ي با روکش امحفظهپس

ـــازآماده آلومینیوم براي جلوگیري از اتلاف نور و انرژي،  يس

متقارن جهت خنک کردن کل  صــورتبهســیســتم تهویه هوا 

ـــتننگهمحفظه و ثابت  و  C˚30دماي واکنش در حدود  داش

سی جهت اختلاط من سب تعبیه همزن مغناطی هبود ب منظوربها

ــت و درنتیجه  ــازنهیبهعملکرد فتوکاتالیس رم در ي انتقال جس

فرآیند در این کار مورد توجه قرار گرفتند. دلیل انتخاب لامپ 

ــبیه به نور -هالوژن ــیار ش ــتن طیف نوري بس ــتن، داش تنگس

ـــید و  ه براي فرآیند بود ازیموردننور مرئی  کنندهنیتأمخورش

  است.

با  ، بخشی از طیف نوريمرئی–ی فرابنفشسنجفیطآنالیز در 

ي مختلف از فرابنفش تا فروسرخ پس از برخورد با هاموجطول

از  و بخشــی هم شــدهدادهســطح نمونه فتوکاتالیســتی بازتاب 

ستگاه  سط د آنالیز . شودیمي ریگاندازهنمونه عبور کرده و تو

UV-Vis  معیاري از غلظت آلاینده در پســاب را در دســترس

هدیمرار ق نالیز د کار از این آ تشـــخیص  منظوربه. در این 

ی کدري آب با گذشت زمان آزمایش به عبارتتغییرات رنگ یا 

ستفاده شده است. به این صورت که  صورتبه دقیق و کمّی ا

سط قلّهابتدا محل قرار گرفتن  شاخص آلاینده موردنظر تو ي 

ه با او ســپس کالیبراســیون دســتگ آمدهدســتبهاین دســتگاه 

ـــتفاده از نمونه هاي مختلف انجام هایی از آلاینده با غلظتاس

  شد.

حل مختلف آن مخلوط  مایش و همچنین مرا تداي آز در اب

له  واکنش فاع ق فت. ارت نالیز قرار گر نگ و آب) مورد آ (ر

شــاخص، نشــانگر میزان جذب نور توســط این آلاینده خواهد 

به کالیبراســیون دســتگاه، غلظت آلاینده  با توجهبود. درنتیجه 

آمد. قابل ذکر است که  به دستمربوط به هر مرحله از فرآیند 

ـــید اورنژ در دو  هاي داراي قلّه nm 485و  310موج طولاس

شد. قلّه اول مربوط به بخش شبه بنزن مولکول شاخص می با

نه نیتروژن=نیتروژن می گا ند دو به پیو له دوّم نیز مربوط  و ق

ي آروماتیک را در رنگ آزو به هم متصل میهاحلقهشد که با

  . ]38[نمایند

از اهمیت بیشتري برخوردار بوده و  nm 485قلّه  طورمعمولبه

ــه این قله انجام می ــد حذف با مقایس ــبات درص ــود. محاس ش

 کو انجام محاسبات، غلظت هر ی هاارتفاعدرنهایت با مقایسه 

ستدر طول زمان به  هانمونهاز  هاي مختلف آمد. در غلظت د

سبهعددهاي جذب متناظر  ستفاده از فرمول زیر  شدهمحا و با ا

  ي مختلف محاسبه شد.هازمانحذف در درصد 

  
0

0100%
C

CC
X


  

ــید اورنژ  0C کهیدرحال ــانگر غلظت اولیه اس  Cو متغیر  7نش

ـــانگر غلظت آن در زمان  ـــتخواهد بود. پس از  tنش  به دس

آوردن مقادیر درصد تبدیل (درصد حذف)، این مقادیر برحسب 

  زمان رسم شدند.

از مقالات موجود در این حوزه،  آمدهدســتبهبه نتایج  با توجه

خواهد  رگذاریتأثتغییرات دماي پساب بر واکنش فتوکاتالیستی 

ثابت  صــورتبهدرجه ســلســیوس و  30بود بنابراین دما برابر 

ــطی برابر  ــد. همچنین غلظت متوس براي  ppm20انتخاب ش

ــده و مقدار  گرم فتوکاتالیســت در  1/0این آزمایش انتخاب ش

  .شداستفاده از محلول پساب سنتزي تریلیلیم 100

 

  نتایج و بحث 3

  :تعیین خصوصیات نانوفتوکاتالیست 1-3

  XRDآنالیز 

به الگوهاي  تایج مربوط  تخدیر  به همراهي هانمونه XRDن

نیتروژن درون ســـاختار تیتانیا و همچنین خود فتوکاتالیســـت 

با است.  شدهدادهنشان  2شکل تیتانیاي سنتزي و صنعتی در

، º 3/25ي ها θ2ي شــاخص تیتانیا در هاقلهبه شــکل،  توجه

کد مرجع  7/62، 3/55، 4/48، 9/37 با  تاز  نا فاز آ به  مربوط 
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)JCPDS: 00-001-0562 در آنالیز  هاهقلّ) بوده و وجود این

ـــانگر ت عنوان فاز فاز بلوري آناتاز به زیآمتیموفقشـــکیل نش

ستی  ازنظرمطلوب  شدیمفعالیت فتوکاتالی شخیص با . براي ت

ـــکفاز  ـــدهلیتش ي مربوط به فاز روتایل نیز هاهقلّ، الگوي ش

ي همه باًیتقردهد که قرار گرفت که نتایج نشان می موردتوجه

شکهاي بلور چیهدر فاز آناتاز بوده و  هانمونهدر این  شدهلیت

ـــاخص فاز روتایل با کد مرجع (هاهقلّاز  کی  :JCPDSي ش

، º 5/27 ،0/36 ،2/41 ،6/54ي ها θ2) در 00-002-0494

شاهده نمی هاقلهی پوشانهمموارد  جزبه 0/69 شود در آنالیز م

ماي تکلیس براي که می ـــب د ناس خاب م ند دلیلی بر انت توا

  کاتالیست باشد. 

  
  هاي سنتزي.ستینانوفتوکاتال XRD  یزآنال -2شکل 

با مقایســه طیف مربوط به تیتانیاي ســنتز شــده و کاتالیســت 

شاهده P25صنعتی  صد بلوري بودن نمونه  شودیم، م که در

ه دلیل ب در عوضسنتزي کمتر از کاتالیست صنعتی بوده ولی 

نتیجه  توانیمافزایش پهناي قله در طیف تیتانیاي ســـنتزي، 

مایکروویو) موجب -گرفت که این روش ابداعی (هیدروترمال

سایز  سی آنالی ستینانوکاتالي هابلورکاهش  ست. برر ز شده ا

به  نهپراش مربوط  به روش  نمو با نیتروژن  خدیرشــــده  ت

ـــه آن با -هیدروترمال ي مختلف هانمونهمایکروویو و مقایس

فاع  یانگر افزایش ارت ّب ناي  هاهقل کاهش په پس از  هاآنو 

افزودن نیتروژن بوده اســـت که این موارد به ترتیب نشـــانگر 

با  خواهد بود. هابلورافزایش درصــد بلورینگی و افزایش اندازه 

ـــایر  XRDبه نتایج حاصـــل از آنالیز  توجه و تطابق آن با س

ــت گرفتهانجامآنالیزهاي  ــبی از فتوکاتالیس N-، عملکرد مناس

2TiO  در فرآیند تصـــفیه فتوکاتالیســـتی پســـاب مورد انتظار

  خواهد بود.

  FESEMلیز آنا

سکوپ الکترونی  سختیرآنالیز میکرو سطح شنا ي هاونهنمی 

شده به روش هیدروترمال به  3 شکلمایکروویو را در -سنتز 

ــاویر،  ــل از این تص ــت. طبق نتایج حاص ــته اس نمایش گذاش

سایز ذرات  بر . همچنین شودیم دییتأ هانمونهنانومتري بودن 

 هاهنمونکمی در  نســبتاً، کلوخگی آمدهدســتبهنتایج  اســاس

ویر، اســتفاده از نیتروژن و به تصــا با توجه .شــودیممشــاهده 

ورود آن به ساختار تیتانیا موجب ریزتر شدن ذرات روي سطح 

ــت و  ــدن توزیع  ترکنواختی آن یدر پکاتالیس ــد هاآنش ه ش

ـــت. ـــدن و  ترکنواختاین اســـت که ی توجهقابلنکته  اس ش

همچنین ریزتر شدن ذرات، موجبات افزایش سطح کاتالیست، 

ـــی بهتر  ـــترس ـــطح  دهندهواکنشدس به س نده رنگی)  (آلای

ــتی را فراهم  ــت و درنهایت بهبود عملکرد فتوکاتالیس کاتالیس

سه آمدهدستبهخواهد آورد. طبق نتیجه  ي اندازه ذرات از مقای

2TiO-N  2باTiO  وP25ـــت ، انتظار می رود این فتوکاتالیس

ستی  داراي سطح فعال کاتالیستی و همچنین فعالیت فتوکاتالی

  بیشتري باشد.

  EDX یزالآن

ـــاختار در  یتروژنبودن ذرات ن یکنواختو  همگن که درون س

ـــط اند،¬قرار گرفته یتانیات ـــنجییفط آنالیز توس  یکیفکت س

ـــکوپم يانرژ ) SEM-EDX( یروبشـــ یکیالکترون یکروس

در  یزالآن ینحاصل از ا یجقرارگرفته است. طبق نتا یموردبررس

و  ژنیاکســ یتانیا،ت یعنیعناصــر مورد انتظار  ی، تمام4شــکل 

ـــده و هداده یصتشـــخ N-TiO2نمونه  يبرا یتروژنن  یچش

 ها مشاهده نشده است.نمونه یندر ا ايیرمنتظرهغ یناخالص
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  هاي سنتزي.ستینانوفتوکاتال FESEMآنالیز  -3 شکل

، پخش و شودیمنتیجه مهم دیگري که از این تصاویر گرفته 

ه بپراکندگی بسیار خوب نیتروژن روي سطح کاتالیست است 

 باًیتقرکه در  شودیمی که با دقت در تصویر مشخص صورت

یمنتجمع ذرات نیتروژن روي سطح کاتالیست دیده  گونهچیه

و این مورد توانایی بالاي ترکیب دو روش هیدروترمال و  شود

تز یکنواخت حرارت دهی یکنواخت توسط مایکروویو در سن

همچنین با مشاهده این یکنواختی  .دهدیمکاتالیست را نشان 

ذرات نیتروژن، سطح بالاي نانوفتوکاتالیست مورد انتظار خواهد 

  بود.

 
 

 .2TiO-Nسنتزي  ستینانوفتوکاتال EDXآنالیز  -4شکل

  BETآنالیز سطح ویژه 

، نتایج آنالیز شدهدادهنمایش  5شکل  شکل  که در طورهمان

BET ها و همچنین ســتیفتوکاتال فعالســطحمنظور یافتن به

قایســـه  نهم پارامتر مهم  هانمو ـــی نحوه تغییر این  و بررس

ستونی نمایش  صورتبه ست.  شده دادهنمودار   فعال سطحا

 آمدهدستبه g3m 50/برابر  P25مربوط به کاتالیست صنعتی 

بیشــتر  فعال ســطح دیمؤ BETاســت. نتایج حاصــل از آنالیز 

ست.  صنعتی بوده ا سبت به تیتانیاي  سنتزي ن براي تیتانیاي 

با اتم یا  تان ر هاي نیتروژن، این مقداهمچنین پس از تخدیر تی

ـــت.  g3m 2/102/به  2TiO-Nبراي نمونه  افزایش یافته اس

ی و شـــناســـختیربا نتایج حاصـــل از بررســـی  هاافتهاین ی

سازگار بوده و انتظار  سطح  صر  که  رودیمهمچنین آنالیز عنا

ي عملکردي نیز فعالیت بالایی از این کاتالیســـت هادر آزمون

  مشاهده گردد.

 
  هاي سنتزي.ستینانوفتوکاتال BET ژهیسطح وآنالیز  -5شکل 

 

 نتزيسهاي نانوفتوکاتالیست عملکرد ارزیابی 2-3

  از پساب 7اورنژ  دیحذف اسدر 

نگ از  حذف ر ند  یل در فرآی بد به میزان ت تایج مربوط  ن

 پســاب ســنتزي تحت نور مرئی لامپ هالوژن تنگســتن در 

 20ا ها ابتدبه نمایش گذاشته شده است. در این آزمایش شکل

جذب فیزیکی روي  یاب نور براي درنظر گرفتن  قه در غ دقی

سطح نمونه انجام شده و در ادامه با قرار دادن محفظه واکنش 

حت نور مرئی،  نهت ظه واکنش ریگنمو  صـــورتبهي از محف

. این نتایج نشــان گرفتي صــورت اقهیدق 20متناوب با دوره 

ـــده با  دهنده بهبود فعالیت فتوکاتالیســـتی تیتانیاي تخدیرش
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 بوده اهزماننیتروژن نســبت به تیتانیاي ســنتز شــده، در همه 

درصد از آلاینده  90است. نتایج آزمایش، حاکی از حذف حدود 

ـــت د 140رنگی طی  تالیس نانوفتوکا مایش براي  قه آز N-قی

2TiO  بوده است. این درحالی است که در همین مدت زمان و

ـــان، فقط  ـــرایط یکس ـــط  51در ش ـــد از آلاینده توس درص

ست. یکی از  شده ا شده حذف  سنتز  ست تیتانیاي  فتوکاتالی

تالیســـتی،  کا حذف فتو یل بهبود  ندیمدلا افزودن  ریتأث توا

ب و جلوگیري از بازترکی هاالکترونتن نیتروژن در به دام انداخ

 ،آمدهدســتبه. همچنین با توجه به نتایج ]41-39[باشــد هاآن

ت به مایکروویو نسب-تیتانیاي سنتز شده به روش هیدروترمال

داراي فعالیت بیشـــتري بوده و نتایج  P25تیتانیاي صـــنعتی 

ــت در زمان ــد حذف مربوط به این کاتالیس هاي مختلف، درص

ست به  شان داده ا صنعتی از خود ن سبت به نمونه  بالاتري ن

صــورتی که در انتهاي آزمایش، نمونه ســنتزي درصــد حذفی 

  درصد بیشتر از کاتالیست صنعتی نتیجه داده است.15درحدود 

 
 7اورنژ  دیحذف اسهاي سنتزي در ستینانوفتوکاتال عملکرد ارزیابی -6شکل

  از پساب.

  نتیجه گیري  4

-در این کار تحقیقاتی، کارایی روش هیبریدي هیدروترمال

آنالیزهاي  ازلحاظ، 2TiO-N ستیکاتالمایکروویو براي سنتز 

هاي فرآیندي و همچنین آزمایش دهندهلیتشکساختاري، مواد 

قرار گرفت. این فتوکاتالیست، از خصوصیات ساختاري  دییتأمورد 

با  ایتانیت بسیار مناسبی برخوردار است، به صورتی که تخدیر

 یتوجهلقاب زانیبه مشناسی سطح کاتالیست را یختر نیتروژن،

، نانوفتوکاتالیست EDXبه نتایج آنالیز  با توجه .داده است بهبود

د این موار است. نواخت از عنصر نیتروژن بودهداراي سطحی یک

باشد. می BETکاتالیست منتج از آنالیز  فعالسطحافزایش  دیمؤ

پس از اطمینان از مناسب بودن خصوصیات ساختاري، ارزیابی 

در فرآیند حذف فتوکاتالیستی آلاینده  هاستیکاتالعملکردي 

 ،یتسیفتوکاتال یابیانجام ارز با رنگی از پساب سنتزي انجام شد.

 یکیزیجذب ف تیخاص ،افزودن نیتروژن مشخص شد که

 است. دهیبهبود بخش یکیاپت تیدر کنار خاص زیرا ن ستیکاتال

نتایج حاکی از فعالیت بیشتر تیتانیاي سنتز شده به روش 

بوده  P25مایکروویو نسبت به تیتانیاي صنعتی -هیدروترمال

به  روژننیتردکردن با وا یستیفتوکاتال تیفعال است. همچنین

 تیابلقاین نمونه و  افتهی یتوجهقابل شیافزا ایتانیساختار ت

ن، با علاوه بر ای کرده است. دایپ زیرا ن ینور مرئ فیاستفاده در ط

بیشترین جذب  2TiO-Nبررسی واکنش در غیاب نور، نمونه 

فیزیکی را از خود نشان داده که این مورد حاکی از بهبود خاصیت 

ام با انج حذف فتوکاتالیستی خواهد بود. در کنارجذب سطحی 

فته یید قرار گرتأدوباره آزمایشات، تکرارپذیري این نتایج مورد 

 است.

  تشکر و قدردانی

صنعت یمال تیگان از حماسندینو شگاه   تیسهند و حما یدان
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Photocatalytic wastewater treatment as an important member of advanced 
oxidation processes with a high energy efficiency plays important role in 
wastewater treatment. This method is known as an energy efficient method 
because of solar light utilization availability. In this work, TiO2 nano-
photocatalyst has been synthesized using titanium (IV) butoxide as a Ti 
precursor. Then, the nitrogen doping was considered to activate the 
photocatalytic ability in the visible part of the light spectrum. N-TiO2 nano-
photocatalysts were synthesized using a hybrid method of hydrothermal-
microwave. The analyses of XRD, FESEM, BET, EDX and UV-vis spectroscopy 
were carried out to evaluate the physicochemical and optical properties of the 
catalysts. The XRD analysis has confirmed the successful synthesis of the TiO2 
with anatase crystalline phase. FESEM images have confirmed the nano-sized 
structure of the catalysts. The BET surface area coincided the FESEM results by 
representation of surface area enhancement after doping with nitrogen. EDX has 
verified the presence of nitrogen in the sample and demonstrated uniform 
dispersion and no agglomeration of Nitrogen presented on the catalyst surface. 
The photocatalytic degradation of dye from the synthetic wastewater was carried 
out resulting the highest photocatalytic activity for N-TiO2 in comparison to 
undoped samples. The experiment resulted 90 percent of degradation after 140 
min while undoped TiO2 represented just 52 percent of degradation. Also, to have 
a better comparison, the industrial photocatalyst P25 was used in the same 
experiment time and operational conditions. The results depicted higher 
photocatalytic activity for hydrothermal-microwave synthesis of TiO2 compared 
to industrial TiO2 with 15 percent higher degradation. 
 

N-TiO2 Nanophotocatalyst, Microwave-Assisted Hydrothermal, Acid Orange 7, 
Water Treatment. 
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