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 2TiO-CNT توکاتالیستی رنگ متیلن آبی با استفاده از نانوهیبریدوبررسی تخریب ف
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چنددیواره عاملدار  کربنی هاینانولوله هایمادهاز پیش با استفادهژل -به روش سل 2TiO-CNT یهیبرید ینانومادهدر این مقاله چکیده: 

محلول در مقادیر  pH و تنظیم( O8H7C( و بنزیل الکل)36H16C4TiO(، بوتوکسید تیتانیوم)COOH-MWCNTکربوکسیل)با گروه عاملی 

(، XRD(، پراش اشعه ایکس )SEM)از میکروسکوپ الکترونی روبشی  2TiO-CNTیابی هیبرید . جهت مشخصهشد ساخته 9و  7، 5، 3

( UV-Visمرئی )-طیف سنجی نوری فرابنفش ( وTEM، میکروسکوپ الکترونی عبوری ) (FT-IR)فروسرخ  طیف سنجی تبدیل فوریه

مطالعات  ست.ادر ساختارهای هیبریدی  2TiOفاز آناتایز و  CNTفاز همزمان بیانگر حضور  ،نتایج پراش اشعه ایکس .گردیداستفاده 

این ساختارها مشابه است.  شناسیو ریختهای مورد مطالعه ساختار هیبریدی شکل گرفته  pHتمام که در دهد نشان میمیکروسکوپی 

توکاتالیستی این ساختارها وکوچکترست. ویژگی فتر و اندازه آنها اکسید تیتانیوم یکنواختتوزیع ذرات دیرسد که در محیط بازی بنظر می

اولا فعالیت  که دهدمی نشان نتایج نانومتر بررسی شد.  397با طول موج  LEDبا بررسی تخریب رنگ متیلن آبی تحت تابش یک لامپ 

توکاتالیستی ساختارهای هیبریدی وخالص بیشتر است و ثانیا فعالیت ف 2TiOای از توکاتالیستی ساختارهای هیبریدی بطور قابل ملاحظهوف

مربوط به هیبرید ساخته متیلن بلو  توکاتالیستیوتخریب فبیشترین بازده  ست.اتهیه شده در محیط بازی و خنثی بیش از محیط اسیدی 

 است.  pH=9در شده 

 توکاتالیستیوف خاصیتدی اکسید تیتانیوم، -نانولوله کربنی های کربنی، هیبریدکلید واژه: دی اکسید تیتانیوم، نانولوله

Investigation of Photocatalytic degredation of Methylene blue by Sol-gel 

derived CNT-TiO2 nanohybrids  

Reza Rahimi1, Mohammad Akbarzadeh Pasha1,*, Reza Poursalehi2 

1Department of Solid state physics, Faculty of Basic Science, University of Mazandaran, Babolsar, Iran 
2 Department of Nanomaterials, Faculty of Material Engineering,Tarbiat Modares University, Tehran, Iran 

Abstract: In this paper, a new sol-gel method was developed for the construction of CNT-TiO2 hybrid in which functional 

MWCNT-COOH, titanium bauxite (TiO4C16H36) and benzyl alcohol (C7H8O) was used to produce these nanostructures. The 

pH of solution was adjusted on 3, 5, 7 and 9. The physical and chemical properties of nanostructured CNT-TiO2 were 

characterized by scanning electron microscopy (SEM), X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infrared spectroscopy (FT-

IR), Transmission electron microscopy (TEM) and ultraviolet-visible optical spectroscopy (UV-Vis). The results of the XRD 

pattern indicate the presence of both the CNT phase and anataze phase of TiO2 in hybrid products. Microscopic studies also 

show that in all adjusted pH the hybrid structures with similar mophology were formed. It seems that in basic environment, 

distibution of TiO2 nanoparticles positioned on the surface of the MWCNT is more uniform and their sizes are smaller. 

Photocatalitic property of synthesizd hybrids was investigated by degredation of Methylene Blue(MB) under irradiation of a 

LED lamp with wavelengh of 397 nm. The results show that i) the photocatalitic activity of hybrid structures are considerably 

more than pure TiO2 and ii) the photocatalitic activity of hybrid structures prepared in basic medium is more than acidic one. 
The most photocatalitic removal of MB was obtained for the hybrid prepared at pH=9.  

Keywords:TiO2, CNTs, CNT-TiO2 hybrid, Photocatalytic property
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 مقدمه-1

، یکی از نانوساختارهاتوکاتالیستی وخاصیت فاستفاده از 

های صنعتی در جهان های کاهش آلودگیمؤثرترین روش

های محیطی رنگهای مهم زیستکنندهیکی از آلودهاست. 

سازی، چرم های صنایع مختلف از قبیلآلی موجود در پساب

در میان مواد و... است.  بندی، لوازم آرایشیبستهکاغذسازی، 

با توجه به فعالیت  2TiO پودر توکاتالیستی،وفعال ف

و هزینه  زیست سازگاری ،کاتالیزوری بالا، ثبات شیمیایی

تحقیقات بسیاری در  شود.کم به طورگسترده استفاده می

توکاتالیستی این ماده انجام شده وزمینه بهبود خاصیت ف

ناخالصی غیر افزودن دهد که کارهای تجربی نشان می است.

فش به ناز فراب را 2TiOزی گسترش پاسخ نوری فلزی یا فل

دلیل ساختار هها بCNT.]1[ شودناحیه مرئی موجب می

 خواص فیزیکی و شیمیایی ویژه و استحکامبخصوص و 

-، توجه زیادی را به خود جلب کردهمکانیکی بالایشان

ی ها به گزینهاین خصوصیات موجب تبدیل آن .]2[اند

-گزارش ها نشان می .شودمیخوبی برای ترکیبات پیچیده 

دهد که ساخت مواد هیبریدی متشکل از نانولوله های 

منجر  2TiOاز قبیل کربنی و نانوذرات فلزی یا اکسید فلزی 

بروز خواص جدید  به بهبود خواص این نانوذرات و بعضاً

در این پژوهش  .]3و4[شودشان میمتمایز از عناصر سازنده

را به یک  2TiO-CNTبریدی ی هینانوماده بر آن شدیم تا

های مختلف ساخته و فعالیت  pHژل ساده تحت روش سل

را برای تخریب رنگ متیلن آبی تحت  توکاتالیستی آنوف

تابش نوری که طول موج آن بسیار به ناحیه مرئی نزدیک 

  خالص مقایسه نماییم. 2TiOاست بررسی و با 

 ات آزمایشئیجز-2

عاملدار با گروه عاملی  MWCNTگرم میلی 90ابتدا 

محلول  لیتر اتانول حل کرده ومیلی 28را در کربوکسیل 

دقیقه به طور  30حاصل را به وسیله آلتراسونیک به مدت 

لیتر بنزیل الکل میلی 3سپس  کنیم.یکنواخت پراکنده می

کنیم و لیتر آب دیونیزه را به محلول اضافه  میمیلی 5/0و 

درجه سلسیوس به کمک  ساعت  در دمای صفر 2مدت ب

، 7، 5،  3در مقادیر را  pHزنیم و همزن مغناطیسی هم می

لیتر بوتوکسید میلی 2در مرحله بعدی  کنیم.تنظیم می 9

به آرامی و  راآن کردهمیلی لیتر اتانول حل  6تیتانیوم را در 

-می مرحله قبل اضافه MWCNTقطره قطره به محلول 

دمای صفر درجه سلسیوس  به مدت یک ساعت در و کنیم

زنیم. در مرحله بعدی )به کمک مخلوط آب ویخ( هم می

محلول حاصل را سانتریفیوژ کرده و رسوب حاصل را جدا 

کنیم تا بوتواکسید . این عمل را چندبار تکرار میکنیممی

دست شود. سپس رسوب  به زدودهمحلول  ازتیتانیوم اضافی 

درجه سلسیوس  40ساعت در دمای  48آمده را به مدت 

ای با ساعت در کوره2در آون خشک و پس از آن بمدت 

مشابه  بطورکنیم. درجه سلسیوس کلسینه می 400دمای 

را نیز خالص  2TiO ها، نانوذراتنانولوله افزودنو با حذف 

های الکترونی روبشی از میکروسکوپکنیم. سنتز می

(SEM)  و عبوری(TEM) ،پراش اشعه ایکس(XRD)  ،

و طیف سنجی نوری (FTIR)  تبدیل فوریه مادون قرمز

برای بررسی نانوساختارهای  (UV-Vis) فرابنفش-مرئی

 کنیم.شده استفاده میتولید

 نتایج-3
و  2TiOنانوساختارهای  ینوع و فاز بلورجهت بررسی 

2TiO-CNT پراش اشعه ایکس استفاده شده است که  ، از

 o5/26=2پراش در قله دهد.نشان می رایجه آننت 1شکل

( و یک قله ضعیف پراش در زاویه 002مربوط به صفحه )
o44=2را نشان  های کربنیموجود در نانولوله گرافیت

های هیبریدی در پراکندگی در نمونه هایقله سایردهد. می

،  9/37˚،  3/25 ˚های در زاویه و o44>2< o10محدوده

به ترتیب مربوط  که 5/75˚و 1/70˚،  8/62˚،  54˚،  1/48˚

(، 211(، )105(، )200(، )004(، )101به صفحات  )

های نقشهمرتبط با ( می باشد 215و ) (220(، )204)

اشد. با افزایش رسوب بمی 2TiO فاز آناتاز بلورشناسی

، مشاهده MWCNTاکسید تیتانیوم بر سطح نانوذرات دی

 های کربنی کاهشهای پراش نانولولهقلهشدت شود که می

رسوب شدید و متراکم ذرات  ناشی ازکه این امر یابندمی

2TiO است.های هیبریدی در نمونهها بر بدنه نانولوله 

شده را های هیبریدی ساختهنمونه SEMتصاویر 2شکل

دهد. از این تصاویر مشخص است که در هر چهار نشان می

pH اند.ساختارهای هیبریدی شکل گرفته 
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 های مختلف.pHدر  2TiO-CNTنانوساختار  XRD پراش: 1شکل

پوشانده  2TiOای از نانوذرات ها با لایهبدنه نانولوله

این پوشش  7و  5های  pHرسد که در است. بنظر میشده

 رسد که پوشش نانوذرات تقریبابنظر می شدیدتر بوده است.

. ها را پوشانده استبطور یکنواخت بدنه نانولوله

است که در اینجا ارائه نشده ثابت کرده TEMتصویربرداری 

ها تیتانیوم بر بدنه نانولولهاکسیدکه چند لایه از نانوذرات دی

 اند. نشست کرده
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 (a )3PH=،bدر  2TiO-CNTهیبرید  SEM: تصاویر 2شکل
PH=5،c )PH=7 ،d) PH=9. 

نوع  توانها مینمونه FTIR یابیمشخصهبا استفاده از  

و شیمی سطح  MWCNT و  2TiO پیوند بین نانوذرات 

 FTIRطیف  3شکل شده را بررسی کرد.های ساختهنمونه

قله  دهد.های هیبریدی را نشان میهای تنها و نمونهنانولوله

ها مطابق با  در طیف mc1568-1 ظاهر شده در جذب 

باشد. می MWCNTsارتعاشات  کششی کربن فعال در 

 برای mc 1213-1 و mc 1720-1ظاهر شدن دو قله در

MWCNT های های شیمیایی گروهدهنده واکنشنشان

 mc-1 تا  500شدید بین  هایباشد. باندکربوکسیل می

 در طیف Ti-O-Ti های ساختاریحضور شبکه 700

 هایقلهدهد، در حالی که نشان میرا  های هیبریدینمونه

های آب یا مربوط به مولکول mc 1000-1 تا  700

باشد. علاوه بر این، می Ti هایهای لیگاند دیگر اتممولکول

، 798در   2TiO-MWCNT نوارهای مشخص هیبرید

  Ti دهنده پیوند   کووالانسینشان cm 40 10-1و  897

– O – C = O)   یا  ( Ti – O – C  به علت واکنش بین 

 MWCNT2 وTiO  .درمحیط اسیدی می باشد 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 های مختلف.pHدر  2TiO-CNTنانوساختار   FTIR: طیف 3شکل
 

 2TiO ذراتتوکاتالیستی نانووبه منظور بررسی فعالیت ف

میزان تجزیه ترکیب  2TiO-CNT هایو نانوهیبریدخالص 

مدل تحت تابش نور بررسی  به عنوان آلاینده متیلن بلوآلی 

 397با طول موج تابشی  LEDمنبع نور یک لامپ شد. 

بازاء  و ppm5 غلظت محلول آبی متیلن آبی .نانومتر است

گرم کاتالیست به میلی 5 ،لیتر محلول رنگمیلی 50هر 

تحت دقیقه  180 بمدتها میشود. محلولمحلول افزوده 

میزان ای دقیقه 20در هر بازه زمانی  و گیرندتابش قرار می

با استفاده از طیف عبور  شود.می عبور اپتیکی سنجش

شود. میزان جذب و از آنجا غلظت محلول رنگ خوانده می

تغییرات غلظت محلول رنگ را با زمان در حضور  4شکل

آهنگ تجزیه  5دهد. شکلهای مختلف نشان میکاتالیست

فعالیت  فرض آنکه واکنش مرتبهفوتوکاتالیستی رنگ را با 

 از این اشکال واضح است که دهد. اول باشد، نشان می
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بر حسب  متیلن آبی رنگمحلول تغییرات غلظت  :  نمودار4شکل

 مختلف.  هایکاتالیستنانو در حضور زمان

بویژه هیبریدهای تهیه شده در توکاتالیستی هیبریدها وف

pH  2از  9و 7هایTiO  خالص بسیار بیشتر است. هم چنین

فعالیت  ،محیط در فرآیند ساخت pHبا افزایش 

 6شکلیابد. الیستی هیبریدهای حاصل افزایش میتوکاتوف

 180درصد تجزیه فوتوکاتالیستی متیلن آبی را پس از 

 دهد. دقیقه در حضور نانوکاتالیستهای مختلف نشان می
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ی هاکاتالیستتوکاتالیستی رنگ در حضور نانووآهنگ تجزیه ف: 5شکل

 .مختلف

بیشترین میزان تخریب نوری رنگ متیلن آبی بمیزان تقریبا 

 2TiO-CNTدرصد در حضور فوتوکاتالیست هیبریدی  75

 بدست آمد.  pH=9ساخته شده در 

 

 گیرینتیجه-4

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 توکاتالیستی متیلن آبیو: درصد تجزیه ف6شکل

های  pHرشد موفقی از نانوساختارهای هیبریدی در تمام 

نیوم مورد بررسی مشاهده شد. نانوذرات دی اکسید تیتا

ها دارای فاز بلوری آناتایز نشست کرده بر بدنه نانولوله

  یباز طیکه در مح ییهاهیبریدنانو رسدبنظر می هستند.

. باشندیم یترکنواختیشناسی ریخت یاند داراسنتز شده

خالص و هیبریدهای  2TiOتوکاتالیستی نانوذراتوفعالیت ف

2TiO-CNT  با استفاده از تجزیه نوری رنگ متیلن آبی

نانومتر بررسی شد.  397وج تحت تابشی با طول م

توکاتالیستی ذرات وشد که هیبریدسازی خاصیت فمشاهده

2TiO دهد. با افزایش ز چشمگیری افزایش میرا بطرpH 

بیشتری  فوتوکاتالیستیآمده فعالیت ساخت، هیبرید بدست

بیشترین بازده واکنش دهد.  از خود نشان می

 درصد 75آبی بمیزان متیلن  تخریب رنگتوکاتالیستی وف

 شد. مشاهده  pH=9 شده درساختهحضور هیبرید  در
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