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 Acidو مطالعه حذف فوتوکاتالیزوري رنگ 4O2ZnFe نانوکاتالیست سنتز و اصلاح

Blue7 

 1*زاده، حبیب مهري پویا عابدي
 گروه شیمی کاربردیارومیه، دانشگاه ارومیه، دانشکده شیمی، 

 27/05/99تاریخ پذیرش:            26/04/99تاریخ تصحيح:               20/04/99تاریخ دریافت: 

 چکيده

و اصلاح شده  4O2ZnFe سنتزیهای پرمصرف توسط نانوذرات بعنوان مدلی از رنگ )7AB( 7در اين کار پژوهشی حذف فوتوکاتالیزوری رنگ اسید آبی 

ژل خوداحتراقی سنتز شده و -به روش سل  4O0.2Cr1.8ZnFe و 4O2ZnFe، 4O2.0La1.8ZnFeمورد مطالعه قرار گرفت. نانوذرات  3Cr+و 3La+ با

نشان  نانوذرات سنتزی XRDتعیین گرديد. الگوی FE-SEM و  XRDهای با روش یهای نانوذرات سنتزدماهای مختلف کلسینه گرديدند. ويژگیدر 

نشان داد که ساختار فوتوکاتالیست  SEM-FEتصاوير  باشند ونانومتر می 25صورت بلورهای مکعبی با اندازه سنتزی ب 4O2ZnFe داد که نانوبلورهای

توسط نانوذرات سنتزی مورد مطالعه قرارگرفت که نتايج نشان داد حذف  AB7. حذف فوتوکاتالیزوری رنگ دارند کمترين تجمع يافتگی را متخلخل بوده و

ح ساختار کاتالیست باشد. همچنین اثر اصلاشود و اثر نور و کاتالیست به تنهايی در فرآيند حذف ناچیز میموثر رنگ توسط فرآيند فوتوکاتالیزوری انجام می

3+و 3La+ توسط
Cr  در میزان حذف مورد بررسی قرارگرفت که اثر عنصر لانتان در فعالیت قابل توجه بود. نهايتاً اثر دمای کلسیناسیون بر روی فرآيند

سنتزی و اصلاح شده مورد بررسی قرار گرفت که نتايج نشان داد بیشترين میزان حذف در دمای کلسیناسیون  4O2ZnFeحدف فوتوکاتالیزوری نانوذرات 

°C500 دقیقه و  دمای  60در زمان  %64مشاهده شد. فوتوکاتالیست اسپینلی فريت روی اصلاح شده با لانتان بیشترين میزان حذف رنگ را با راندمان

 نشان داد.  C500°کلسیناسیون 

 .های آلیژل، آلاينده-های اسپینلی، تصفیه پساب، سلاکسايش پیشرفته، نانوکاتالیست هایفرآيند  :کلیدي کلمات

 مقدمه -1

زیست و کیفیت آب منبع طبیعی منحصر به فردی در میان تمام منابع موجود در جهان است این ماده نقش حیاتی برای محیط

های مختلفی باعث % برای مصارف صنعتی افزایش خواهد داشت. آلاینده 400تا 2050 زندگی دارد. تقاضای مصرف آب تا سال

 هاهای آلی مانند سموم و رنگهای صنعتی، آلایندههای فلزی سنگین، زبالهیونآنها شود از جمله آلوده شدن منابع آبی می

آلودگی ناشی از رنگ از طریق تخریب اکوسیستم باشند. ها میزیست و آبها یکی از عوامل اصلی آلودگی محیط. رنگ]1 [باشدمی

ها در بسیاری ازصنایع از جمله نساجی، چرم، چاپ، داروسازی و مواد شوینده استفاده شوند. رنگباعث ناپایداری محیط زیست می

نور  نتشارمانع اکند و شود و شفافیت آب را کم میحضور مواد رنگزا در آب باعث کاهش اکسیژن آب می. ]3 و 2 [گرددمی

. لذا حذف مواد رنگزای آلی از شودهای مختلفی درآبزیان و سایر جانداران میبیماری موجبو  شدهخورشید و عمل فتوسنتز 

های مهم برای حذف مواد آلی رنگزا از جمله روش. ]5و  4 [باشدهای مهم پژوهشی در هر صنعتی میپساب یکی از اولویت
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ها انتقال های بیولوژیکی و غیره. در اغلب این روشسازی، استفاده از غشاها، جذب سطحی، روشعبارتند از: روش انعقاد و لخته

های ثانویه نیازمند پذیرد و به دلیل ایجاد آلایندهگیرد ولی عمل تخریب مواد رنگی انجام نمیاز یک فاز به فاز دیگر صورت می

های از جمله روش .]2[سازد های اکسیداسیون پیشرفته را نمایان میشرو باشد که لزوم استفاده ازنیز می تکمیلیی به تصفیه

ی اشاره نمود. در این روش تابش نور در حضور نیم رساناهایی از قبیل زورتوان به تخریب فوتوکاتالیاکسیداسیون پیشرفته می

2TiO، ZnO  ...تولید رادیکال  باعثوOH° های آلی تخریب کامل آلاینده شده که موجب که قدرت اکسید کنندگی بالایی دارند

توان به سرعت بالای تخریب آلاینده آلی، غیر رسانا میهای نیمشود. از جمله مزایای فوتوکاتالیستمی اکسیدکربندیبه آب و 

رساناهای اکسید نیم  .]6و  3[ های جانبی اشاره نمودرسانا و عدم تولید آلودگی، عدم مصرف شدن نیمدهینانتخابی بودن آلا

های مطرح در فرآیندهای حذف فوتوکاتالیزوری مضاعف فلزات بدلیل انعطاف پذیری ساختار برای اصلاح از جمله فوتوکاتالیست

-و پایین بودن نرخ باز ترکیبی الکترون 2TiOبدلیل کوتاه بودن انرژی شکاف باند نسبت به  4O2ZnFeباشند. نانوذرات اسپینلی می

های مورد توجه پژوهشگران در آوری و استفاده مجدد از جمله فوتوکاتالیستخاصیت مغناطیسی برای قابلیت جمعحفره و نیز 

های های آلی خطرناك از پساببا توجه به اهمیت کاربرد فرآیندهای فوتوکاتالیزوری در تصفیه آلاینده .]7 [باشدهای اخیر میسال

باشد. در های کاربردی میهای اصلی در پژوهشفعالیت بالا از جمله اولویت ی باورهایصنعتی، پژوهش در زمینه سنتز فوتوکاتالیز

هایی از کاتیونبا اصلاح ساختاری ژل خوداحتراقی سنتز شده و توسط -به روش سل 4O2ZnFeاین مطالعه نانوذرات اسپینلی 

های لانتان اثر افزودن کاتیون همچنین در این مطالعه. یافته استافزایش  آنراندمان حذف فوتوکاتالیزوری قبیل لانتان و کروم 

 های سنتزی در راندمان حذف مورد بررسی قرار گرفت.و کروم و نیز اثر دمای کلسیناسیون فوتوکاتالیست

 بخش تجربی -2

 مواد شيميایي مورد استفاده -1-2

از  )O2.H7O8H6C( و اسید سیتریک NO)O2H.63)3La(NO، O2H.62)3Zn(NO، O2H.93)3Fe(NO، O2H.93)3Cr موادشیمیایی

های پرمصرف نساجی از شرکت یوهایو چین خریداری شد. مشخصات بعنوان یکی از رنگ 7شرکت مرك آلمان و رنگ اسید آبی 

 ارائه شده است. 1رنگ در جدول 

 مورد استفاده در فرآيند فوتوکاتالیستی  Acid Blue 7خصوصیات ماده رنگزای -1جدول

 مولکولی و شکلفرمول  اسم رنگ

2S6NaO2N35H37C 

 وزن مولکولی

Acid Blue 7 

 

g/mol690.805 
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 Cr و Laو اصلاح شده با  4O2ZnFeسنتز نانوذرات  -2-2

با  3Zn(NO(2 و NO)3Fe(3ژل خوداحتراقی سنتز شدند. -با روش سل 4O0.2Cr1.8ZnFeو  4O2ZnFe ،4O0.2La1.8ZnFeنانوذرات 

دقیقه بهم زده شدند. سپس اسید سیتریک به محلول مذکور  20به مدت  C70°در آب مقطر حل و در دمای  2به  1نسبت 

و محلول حالت ژل به خود  هساعت آب محلول تبخیر شد 2. بعد از افزایش یافت C90°اضافه و دمای محلول برای تبخیر آب به 

ای رنگ ایجاد خاکستر قهوه ش داده شد تا مواد آلی موجود در ساختار سوخته وافزای C 200°گرفت. در ادامه دمای سیستم به 

همزمان با اضافه  3Cr(NO(3و  NO)3La(3 عناصرهم  )=4OxCrx-2ZnFe )0.2x و  4OxLax-2ZnFe شود. در دو کاتالیست اصلاح شده

و   700، 500ای حاصل از سنتزها در دماهای قهوه هاید. در انتها خاکسترگردیدنشدن آهن و روی به محلول ابتدایی اضافه 

°C900 8و7 [کلسینه شدند[ . 

 فرآیند حذف فوتوکاتاليزوري -3-2

مورد بررسی قرار گرفت.  UVوات  8لیتر و در حضور لامپ میلی 200فرآیند حذف فوتوکاتالیستی در راکتور ناپیوسته به حجم 

های سنتز شده به گرم از کاتالیست1/0از رنگ مورد نظر تهیه شد. مقدار  ppm20لیتر به غلظت میلی 100محلول آبی به حجم 

شروع شده و در فواصل مختلف از محلول UV محلول اضافه گردید. فرآیند حذف فوتوکاتالیستی از طریق روشن شدن لامپ 

نمودار  قیو از طر دیگرد نییدر هر زمان با دستگاه اسپکتروفوتومتر تع ماندهیرنگ باق زانیم برداری صورت گرفت.نمونه

ی رنگ به عنوان ی میزان کارایی حذف فوتوکاتالیزوری با محاسبهزور. عملکرد حذف فوتوکاتالیشد لیبه غلظت تبد ونیبراسیکال

 ی زیر مورد بررسی قرار گرفت.تابعی از زمان طبق معادله

𝑋 =  
𝐶0 −  𝐶𝑡

𝐶0
 

 راندمان حذف Xهای مختلف و ی رنگ در محلول در زمانغلظت باقیمانده tC ،رنگی ی محلولغلظت اولیه 0C در رابطه فوق

 باشد.رنگ می فوتوکاتالیزوری

 تعيين خصوصيات نانوذرات سنتز شده -5-2

ی مورفولوژی و اندازهتعیین شد.  (XRD) سنتز شده توسط الگوی پراش اشعه ایکس نانوذرات یو فاز بلور هابلور ندازهمیانگین ا

 .تعیین گردید  (FE-SEM)ی میکروسکوپ الکترون روبشی گسیل میدانیوسیله ذرات نیز به
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 گیریو نتیجه بحث -3

  4O2ZnFeنانوذرات  XRDالگوي  -3-1

،  1/37،  3/35،  9/28،  3/18هایدهد. مطابق شکل، وجود پیکسنتزی را نشان می 4O2ZnFeنانوذرات  XRDالگوی  1شکل 

شرر میانگین -باشد. با استفاده از فرمول دبایدر فاز مکعبی می 4O2ZnFeبیانگر تشکیل نانو بلورهای  3/62،  8/56، 2/53، 43

 .  ]8[نانومتر محاسبه شد  25اندازه نانو بلورهای سنتزی درحدود 

 

 4O2ZnFeنانوذرات   XRDالگوی  -1شکل 

 

 XRDالگوی  در 2مطابق شکل دهد.را نشان می 3La+سنتزی اصلاح شده با کاتیون   4O2ZnFeنانوذرات  XRDالگوی  2شکل 

 Laوجود دارد. لذا بخشی از  3LaFeOهای متمایزی مرتبط با وجود ساختار پروسکیتی کاتالیست اصلاح شده با لانتان که پیک

، ]9[ نموده است 3LaFeO / 4O2ZnFe را بصورت کامپوزیت 3LaFeOایجاد ترکیب  4O2ZnFeدر کنار ساختار اصلاح شده اسپینلی 

 .محاسبه شد nm18شرر تقریبا -میانگین اندازه ذرات برای این کامپوزیت با معادله دبای

 
   4O0.2La1.8ZnFeنانوذرات   XRDالگوی  -2شکل 
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 نانوذرات سنتزي FE-SEMتصاویر  -2-3

ذراتی در مقیاس دارای دهد. مطابق شکل، کاتالیست سنتزی سنتزی را نشان می 4O2ZnFeمربوط به  SEM-FEتصویر  3شکل 

دهد. تجمع یافتگی کم و ساختار متخلخل نانوذرات سنتزی باعث بهبود نانو و بصورت متخلخل با تجمع یافتگی کم را نشان می

 .]8[شود جذب نور توسط نانوذرات سنتزی می

 
 4O2ZnFeذرات نانو  SEM-FEتصوير  -3شکل 

 

شود نقاط سفید ه شده است. همانطوریکه مشاهده میارائ 4 در شکل اصلاح شده با لانتانیم  4O2ZnFeنانوذرات  SEM-FEتصویر 

  شود.دیده می 4O2ZnFeباشد بر روی ذرات ریز و متخلخل می 3LaFeOکه به احتمال زیاد مربوط به نانوذرات 

 

  4O2.0La1.8ZnFe ذراتنانو  SEM-FEتصوير  -4شکل

 

 7ABيزوري وتوکاتالفحذف  يو تابش رو 4O2ZnFeاثر نانوذرات  -3-3

دهد. مطابق نشان می 7ABرا برروی حذف فوتوکاتالیزوری رنگ  4O2ZnFeاثر همزمان و جداگانه نور و فوتوکاتالیست  5شکل 

این حضور همزمان  شود در حالیکهآلاینده مشاهده میبسیار ناچیز حذف به تنهایی  UVکاتالیست و نور در حضور  5شکل 

 4O2ZnFe/UVی بالا درفرآیند حذف زورحذف فوتوکاتالی راندماند. گرددوعامل باعث حذف فوتوکاتالیزوری با راندمان بالا می

فوتوکاتالیست انرژی کافی برای برای  UVباشد. در حضور نور می 4O2ZnFe عمدتاً به دلیل فعالیت فوتوکاتالیزوری نانوذرات

های آید که به طبع آن باعث تولید رادیکالحفره به وجود می-و ایجاد الکترون رسانش نوارها و انتقال الکترون به تحریک الکترون
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راندمان حذف  5باتوجه با شکل . ]8[د گردی مورد نظر میشود که موجب تخریب آلایندههای مثبت میهیدروکسیل و حفره

باشد که بخاطر جذب سطحی رنگ بر روی کاتالیست هست. همچنین حذف می %7تنها کاتالیست به میزان در حضور رنگ 

 باشد. بسیار ناچیز رنگ توسط نور به تنهایی نیز بخاطر فوتولیز می

 

 AB7بررسی اثر همزمان و جداگانه نور و فوتوکاتالیست بر روی راندمان حذف رنگ  -5شکل

 =mg l20 = o]7[AB ، mg 050= ]Photocatalyst[، 1/6=pH ،W8UV Light-1شرايط عمل: 

 ].8[ گیردفرآیندهای حذف فوتوکاتالیزوری بر اساس معادلات شیمیایی زیر انجام می

(1) CB
−+ e VB

++ hυ  →  h 4O2ZnFe 

(2) •−
2→  O  CB

−+ e 2O 

(3) •
2→  HO  ++ H •−

2O 

(4) 2+ O  -
2→  HO  •−

2O  +•  
2HO 

(5) 2O2+ H 2→  O • 
22HO 

(6) •+ hυ  →  2 OH 2 O2H 

(7) •+ OH −→  OH  CB
−+ e 2O2H 

(8) →  Destruction  •OH+  Pollutant 

(9) Destruction→     + Pollutant→    VB
++ h ads Pollutant 

 

 AB7مطالعه اثر اصلاح فوتوکاتاليست و دما کلسيناسيون بر روي راندمان حذف  -4-3

های اصلاح شده با لانتان و گونه 4O2ZnFeتوسط فوتوکاتالیزورهای  7ABراندمان حذف فوتوکاتالیزوری رنگ   8و 7، 6های شکل

دهد. در هر سه دمای کلسیناسیون مورد مطالعه، نتایج نشان نشان می C900°و  700، 500و کروم را در دماهای کلسیناسیون 

تواند کاهش به ساختار باعث افزایش راندمان حذف فوتوکاتالیزوری شده است که دلیل این می Crو  Laدهد که افزودن می

همچنین دماهای مختلف کلسیناسیون  .]9[باشد  4O2ZnFeهای مذکور به ساختار حفره با افزودن کاتیون-بازترکیبی الکترون

دهد که افزایش دمای کلسیناسیون باعث کاهش راندمان حذف شده است. اگرچه با افزایش های سنتزی نشان میکاتالیست

شود ولی با افزایش دمای کلسیناسیون تجمع یافتگی در ساختارهای بیشتر تر میدمای کلسیناسیون ساختارهای بلوری خالص
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سطح کاتالیست را کم می کند که باعث کاعش راندمان حذف فوتوکاتالیزوری در دماهای بالا کلسیناسیون میشده و میزان 

  .]10[گردد 

 

 C 500°در دمای توسط فوتوکاتالیزورهای کلسینه شده AB7راندمان حذف فوتوکاتالیزوری رنگ  - 6شکل

 =mg l20 = o]7[AB ، mg 050= ]Photocatalyst[، 1/6=pH ،W8UV Light-1شرايط عمل: 
 

 
 C700°توسط فوتوکاتالیزورهای کلسینه شده در دمای  AB7راندمان حذف فوتوکاتالیزوری رنگ  - 7شکل 

 =mg l20 = o]7[AB ، mg 050= ]Photocatalyst[، 1/6=pH ،W8UV Light-1شرايط عمل: 
 

 
 C900°توسط فوتوکاتالیزورهای کلسینه شده در دمای  AB7راندمان حذف فوتوکاتالیزوری رنگ  - 8شکل 

 =mg l20 = o]7[AB ، mg 050= ]Photocatalyst[، 1/6=pH ،W8UV Light-1شرايط عمل: 
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 گیرینتیجه -4

ژل –نانومتر با استفاده از روش سل  25به صورت مزوحفره با اندازه میانگین بلور  4O2ZnFe در این کار پژوهشی نانوذرات

های پرمصرف صنعتی را بعنوان نمونه ای از رنگ 7رنگ اسید آبی  موثر قابلیت حذف ید. نانوذرات سنتزگردیخوداحتراقی سنتز 

ها باعث افزایش توسط این کاتیون 4O2ZnFeهایی مثل لانتان و کروم نشان داد که اصلاح فوتوکاتالیست داشت. اثر افزودن کاتیون

بیشترین میزان حذف در کاتالیست سنتز شده با لانتان مشاهد گردید. همچنین اثر دماهای مختلف راندمان حذف گردید که 

 های سنتزی در دمای کلسیناسیون بر روی میزان راندمان حذف فوتوکاتالیزوری نشان داد که بیشترین راندمان حذف کاتالیست

°C500  باشدمی. 
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