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Abstract 

Problem definition and objectives: Various industries widely use dyes for various purposes, 
and their wastewater contains toxic pollutants. Due to the high stability and toxicity of the dye, its 
removal from the environment is essential. In this regard, the use of nanocomposites as efficient 
materials in water treatment processes has received attention. Nanocellulose, as the most abundant 
natural polymer in the world, has numerous applications in the synthesis of biodegradable 
nanocomposites and has shown very good results in this field. The combination of nanocellulose 
with zinc oxide nanoparticles (ZnO), which has photocatalytic properties, and graphene oxide 
(GO), which acts as a carrier and enhances photocatalytic performance, can significantly increase 
the efficiency of methylene blue degradation. in this study, nanocomposite of nano cellulose/nano 
zinc oxide/graphene oxide was used as a photocatalyst for the degradation of methylene blue dye 
under visible light. 

Methodology: In this study, nanocellulose was prepared from the stem of the tobacco plant, 
nano zinc oxide was synthesized by the green method and from the extract of the Eryngium planum 
and also graphene oxide was synthesized by the Homers method. X-ray diffraction (XRD) was 
used to investigate the nanocomposite structure of nano cellulose/nano zinc oxide/graphene oxide. 
Field emission scanning electron microscope (FESEM) images were used to determine the 
morphology of the synthesized nanocomposite. Fourier transform infrared (FTIR) spectroscopic 
analysis was used to identify the chemical structure and the type of functional groups present in the 
structure of the synthesized nanoparticles. The effect of different parameters such as decomposition 
time, initial concentration of methylene blue, catalyst dosage and solution pH on the photocatalytic 
degradation of methylene blue was studied. Studies on the reusability of the catalyst were also 
carried out. 

Results: The FESEM images obtained from nanocomposite nano cellulose/nano zinc 
oxide/graphene oxide showed that zinc oxide /graphene oxide nanoparticles were well dispersed 
among nanocellulose particles. The obtained XRD pattern showed that the synthetic nanocomposite 
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was successfully synthesized according to the standard pattern. The results of the FTIR analysis 
confirmed the presence of index and main factor groups in the structure of the nanocomposite. The 
optimal number of parameters under visible light irradiation using a 250 Watt mercury vapor lamp 
was obtained in the form of catalyst dosage of 0.015 g, initial dye concentration of 5 ppm and pH 
of 9 a 100 mL solution of the dye. Under these conditions, the nanocomposite showed 98.33% of 
dye degradation during 60 minutes. After performing three regeneration cycles, the photocatalytic 
performance of this compound decreases from 98.33% to 94.44%. 

Conclusion: It is concluded that the synthesized nanoparticles have a high potential for dye 
degradation and can be used as an effective photocatalyst for degradation of dyes form colored 
effluents. 

 
Keywords: Nanobiocomposites, Nano Cellulose, Nano ZnO, GO, Methylene Blue, 

Photocatalytic Degradation. 
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 چکیده

کنند کــه پــس زا استفاده میاز مواد رنگ متنوعاهداف  يبه طور گسترده و برامختلف صنایع : بیان مساله و اهداف

امــري ضــروري  باشد و به دلیل ثبات و سمیت بالاي رنگ، حذف آن از محیط زیستهاي سمی مییندهحاوي آلاها آب آن

عنوان مواد کارآمد در فرایندهاي تصفیه آب مورد توجه قــرار گرفتــه اســت. ها بهاست. در این راستا، استفاده از نانوکامپوزیت

ت تخریــب پــذیر هاي زیسربردهاي بسیاري در سنتز نانوکامپوزیتترین پلیمر طبیعی در جهان، کاعنوان فراواننانو سلولز به

اصــیت یدروي کــه خداشته و نتایج بســیار خــوبی در ایــن زمینــه از خــود نشــان داده اســت. ترکیــب نانوســلولز بــا نانواکســ

وانــد کــارایی تکنــد، میکننده عملکرد فتوکاتالیستی عمــل میعنوان حامل و تقویتفتوکاتالیستی دارد و اکسید گرافن که به

گــرافن  دیاکســ/يرو دیواکســنانوسلولز/نان تیمطالعه نانوکامپوز نیدر ا تخریب متیلن بلو را به طور چشمگیري افزایش دهد.

  اده قرار گرفت.مورد استف ینور مرئ تابش بلو تحت لنیرنگ مت بیتخر يبرا ستیعنوان فتوکاتالبه

بــا اســتفاده از  روش سبز و به يرو دینانواکس د،یگرد هیتوتون ته اهیمطالعه نانوسلولز از ساقه گ نیدر اا: مواد و روشه

. جهــت دیــگــرافن بــه روش هــامرز ســنتز گرد دیاکس نیچنسنتز شد و هم Eryngium planum)شش شاخ ( اهیعصاره گ

 ي. بــرادیــتفاده گرد) اســXRD( کــسیگرافن از پراش پرتــو ا دیاکس/يرو دینانوسلولز/نانواکس تیساختار نانوکامپوز یبررس

) اســتفاده FESEM( یدانیــم لیگســ یروبشــ یالکترونــ کروســکوپیم ریسنتز شده از تصاو تینانوکامپوز يمورفولوژ نییتع

در  ودموجــ یعــامل يهــاو نــوع گروه ییایمیساختار ش یی) جهت شناساFTIR( هیفور لیفروسرخ تبد یسنجفیط زیشد. آنال

بلــو،  لنیمتــ هیــولغلظــت ا ه،یزمان تجز ریمختلفی نظ يرفت. تأثیر پارامترهاساختار نانوذرات سنتز شده مورد استفاده قرار گ

وط بــه مطالعــات مربــ بلو مورد بررسی قرار گرفــت. لیمترنگ  یستیتخریب فتوکاتال يمحلول بر رو pHو  ستیمقدار کاتال

  .ه استانجام گرفت زین ستیاستفاده مجدد کاتال تیقابل

 دیکســاکه نانوذرات  گرافن نشان داد دیاکس/يرو دینانوسلولز/نانواکس تیمپوزحاصل از نانوکا FESEM ریتصاوج: نتای

 تیــاد، نانوکامپوزدبــه دســت آمــده نشــان  XRDذرات نانوسلولز پراکنده شدند. الگوي  نیدر ب یگرافن به خوب دیروي/اکس

شــاخص  یهاي عــاملر گروه، حضوFTIR زیحاصل از آنال جی. نتادیسنتز گرد تیاز الگوي استاندارد با موفق تیبا تابع ،يسنتز

 وهیــلامــپ بخــار جز اا اســتفاده نور مرئی بپارامترها تحت تابش  نهیبه زانیتائید نمود. م ت،یرا در ساختار نانوکامپوز یو اصل

لیتــر محلــول میلی 100در 9برابــر  pHو  ppm 5برابــر هیــلگرم، غلظت او 015/0برابر  ستیوات به صورت مقدار کاتال 250

نگ را از خــود بــه ر بیتخر 33/98مقدار % قه،یدق 60مدت زمان  یط تینانوکامپوز طیشرا نیدست آمد که تحت ارنگ به 

بــه  33/98% از یبا کاهش انــدک بیترک نیا یستیعملکرد فتوکاتال ،یابیهاي بازگذاشت. با انجام سه مرتبه آزمایش شینما

  .دیرس %44/94
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 بیــخردر ت ییبــالا ییه کــاراکه نانوذرات سنتز شــد شودیگیري مه نتیجهبه دست آمد جیبا توجه به نتاگیري: نتیجه

ر مورد اســتفاده قــرا یهاي رنگها از پسابدانهرنگ بیمؤثر جهت تخر ستیفتوکاتال کیعنوان به توانندیرنگدانـه دارند و م

  .رندیگ

   

  .یستیفتوکاتال بیبلو، تخر لنیرافن، متگ دیاکس ،يرو دینانوسلولز، نانواکس ،یستیز تینانوکامپوز: هاي کلیدي واژه

  مقدمه

هاي مهم پیش روي بشر امروز دسترسی یکی از چالش

باشد. به علت سرعت بالاي صنعتی به آب تمیز و سالم می

هاي سالیشدن جوامع، رشد سریع جمعیت، خشک

 طولانی مدت و ... منبع آب سالم با کمبود جدي روبرو

هاي شدید انسان از بیماريها شده است. سالانه میلیون

 دهند. یکی ازناشی از آب ناسالم جان خود را از دست می

ها به حد و اندازه آلایندهدلایل آلودگی منبع آب، تخیله بی

  ].1چرخه طبیعی آب است [

اي در طور گستردهزاها به ها، رنگدر گروه آلاینده

هاي متفاوت از قبیل نساجی، کاغذ، الاستیک، زمینه

نایع آرایشی و بهداشتی، دارویی و ص ستیک، چرم، لوازمپلا

هاي شوند که حجم بالایی از پسآبغذایی استفاده می

ها به کنند که امکان دفع مستقیم آنرنگی تولید می

هاي زیادي را بنابراین، نگرانی؛ محیط زیست مقدور نیست

یه در سراسر جهان به وجود آورده است. از این جهت، تصف

زا یک موضوع ب خانگی و صنعتی آلوده به مواد رنگفاضلا

  .]2است [برانگیز در علوم و فناوري محیط زیست چالش

دهی انعقاد، رسوب جمله از مختلفی هايروش

 جذب الکتروانعقاد و ها،شیمیایی و جداسازي آلاینده

وجود دارد ولی این  پسآب از رنگ حذف براي سطحی

ها را از ها نیستند و تنها آنیه آلایندهها قادر به تجزروش

بنابراین فاز جدیدي ؛ دهندیک فاز به فاز دیگر انتقال می

عنوان مشکل اساسی شود که این بهها ایجاد میاز آلاینده

هاي کی از روش]. ی4و 3شود [ها محسوب میدر این روش

اسـتفاده موجود در پس آب زا مؤثر در کاهش مـواد رنگ

 .]5[ باشـدـد اکسیداسـیون پیشـرفته مـیینآاز فر

 بنابر دلایلی از جملههاي اکسیداسیون پیشرفته روش

جلوگیري از آلودگی  ،تصفیه وري بالايسرعت و بهره

، سادگی اجرا، عدم نیاز به تجهیزات پیچیده ثانویه محیط

مورد  ها در مدت زمان کوتاهو توانایی بالا در حذف آلاینده

ینـدها آفراین  کهاین رغمعلی. ]7و 6اند [تهتوجه قرار گرف

ویژگـی  اماشـوند، هاي مختلفـی تقسـیم مـیبـه گروه

- ینــدها تشــکیل رادیکــالآهمــه ایــن فرمشترك 

ینـدهـا بـا آباشد. ایـن فرهــاي هیدروکسیل فعال می

هــا را تبــدیل بــه مـواد رنگدانــه واکــنش داده و آن

ر میـان د .]8[کنـد اکسید و آب میکــربن دي

ینـدهاي اکسیداسیون پیشرفته اسـتفاده از آفر

هـاي ناهمگن توجه بسـیاري از محققـان را فتوکاتالیسـت

هاي فتوکاتالیست .]9[ بـه خـود جلـب کرده است

باشند که توانایی این را دارند که ناهمگن جامـداتی می

که ور نور بدون اینهـاي فتوکاتالیسـتی را در حضواکنش

خـود مصـرف شـوند، تقویـت کنند. از جملـه نیمه هـادي

هـاي ناهمگن مورد استفاده قرار هـایی کـه در واکـنش

اکساید، اینیدیم اکساید، ديگیرنـد شامل تیتانیم می

تـري اکسـاید و تنگسـتن اکسـاید، روي منگنـز دي 

 د و کادمیمسولفیاکسـاید و سـولفیدهاي چون روي 

امروزه در میان  .]10و 9باشند [سولفید می

هاي مصرفی، نانوذرات اکسید روي نانوفتوکاتالیست

زاها مورد منظور حذف ترکیبات آلی از جمله رنگبه

هایی که بر استفاده فراوانی قرار گرفته است که الکترون

ها وجود دارد با توجه به روي سطح این نانوفتوکاتالیست

برانگیخته  باند انرژي خاص خود در برابر تابش نور میزان

هاي حفره و تشکیل رادیکال-شده و با ایجاد جفت الکترون

آزاد هیدروکسیل و سوپراکسید موجب اکسیداسیون و 

  .]12و 11[ شوندتخریب ترکیبات می

هاي فیزیکی یا امروزه بسیاري از نانوذرات به روش

ه از مواد شیمیایی شوند، اما استفادشیمیایی تهیه می

هاي دلیل آسیبچنین به سمی و خطرناك بوده و هم

 هاي زیادي را بهها نگرانیزیست محیطی ناشی از آن

از روش سبز براي تولید  استفاده .]13وجود آورده است [

اي در تحقیقات پیدا کرده است. نانوذرات جایگاه ویژه
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نوذرات امروزه استفاده از عصاره گیاهان جهت تهیه نا

هاي اکسید فلزي یک جایگزین مناسب براي روش

 14شیمیایی و فیزیکی مورد توجه قرار گرفته است [

وسیله گیاهان در مقایسه با  ]. نانوذرات تولید شده به15و

دیگر عوامل داراي ثبات و تنوع بیشتري در شکل و اندازه 

باشند. سنتز سبز ساده، سازگار با محیط زیست، هزینه می

ین، غیرسمی، توانایی تولید مقدار زیادي نانوذره در پای

بر نبودن و کارآمد براي بهره حجم کم واکنش، زمان

 Eryngium)(گیاه شش شاخ  .]17و 16[ باشندبرداري می

planum  که در مازندران به زولنگ معروف است از تیره

باشد، عصاره این چتریان با پراکندگی در شمال ایران می

ترکیبات فنولی فلاونوییدي، گالیک اسید، گیاه شامل 

هاي طبیعی بوده که این اکسیدانکوئرستین و آنتی

ترکیبات نقش عوامل کاهنده و پایدارکننده در سنتز 

  کنند.نانوذرات ایفا می

در صنایعی که حجم بالایی از پس آب را دارند  

 حاظاستفاده از نور فرابنفش با مشکل همراه بوده و از ل

چنین استفاده از اکسید باشد و همصرفه نمیبه اقتصادي

 سازي و راندمان پایین آن تحت تابش نور مرئیروي، فعال

 5تا  3طوري که فقط باشـد، بهاز جمله معایب آن می

همین دلیل تواند جذب کند به درصد نور خورشـید را می

ه بسنتز و یا ایجاد تغییراتـی در چنین موادي که قادر 

تحت تابش نور مرئی باشد، باعث افزایش  فعال شدن

رو  ]. از این18شود [کارایی فعالیـت فتوکاتالیسـتی آن می

جهت استفاده از اکسید روي در نور مرئی و افزایش 

هاي شیمیایی یا راندمان فتوکاتالیستی از طریق روش

هاي آن استفاده کرد. فیزیکی مختلف براي اصلاح ویژگی

ند هاي کربنی مانستفاده از کاتالیستها، ایکی از این روش

باشد. مواد کربنی با قابلیت به اکسید میگرافن یا گرافن 

هاي تولید شده، باعث کاهش دام انداختن فتوالکترون

گردد و در نهایت ترکیب مجدد فتوالکترون و حفره می

ه سبب افزایش کارایی فتوکاتالیستی و درصد حذف آلایند

  ].19[ شودمی

ه از ساختارهاي پلیمري نظیر سلولز، لیگنین و استفاد

هاي عنوان بستري جهت بهبود ویژگیکیتوسان به

ساختاري ترکیبات فتوکاتالیست و مخصوصاً اکسید روي 

ترین پلیمر طبیعی در سلولز فراوان .نیز افزایش یافته است

باشد که کاربردهاي فراوانی در سنتز جهان می

یب پذیر دارد و نتایج قابل هاي زیست تخرنانوکامپوزیت

توجهی را در این زمینه از خود نشان داده است. از جمله 

تخریب پذیري،  هاي این پلیمر طبیعی زیستمزیت

چگالی پایین، هزینه پایین، تجدیدپذیر بودن، مقاومت 

پذیري و حرارتی بالا و خواص مکانیکی مناسب مانند شکل

ه بر این سلولز به دلیل باشد. علاومقاومت مکانیکی بالا می

هاي هیدروکسیل در ساختار خود، قابلیت دارا بودن گروه

هاي فلزي و دیگر بسیار بالایی در تشکیل پیوند با یون

ها را داشته و از این جهت استفاده از سلولز به کاتیون

تواند باعث ایجاد نانو کامپوزیتی با ها میهمراه این یون

شیمیایی شود. از طرفی  هاي جدید فیزیکی وقابلیت

عنوان بستري براي ذرات اکسید روي، استفاده از سلولز به

چنین تواند باعث جلوگیري از کلوخه شدن ذرات و هممی

ایجاد سطح فعال بیشتر جهت جذب آلودگی و افزایش 

از انجام  ]. هدف21و 20بازده واکنش فتوکاتالیستی شود [

بلو توسط  تخریب فتوکاتالیستی متیلن این تحقیق

نانوکامپوزیت نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافن 

  باشد.می

  

  هامواد و روش

  مواد

ها هیدروکلریک اسید و سدیم محلول pHبراي تنظیم 

هیدروکسید ساخت شرکت مرك آلمان استفاده گردید. از 

و  C16H18CIN3Sبا فرمول شیمیایی  رنگ متیلن بلو

در آب از  حل قابلو  گرم بر مول 85/319ی مولکولجرم 

 شرکت الوان ثابت تهیه شد و سایر مواد شیمیایی مورد

مصرف در این تحقیق با درجه خلوص آزمایشگاهی از 

ز تهیه شده است. نانوسلولز موردنیاز نیز ا Merckشرکت 

هیه تون شرکت نانو نوین پلیمر با استفاده از ساقه گیاه توت

 .گردید

  

  سنتز اکسید گرافن

گرم  1اکسید گرافن به روش هامرز ابتدا  براي سنتز

لیتر اسیدسولفوریک غلیظ میلی 23پودر گرافیت را به 

زن اضافه و داخل حمام یخ قرار داده و سپس بر روي هم

گرم پتاسیم  2تا کاملاً حل شود.  مغناطیسی گذاشته شد

ساعت  2پرمنگنات، به محلول اولیه اضافه شد و به مدت 

زن مغناطیسی گراد روي همسانتی درجه 15در زیر دماي 

قرار گرفته تا محلول همگنی به دست آید، سپس دما را به 
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لیتر آب میلی 80گراد افزایش داده و درجه سانتی 35

 30بدون یون به محلول قبلی اضافه شد، پس از آن براي 

زن مغناطیسی گذاشته شد تا محلول دقیقه روي هم

لیتر هیدروژن میلی 30همگنی به دست آید. سپس 

به محلول اضافه شد و بلافاصله رسوب زرد  5پراکسید %

روشن ظاهر گردید. رسوب حاصل چند مرتبه با 

وشو داده شد و و آب دیونیزه شست 5اسیدکلریدریک %

 60ساعت در آون خلاء در دماي  12سپس به مدت 

  ].23و 22خشک گردید [

  

  تهیه نانواکسید روي

وي ابتدا گیاه شش شاخ به منظور تهیه نانواکسید ر

)(Eryngium planum هاي مازندران با تهیه شده از جنگل

 وشو داده شده است تا ذرات گردوغبار آنآب مقطر شست

شسته شود و سپس به اندازه بسیار کوچک خرد گردید. 

مه در ادا .پس از آن در مقابل نور آفتاب کاملاً خشک شد

 مخلوط کرده وگرم از گیاه شش شاخ را در آب مقطر  20

درجه حرارت داده و پس  80دقیقه در دماي  40به مدت 

از خنک شدن مخلوط با استفاده از کاغذ صافی عصاره 

- میلی 80استخراج شده از مخلوط جدا گردید، در ادامه 

از  لیترمیلی 80مولار کلرید روي به  5/0لیتر از محلول 

وي عصاره استخراج شده اضافه شد و در دماي اتاق بر ر

دقیقه محلول از  20زن مغناطیسی قرار گرفت. بعد از هم

 دهندهاي تغییر رنگ داده که نشان رنگ شفاف به قهوه

تشکیل نانوذرات اکسید روي با روش سنتز سبز است. 

به  لیتر محلول آمونیاكمیلی 15براي جداسازي نانوذرات 

قطره و در زمان هم خوردن محلول به آن صورت قطره 

ز ادن نشین شده با استفاده از فیلتر کرد. ذرات تهاضافه ش

شو، در آون با ومحلول جدا و پس از چند مرحله شست

  گراد خشک شد.درجه سانتی 100دماي 

  

سنتز نانوکامپوزیت نانوسلولز/نانواکسید 

  روي/اکسید گرافن

براي تهیه نانوکامپوزیت مورد نظر مقادیر مشخصی از 

) 2:1:1فن و نانوسلولز با نسبت (نانواکسید روي، اکسید گرا

دقیقه  30به صورت مجزا در آب مقطر حل شد و به مدت 

زن مغناطیسی قرار گرفت و سپس هر سه با بر روي هم

 60زن و دقیقه روي هم 60هم مخلوط گردید و به مدت 

دقیقه در حمام اولتراسونیک قرار گرفت تا ذرات به طور 

دور در  4000کامل مخلوط شوند و سپس با سرعت 

دقیقه سانتریفیوژ کرده و رسوب را با آب دیونیزه 

گراد درجه سانتی 60وشو داده و در نهایت در دماي شست

  ساعت در آون خشک گردید. 24به مدت 

  

  گاه فتوکاتالیستیواکنش

گاه فتوکاتالیستی که در این تحقیق از آن واکنش

متر نتیسا 40× 80اي فلزي با اضلاع استفاده گردید، جعبه

  .وات براي نوردهی بوده است 250بخار جیوه  و یک لامپ

  

  هاي تعیین مشخصاتآزمون

مرئی دو پرتوي مدل - سنج فرابنفشاز دستگاه طیف

PG+T92 استفاده  گیري غلظت متیلن بلوجهت اندازه

میدانی  گسیل روبشی الکترونی میکروسکوپ گردید. از

)FESEM(  مدلTescan-Mira 3-Czech republic براي 

استفاده شد.  شده سنتز محصولات مورفولوژي تعیین

 یعامل هايو نوع گروه ییایمیساختار شجهت شناسایی 

 از دستگاه سنتزشده کامپوزیتموجود در ساختار نانو

-Agilentمدل  (FTIR)ی فروسرخ تبدیل فوریه سنجفیط

Cary 630 قرار گرفت. جهت بررسی ساختار  استفاده مورد

زیت نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافن از نانو کامپو

 PW1730-Philpsمدل  (XRD)دستگاه پراش پرتو ایکس 

گیري و محاسبه اندازه براي اندازهاستفاده گردید و 

 زیرشرر -از رابطه دباي XRDبا توجه به نمودار  نانوذرات

  .دشاستفاده 

)2(  
  

در  9/0ثابت شرر است که مساوي  k قدر رابطه فو

 54/1طول موج پرتو ایکس مساوي  λشود،یر گرفته منظ

داکثر برحسب اع حهناي پیک در نصف ارتفپ βآنگستروم، 

زاویه  θ میانگین قطر نانوذرات برحسب نانومتر و Dرادیان، 

  ].24[ است )زاویه پراش(بین پرتو تابش و صفحه ذره 

  

  ارزیابی عملکرد نانوکامپوزیت در تخریب رنگ

ـــر فع ـــؤثر ب ـــل م ـــراي عوام ـــتی ب ـــت فتوکاتالیس الی

ــو در  ــیلن بل ــگ مت ــب رن ــت ســنتزي در تخری نانوکامپوزی

پارامترهــاي  لیتــر محلــول رنــگ بررســی شــد.میلی 100

)، غلظـــت pH )3 ،5 ،7 ،9 ،11 موردمطالعـــه از جملـــه
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ـــی  ـــول رنگ ـــان ppm )5 ،10 ،15 ،20محل ـــدت زم )، م

) دقیقـــه و مقـــدار 90، 60، 45، 30تـــابش نـــور مرئـــی (

، 01/0، 015/0، 02/0ســـــــــنتزي ( نانوکامپوزیـــــــــت

ـــت. 005/0 ـــرار گرف ـــایش ق ـــت آزم ـــرم تح ـــا  pH) گ ب

مــولار  1/0هــاي متــر و محلول pH دســتگاه از اســتفاده

بــه  شــده اســت. در پایــانســود یــا اســیدکلریدریک تنظیم

 و تفکیــک مــایع از جامــد ســانتریفیوژ فــاز دســتگاه وسیله

 وســیلهبــه  nm 664مــوج  بیشــینه طــول در رنــگ غلظت

 گیري شد.اندازه اسپکتروفتومتر تگاهدس

گیري، محلــول لازم بــه ذکــر اســت کــه قبــل از انــدازه

ــدت  ــه م ــودري ب ــه پ ــامل نمون ــیط  15ش ــه در مح دقیق

واجـــذب تعـــادلی -تاریـــک بـــراي رســـیدن بـــه جـــذب

ــه شــوندگی نگــه ــراي محاســبه درصــد تجزی داري شــد. ب

  محلول رنگی از معادله زیر استفاده شده است.

)1(  
  

C0  وCt  هاي اولیه و نهایی رنگ در ترتیب غلظتبه

 باشد.محلول می

 

  نتایج و بحث

  NC/NZnO/GOنانوکامپوزیت مطالعات ساختاري 

  )FESEM( دانینشر م یروبش یالکترون کروسکوپیم

نانوکاتالیست سنتز شده را  FESEM) الگوي 1(شکل 

نانوذرات اکسید دهد که نشان میدهد. تصویر نشان می

به صورت  GO هايشکل هستند. ورقه ، کرويروي

هاي زیادي در و چین و چروك باشدمیشده انباشته

 عموماً بهاکسید روي  انوذراتن .سراسر سطوح وجود دارد

ر بصورت جدا قرار دارند اما در مناطقی به صورت فشرده 

شکل طور که در همان. اندتجمع کرده گرافن سطح اکسید

 وزیتلولز در ساختار نانوکامپنانوذرات س، گرددمشاهده می

 اکسیدنانوپراکنده شده و در بعضی نقاط نیز ذرات 

ده هاي نانوسلولزي را پوشان، سطح تودهاکسید گرافنروي/

یل است. علت این پدیده، تمایل بیشتر نانوسلولز به تشک

 اکسید گرافنروي/ اکسیدنانورسوب در مقایسه با ذرات 

تشکیل  ،FESEMتصویر نیا .]26و 25[ تاس

  .کنندرا تائید می NC/NZnO/GOنانوکامپوزیت

  

 
  الکترونی روبشی نشر میدانی نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافن تصاویر میکروسکوپ -1شکل 

 
  )XRD( کسیپراش پرتو ا يالگو

ها نیز به منظور بررسی از نمونه X يآنالیز پراش اشعه

واکسید نانوسلولز/نانساختاري نمونه کامپوزیتی 

) 2( با توجه به شکل .فتانجام گرروي/اکسید گرافن 

، 34/36، 47/34، 82/31هاي اصلی در زوایاي پیک

کاملاً نمایان بوده که به  97/67و  89/62، 67/56، 64/47



... بلو لنیرنگ مت یستیفتوکاتال بیتخر                                                                                                 132 

 

)، 002)، (100ترتیب مربوط به صفحات با اندیس میلر (

) 112) و (200)، (103)، (110)، (102)، (101(

الگو نشان دهنده ساختار وورتزیت این باشند. می

 باشدروي می بلوري بودن نانوذرات اکسید هگزاگونالی و

]. به دلیل پراکنش و اختلاط مناسب نانو سلولز پیک 27[

از طرفی،  .]28[ ها تقریباً ناپدید شده استمربوط به آن

به طور معمول  عدم مشاهده پیک مربوط به گرافن اکسید

تواند به دو دلیل باشد: میه درج 10θ =2- 15 در حدود

 ) پوشش کامل سطح گرافن اکسید توسط نانوذرات1

اي که پیک مربوط به آن توسط ، به گونهاکسید روي

 ) قرارگیري2پوشانده شده است؛  اکسید روي هايپیک

هاي گرافن اکسید و برهم بین لایه اکسید روي نانوذرات

ضعیف یا اي آن که منجر به تخوردن ساختار منظم لایه

شود. با توجه به ماهیت کامپوزیتی حذف پیک مربوطه می

 رسد که نانوذرات، به نظر میاکسید روي ماده و غلبه فاز

اي در ساختار نهایی کنندهنقش تعیین اکسید روي

 نانوسلولز و اکسید گرافن هايکامپوزیت داشته و بر لایه

ه نسبت بها تغییر کوچک در پیکچنین هم .غالب هستند

نانوذرات دهد که نشان مینانوذرات اکسید روي خالص 

 هايآمیزي بر روي نانو ورقهطور موفقیته ب اکسید روي

بر  .]30و 29[ اندشدهپخش اکسید گرافن و نانوسلولز

نانوذرات اکسید شرر، میانگین اندازه -اساس معادله دباي

  .باشدمینانومتر  27در حدود  روي سنتز شده
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  گوي پراش پرتو ایکس نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافنال -2شکل 

  

  )FTIR( هیفور لیسنجی فروسرخ تبدطیف

 NC/NZnO/GO نانوکامپوزیت FTIR طیف )3(شکل 

-O پیک مربــوط به ارتعاشات کششــی .دهدرا نشان می

H 3600- 3200 در ناحیهcm-1  و ارتعاشات کششیZn-

O  600-400در ناحیه cm-1 که مربوط  شوده میمشاهد

- 1600 هیمشخص شده در ناح يهاکیپبوده،  ZnOبه 

1800 cm-1  وندیپمرتبط با C=O مربوط به که  باشدیم

GO  ،1300- 1000 هیدر ناح کیپبوده cm-1 تواند یم

، پیک جذبی در باشد O -C وندیپ یمرتبط با کشش لرزش

 C-H مربوط به ارتعاش خمشی cm-1 1400- 1300ناحیه 

مربوط به ارتعاش  CM-1 2950- 2900و پیک در ناحیه 

باشد. حضور می NCباشد که مرتبط با می C-Hکششی 

 NZnO ،GOهاي ذکر شده مربوط به زمان تمامی پیکهم

نانو کامپوزیت نشان دهنده سنتز موفقیت آمیز  در NCو 

  ]33و 32،31[ باشدآن می
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  سلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافنی فروسرخ تبدیل فوریه نانوسنجفیط -3شکل 

  

بررسی عوامل مؤثر در میزان تخریب متیلن بلو 

 NC/NZnO/GOتوسط نانوکامپوزیت 

 اثر زمان

یکی از متغیرهایی که بر کارایی فرآیند تخریب تأثیر 

گذارد، زمان واکنش است. جهت تعیین اثر زمان می

 )90، 60، 45، 30هاي (برداري در زمانتماس، نمونه

 pH=7و  ppm5 گرم، غلظت 01/0دقیقه، دوز جاذب 

که با  شودی) مشاهده م4با توجه به شکل (انجام شد. 

 شیراندمان حذف افزا 60به  30زمان تماس از  شیافزا

 شیبا افزا یاست ول دهیرس 5/96% به 4/60و از % ابدییم

 زانیدر م يزیناچ رییتغ قهیدق 90به  60زمان تماس از 

از آن صرف نظر  توانید آمده است که مبه وجو بیتخر

جذب شمار  هیکه در مراحل اول دهدیامر نشان م نیکرد. ا

 بیتخر يفعال) برا يهاگاهیاتصال (جا يهااز محل يادیز

رنگ مورد نظر در دسترس است؛ اما با گذشت زمان به 

جذب و به وجود آمدن  يهازا در محلدلیل تجمع رنگ

سطح جامد  يجذب شده رو يهالمولکو نیدافعه ب يروین

سرعت جذب کاهش  لموجود در فاز محلو يهاو مولکول

مورد نظر به حد  ستیاتفاق فتوکاتال نی. در اثر اابدییم

را  يترشیزاي برنگ يهامولکول تواندیو نم دهیاشباع رس

 طیشرا جادیمنظور ابه نی]؛ بنابرا34[ دیجذب نما

 قهیدق 60زمان  يانرژو کاهش در مصرف ماده و  ياقتصاد

  انتخاب شد. نهیعنوان زمان بهبه

  

 

  
  اثر زمان در تخریب رنگ متیلن بلو -4شکل 
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 pHاثر 

pH ها آلاینده میزان تخریب در مهم فاکتوري محلول

، pH )3 ،5 ،7اثر این مطالعه، در دلیل به همین باشد،می

 01/0در حضور مقدار ماده  MB) بر تخریب رنگ 11، 9

 ppm 5لیتر محلول رنگ با غلظت میلی 100 گرم در

جذب را  ندیبر فرآ pHاثر  جی) نتا5شکل (بررسی شد. 

 بیدرصد تخر نیترشیمطالعه ب نی. در ادهدینشان م

 89/46مقدار آن برابر % نیترنییو پا pH=9در  %5/96

به دست آمد. این پدیده به اثرات متقابل  pH= 3در

یت و ذرات رنگ مرتبط مولکولی بین ذرات نانوکامپوز

 بالاتر از نقطه صفر بار سطحی pH هایی بااست. در محیط

)8/5(PZCZnO= ذرات اکسید روي داراي بار سطحی ،

تر، پایین pH هاي بامنفی هستند، در حالی که در محیط

کنند. از آنجا که رنگ این ذرات بار سطحی مثبت پیدا می

ی با ذرات اکسید راحتمتیلن بلو یک رنگ کاتیونی است، به

اي برقرار روي که بار سطحی منفی دارند، تعامل جاذبه

شود. این جذب سطحی موجب کرده و جذب سطحی می

گردد. به همین تسریع فرآیند تخریب فتوکاتالیستی می

، میزان تخریب 8/5بالاتر از  يها pHدلیل، در

از  .یابدطور قابل توجهی افزایش میفتوکاتالیستی به

در محلول  OH ونی زانیاز حد م شیب شیافزا ،یطرف

براي جذب  OH- ونیو  يرو دیتا ذرات اکس شودیباعث م

 ندیفرآ نیرنگ وارد رقابت شوند که ا یونیذرات کات

جذب رنگ توسط  ریاخلال در مس جادیموجب ا تواندیم

 بیتخر ررو، مقدا نی]. از ا36و 35شود [ ستیفتوکاتال

دچار کاهش شده است و  11با برابر  pHدر  یستیفتوکاتال

 است. دهیرس 78به %

 

  
بر تخریب رنگ متیلن بلو توسط نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافن pHتأثیر  -5شکل 

  

 اثر غلظت اولیه متیلن بلو

) تأثیر غلظت اولیه بر تخریب رنگ متیلن بلو 6شکل (

 01/0)، مقدار ماده ppm )5 ،10 ،15 ،20ي را در محدوده

دهنده کاهش  شکل نشان .دهدنشان می pH=9رم، گ

طوري که با به باشدیغلظت م شیراندمان جذب با افزا

 2/50به  5/96راندمان از  ppm 20به  5غلظت از  شیافزا

 زانی. علت کاهش قابل ملاحظه مافتیدرصد کاهش 

است که ذرات  نیرنگ ا هیغلظت اول شیبا افزا بیتخر

آن به  دنیرس عاکنده کنند و ماننور را پر توانندیرنگ م

که از نور  یامر به خصوص زمان نیشوند. ا ستیذرات کاتال

دارد  تیاهم شود،یعنوان منبع تابش استفاده مبه یمرئ

 یطول موج نور، قدرت پراکندگ نیذرات رنگ در ا رایز

فعال کردن  يدارند. کاهش نور در دسترس برا ییبالا

فعال و در  يهاگونه دیمنجر به کاهش تول ست،یکاتال

  .شودیرنگ م بیکاهش تخر تینها
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  اثر غلظت اولیه متیلن بلو در تخریب رنگ توسط نانوسلولز/نانواکسید روي/اکسید گرافن -6شکل 

 

  اثر مقدار فتوکاتالیست بر میزان تخریب

دلیل ملاحظات اقتصادي  تعیین مقدار فتوکاتالیست به

باشد. افزایش مقدار میترین مسائل مورد توجه از مهم

که منجر به در دسترس قرار دلیل اینفتوکاتالیست به 

گرفتن سطح بیشتر و در نتیجه افزایش تماس بین آلاینده 

 MBشود، باعث افزایش کارایی رنگزايو فتوکاتالیست می

گردد. در این مطالعه اثر مقدار فتوکاتالیست با غلظت می

) با 7بق شکل (مطابررسی شد.  ppm5، 9=pH اولیه

 لنیمت نهیرنگ بیدرصد تخر ستیمقدار فتوکاتال شیافزا

جذب  يوجود تعداد نقاط فعال در دسترس برا لیبلو به دل

 شیافزا یستیفتوکاتال يهارنگ و آغاز واکنش يهاملکول

 یکالیفعال راد يهاگونه دیامر منجر به تول نی. اابدییم

که  شودی) مO2و () OH( یدروکسیه يهاکالیمانند راد

طوري که با است. به يبلو ضرور لنیمت بیتخر يبرا

 100گرم در میلی 15تا  5از  ستیفتوکاتال زانیم شیافزا

 33/98به  70حذف رنگ به ترتیب از  زانیلیتر ممیلی

 ستیمقدار فتوکاتال شیبا افزا نی؛ بنابراافتیدرصد بهبود 

ــه ب روعو سـپس شــ ابدییم شیزا افزارنگ بیتخر

گرم درصد  02/0که در مقدار  طوريبهکــاهش نمــود 

 ــتی. علــت کــاهش فعالدیرس 16/96به  بیتخر

 ــلیدل ــنیبــه ا شـتریهـاي بدر غلظت یستیفتوکاتال

در  سـتیمقــدار فتوکاتال شیاســت کــه بــا افــزا

شده  جادی. کدورت اشـودیمـ جـادیمحلـول کـدورت ا

ها فتون دنیر محلول شده و مانع از رسباعث پخش نور د

هـاي واکنش زانیم بیترت نی. به اشودیبه عمق محلول م

 ].37[ ابـدییکـاهش م یسـتیفتوکاتال

 

 
  تأثیر مقدار فتوکاتالیست در تخریب رنگ توسط نانوسلولز/نانواکسید روي/ اکسید گرافن -7شکل 
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 از پس يسنتز تینانوکامپوز ییکارا زانیم

 یمرئ نور تحت مجدد دهاستفا

ازیافت فتوکاتالیست براي توسعه فرآیندهاي ب

ه فتوکاتالیزوري ناهمگن در تصفیه پس آب از اهمیت ب

تواند به طور قابل توجهی براي سزایی برخوردار است و می

هاي عملیاتی مورد استفاده قرار گیرد. کاهش هزینه

بازیافت فتوکاتالیست بهینه با استفاده از تخریب 

بررسی  دوره متوالی مورد 3در  ن بلوفتوکاتالیزوري متیل

 یابیباز تیدهنده قابل ) نشان8قرار گرفت. شکل (

به با توجه  باشدیم یابیدر سه مرحله باز تینانوکامپوز

 کیپس از گذشت  يسنتز تیارائه شده، نانوکامپوز جینتا

با شست و شو توسط آب و  ،یستیفتوکاتال ندیمرحله از فرآ

قرار  یابیمورد باز وژیفیسازي به کمک دستگاه سانترجدا

در دور دوم  ستیفتوکاتال نیاز ا جددگرفت. با استفاده م

عملکردي معادل  بیترک نیا ،یستیفتوکاتال ندیفرآ

مقدار در مرتبه  نیرنگ را داشته که ا بیتخر %81/97

و در مرتبه چهارم به  دیرس 21/97به % ندیسوم فرآ

 3 یط تیرد مطلوب نانوکامپوز. عملکدیرس %41/94

 نیا بدهنده طول عمر مناسنشان  ،یابیمرحله باز

 باشدیم یپس آب رنگ هیتصف ندهايیدر فرآ ستیفتوکاتال

 نیاطمینان و مناسب در اقابل بیترک کیرا به که آن 

  کرده است. لیتبد ریمس

  
مقدار و  ppm 5 ،9=pHدقیقه (غلظت محلول 60نتایج حاصل از بررسی بازیابی فتوکاتالیست طی مدت زمان  - 8شکل

  گرم) 015/0 فتوکاتالیست

  

  گیرينتیجه

 در طی این پژوهش کارایی نانوکامپوزیت

NC/NZnO/GO  تحت تابش نور مرئی مصنوعی جهت

تجزیه محلول رنگی متیلن بلو مورد آزمایش قرار گرفت. 

از ساقه گیاه توتون تهیه گردید،  نانوسلولزبدین منظور، 

روش سبز و از عصاره گیاه شش شاخ و نواکسید روي به نا

جهت چنین اکسید گرافن به روش هامرز سنتز گردید. هم

، FE-SEM شناسایی ساختار مواد سنتز شده از آنالیزهاي

XRD و FTIR .تصاویر میکروسکوپ الکترونی  استفاده شد

هاي سنتز شده روبشی گسیل میدانی بر روي نانوکامپوزیت

مورد بحث  آنو اطلاعات مربوط به مورفولوژي  گرفته شد

چنین مشخص شد که نانوذرات و بررسی قرار گرفت. هم

در بین ذرات نانوسلولز پراکنده  اکسید گرافنروي/ اکسید

جهت بررسی ساختار بلوري نانومواد سنتز شده،  .شدند

دست آمده  به XRD کار گرفته شد. الگوي هب XRDآنالیز

وزیت، با تابعیت از الگوي استاندارد با نشان داد، نانوکامپ

 سنجی تبدیل فوریه فروسرخ بهموفقیت سنتز گردید. طیف

طی  نانوکامپوزیتمنظور تعیین ساختمان شیمیایی 

مراحل سنتز مورد استفاده قرار گرفت. نتایج این آنالیز، 

هاي عاملی شاخص و اصلی را در ساختار حضور گروه
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در طی آزمایش از کاتالیزور  .نانوکامپوزیت، تائید نمود

نوري سنتز شده به صورت پودر استفاده شد و چهار 

، زمان تجزیه، مقدار کاتالیزور نوري و غلظت pHپارامتر

سازي شدند. میزان بهینه پارامترها محلول متیلن بلو بهینه

 pH به صورت وات 250بخار جیوه مپ لاتحت تابش نور 

مقدار دوز کاتالیست ، ppm 5 ، غلظت اولیه محلول رنگی9

دست آمد. تحت ه دقیقه ب 60گرم و زمان تجزیه  015/0

این شرایط بهینه، میزان تجزیه محلول متیلن بلو تحت 

درصد  33/98به  وات 250بخار جیوه مپ لاتابش نور 

، منظور بررسی طول عمر مفید نانوکامپوزیت هبرسید. 

ن ، انجام شد. طی ایمرحله 3هاي بازیابی طی آزمایش

پایداري و طول عمر مناسبی را از  نانوکامپوزیتمراحل، 

مرحله هاي طوري که در آزمایشخود به نمایش گذاشت به

، درصد تخریب بالایی را از خود اندکینیز با کاهش  سوم

که آزمایش قرار  NC/NZnO/GO نانوکامپوزیت .نشان داد

ها تواند درصد قابل توجهی از رنگگرفت نشان داد که می

هاي حاوي بآتواند براي تصفیه پسا تجزیه کند و میر

  .ها مورد استفاده قرار گیردرنگ
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