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چکیده:  در این پژوهش، نانوذرات مس )I( اکسید با استفاده از مس استات به عنوان پیش ساز به روش فوق اشباع سنتز شد. به منظور افزایش 
ویژگی فوتوکاتالیستی Au بر روی نانوذرات Cu2O به روش تلقیح مرطوب بارگذاری شد و با استفاده از روش های پراش پرتو XRD( X(، میکروسکوپ 
الکترونی روبشی )SEM( و تجزیه عنصری به روش EDX مورد مشخصه یابی قرار گرفت. تخریب فوتوکاتالیستی رنگ آزویی Direct Red 264 با 
نانوذرات Cu2O و Au بارگذاری شده بر روی Cu2O تحت تابش نور مرئی و بدون تابش نور مرئی موردبررسی قرار گرفت. بازده تخریب فوتوکاتالیستی 
با کاتالیست های یادشده تحت تابش نور مرئی به ترتیب برابر با 63/71 و 96/18% به دست آمد. مطالعات ایزوترمیک تخریب فوتوکاتالیستی توسط 
این کاتالیست ها موردبررسی قرار گرفت. هم دماهای فریتز شلاندر 4 پارامتری و بادو به عنوان بهترین مدل با ضریب همبستگی 0/9960 و 0/9988 و 

کمترین میزان خطا به ترتیب برای نانوذرات Cu2O و Au بارگذاری شده بر روی Cu2O انتخاب شد.

واژه های کلیدی: نانوذرات Cu2O، نانوذرات طلا، رنگ آزویی، تخریب فوتوکاتالیستی، مطالعه هم دمایی

مقدمه
نیز  و  کاغذ  رنگ سازی،  پارچه،  چرم،  نساجی،  متفاوت  صنایع 
آلودگی های محیطی هستند و در  پساب های خانگی، منابع مهم 
بیشتر کشورها پساب این صنایع بدون تصفیه در سامانه آب های 
طبیعی تخلیه می شوند. در صنایع رنگرزی مقدار قابل توجهی پساب 
که بخش اصلی آن ها باقیمانده رنگ ها هستند نیز تولید میشود. 
رنگ های آزویی، نسبت به انواع دیگر مواد رنگی، وسیعترین کاربرد 
را به دلیل تنوع در ساختار شیمیایی و تولید آسان دارند. رنگ های 
آکریلیک ها،  پلی استرها،  پلی آمیدها،  کردن  رنگ  برای  آزویی 
جلا،  روغن  کردن  رنگ  برای  نیز  و  سلولز  الیاف  و  پلی اولفین ها 

پلاستیک ها، جوهر چاپگر، لاستیک و لوازم آرایشی کاربرد دارند. 
ترکیبات  این  وجود  رنگ ها،  این  کاربرد  تنوع  دلیل  به  بنابراین، 
.]6 تا   1[ است  انتظار  قابل  محیط  و  صنایع  پساب  آلودگی   در 

رنگ های آزویی حتی در غلظت های کم قابل مشاهده بوده و افزون 
بر اثرات منفی بر جنبه های زیبایی محیط، اثرات منفی زیستی و 
آن ها  مقاومت  به  توجه  با  دارند.  محیط زیست  بر  شیمیایی جدی 
در برابر نور، گرما، مواد شیمیایی و آب به سختی در محیط زیست 
تجزیه می شوند. بنابراین، این نوع از آلاینده باید قبل از ریختن به 

محیط تصفیه شوند ]7[.
 یکی از فرایندهایی که قادرند رنگ های آزویی را در سامانه های 

r_fazaeli@azad.ac.ir



24
سال یازدهم، شماره 2، تابستان 96 )JARC( نشریه پژوهش های کاربردی در شیمی

آبی تخریب کنند، فرایندهای اکسایش پیشرفته است ]8 تا 12[. 
این فرایندها گونه های بسیار فعال رادیکال های هیدروکسیل تولید 
سریع  را  رنگی  آلاینده های  از  وسیعی  طیف  قادرند  که  می کنند 
سامانه  این  در  به طورکلی  کنند.  تجزیه  غیرانتخابی  به صورت  و 
نور  و  پراکسید  هیدروژن  از  استفاده  با  هیدروکسیل  رادیکال های 
تولید می شود. در این فرایند از نیم رسانا به عنوان کاتالیست برای 

تخریب رنگ های آزویی استفاده می شود.
دلیل  به  یک بعدی  نیم رسانای  اکسیدهای  اخیر،  سال های  در 
قرار  موردتوجه  بسیار  اپتوالکترونیک  قطعات  در  کاربردی  قابلیت 
گرفته اند. نانوذرات مس اکسید به عنوان پوشش های سطحی مقاوم 
در برابر عوامل فیزیکی، شیمیایی و زیستی کاربرد دارند و مقاومت 
زیادی در برابر خوردگی، سایش و فرسایش از خود نشان می دهد. 
CuO با شکاف نواریEg( 1 برابر با eV 1/2( اساس تعداد زیادی 

Cu2O که یک  را تشکیل می دهد.  بالا  از فوق رساناهای دمای 
نیم رسانای نوع P است با شکاف نواری )Eg برابر با eV 1/2( با 
زیاد در حسگرهای  نوری ویژه، کاربردهای  خواص مغناطیسی و 
 گازی، کاتالیست ها، تبدیل انرژی خورشیدی و غیره دارد ]13 تا 15[.

آلاینده های  حذف  در  اکسید  مس  نانوذرات  کاربرد  مهم ترین 
و  گاز  حسگرهای  ساخت  نیز  و  آب وهوا  تصفیه  زیست محیطی، 
آشکارسازهای هیدروژن است ]16 تا 18[. از مزایای نانوذرات مس 
اکسید نسبت به دیگر کاتالیست ها می توان به روش سنتز آسان، 

کارایی بالا و مقرون به صرفه بودن آن از لحاظ اقتصادی نام برد.

 Cu2O بارگذاری شده بر روی Au و Cu2O در این پژوهش، نانوذرات
 Au و Cu2O سنتز شدند. تخریب فوتوکاتالیستی رنگ آزویی با نانوذرات
بارگذاری شده بر روی Cu2O تحت تابش نور مرئی موردبررسی قرار 

گرفت. همچنین، معادلات هم دمای آن ها مورد مطالعه قرار گرفت.

بخش تجربی
مواد شیمیایی مورد استفاده

هیدروکسید  سدیم   ،)Cu)CH3COO)2·H2O) استات  مس 
 ،)HAuCl4( کلروآریک اسید ،)C6H8O6( اسکوربیک اسید ،)NaOH(
 %99 خالص  اتانول   ،)Na3C6H5O7•2H2O( سیترات  سدیم  تری 
)C2H5OH( و آب اکسیژنه )H2O2( 35% تهیه شده از شرکت مرک 
 Direct Red 264 آزویی  رنگ  ویژگی های  شدند.  تهیه   آلمان 

در جدول 1 و ساختار آن در شکل 1 نشان داده شده است.

دستگاه های مورد استفاده
 ،Vacuum Drying Oven Labtech آون تحت خلاء مدل
قابلیت  و   PID دیجیتال  پنل  کنترل  دارای  آزمایشگاهی  کوره 
برنامه ریزی )دما و زمان( به صورت 10  با 2 نوع  میکروپروسسور 
مرحله ای و پله ای برای تنظیم دما و زمان در گستره دمای 100 تا 
 X دستگاه پراش پرتو ،Lenton Thermal Designs 1100 مدل°C

مدل PANanalytic X’Pert high score، میکروسکوپ الکترونی 
UV-Visibleطیف نورسنج  ،Philips )XL 30) مدل   روبشی 

مطالعه اثر فلز طلا به عنوان ارتقادهنده برای افزایش ویژگی ...

1. Band gap

Direct Red 264 جدول 1 ویژگی های فیزیکی رنگ

Direct Red 246 شکل 1 ساختار شیمیایی
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تهیه شده از شرکت  61% (H2O2) اکسیژنه آب( و C2H5OH) %66، اتانول خالص (Na3C6H5O7·2H2O(تری سدیم سیترات 
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 مورد استفاده یها‌دستگاه

و قابلیت  PID یجیتالدکنترل پنل دارای ، کوره آزمایشگاهی Vacuum Drying Oven Labtechتحت خلاء مدل  آون

 799ه دمای گسترتنظیم دما و زمان در  برای یا پلهو  یا مرحله 79 صورت به)دما و زمان(  ریزی برنامهنوع  1میکروپروسسور با 

کروسکوپ یم، PANanalytic X’Pert high scoreمدل  Xپراش پرتو دستگاه  ،Lenton Thermal Designs مدل C°7799تا 

 Universal سانتریفیوژ مدل‌و (UV-KON 923مدل ) UV-Visible نورسنج‌طیف ،(Philips  )XL 30مدل  یروبش یالکترون

 در این پژوهش مورد استفاده قرار گرفتند.‌320

 Cu2O نانوذراتسنتز 

تا صاف و یکنواخت شد قرار داده  یسیمغناطهمزن و روی  افزوده زدایی شده‌یونآب  لیتر میلی 19گرم استات مس به  91/9 

داده قرار  یسیهمزن مغناطو روی  افزوده زدایی شده‌یون آب لیتر میلی 19به  سدیم هیدروکسید گرم 1/9 (.7 محلول) شود

 دست به فراورده. داده شد ساعت روی همزن مغناطیسی قرار 7با هم مخلوط و به مدت  1و  7سپس محلول  (.1 محلول) شد

همزن و روی  افزوده زدایی شده‌یونآب  لیتر میلی 11گرم اسکوربیک اسید را به  66/9. در مرحله بعد بود‌‌Cu)OH)2آمده
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نوایی و فضایلی

مدل (UV-KON 923( و سانتریفیوژ مدل Universal 320 در 
این پژوهش مورد استفاده قرار گرفتند.

Cu2O سنتز نانوذرات
شده  یون زدایی  آب  میلی لیتر   50 به  مس  استات  گرم   0/05
افزوده و روی همزن مغناطیسی قرار داده شد تا صاف و یکنواخت 
شود )محلول 1(. 0/2 گرم سدیم هیدروکسید به 20 میلی لیتر آب 
شد  داده  قرار  مغناطیسی  همزن  روی  و  افزوده  شده  یون زدایی 
 1 مدت  به  و  مخلوط  هم  با   2 و   1 محلول  سپس   .)2 )محلول 
ساعت روی همزن مغناطیسی قرار داده شد. فراورده به دست آمده 
به  را  اسید  اسکوربیک  بعد 0/39 گرم  بود. در مرحله   Cu)OH)2

25 میلی لیتر آب یون زدایی شده افزوده و روی همزن مغناطیسی 
قرار داده تا صاف و یکنواخت شود )محلول 3(. سپس محلول 3 
را به محلول Cu)OH)2 افزوده و به مدت دو ساعت روی همزن 
مغناطیسی قرار داده شد. مخلوط از صافی عبور داده شد و ترکیب 
روی صافی چندین بار با آب یون زدایی شده شسته شد. در مرحله 
آخر رسوب به دست آمده به مدت 4 ساعت در آون تحت خلاء در 

دمای C° 80 قرار داده شد.
معادلات زیر بیانگر فرایند سنتز نانوذرات Cu2O است.

Cu)CH3COO)2·H2O(aq) + 2NaOH(aq) → Cu(OH)2(s) 

+ 2NaCH3COO(aq)                                                   )1(
2Cu)OH)2(aq) + C6H8O6(aq) → Cu2O(s) + C6H6O6(aq) + 

3H2O                                                                  )2(

Cu2O بارگذاری شده بر روی Au سنتز نانوذرات
تلقیح  روش  به   Cu2O روی  بر  شده  بارگذاری   Au نانوذرات 
مرطوب تهیه شد. به این ترتیب که 1 گرم از نانوذرات Cu2O سنتز 
شده به 50 میلی لیتر اتانول 99% افزوده شد و به مدت 1 ساعت 
بر روی همزن مغناطیسی قرار گرفت )محلول 1(. 0/35 گرم کلرو 
آریک اسید به 50 میلی لیتر اتانول 99% افزوده شد و روی همزن 
مغناطیسی قرار گرفت. سپس 0/1 گرم تری سدیم سیترات در 10 
آوریک  کلرو  محلول  به  و  هم زده  به خوبی   %99 اتانول  میلی لیتر 

 1 محلول  به   2 محلول  نهایت  در   .)2 )محلول  شد  افزوده  اسید 
افزوده شد. مخلوط به دست آمده به مدت 24 ساعت بدون حرارت 
با  بر روی همزن مغناطیسی قرار گرفت. سپس مخلوط صاف و 
آب یون زدایی شده شسته شد. رسوب به دست آمده جمع آوری و در 
کوره تحت یک برنامه ریزی دمایی به صورت 3 مرحله ای با تنظیم 
زمان و دما، حرارت داده شد. گرمادهی شامل یک ساعت در دمای 
C° 150 )مرحله اول(، دو ساعت در دمای C° 250 )مرحله دوم(، 

و دو ساعت در دمای C° 300 )مرحله سوم( بود.
برای بررسی فازهای بلوری نانوذرات Cu2O و Au بارگذاری 
شده بر روی Cu2O از روش پراش پرتو ایکس در گستره 2θ برابر 
الکترونی  میکروسکوپ  تصاویر  از  استفاده شد.  درجه  تا 90   4 با 
و   Cu2O نانوذرات  سطح  ریخت شناسی  برای   )SEM( روبشی 
بارگذاری شده بر Cu2O استفاده شد. همچنین، طیفسنجی   Au

تمام  وجود  اثبات  به منظور   )EDX( ایکس  پرتو  انرژی  پاشندگی 
عناصر موجود در نمونه تهیه شده )نانوذرات Au بارگذاری شده بر 

Cu2O( و نیز تعیین درصد وزنی آن ها به کار گرفته شد.

واکنشگاه فوتوشیمیایی
با یک لوله  واکنشگاه مورد استفاده از ظرفی استوانه ای شکل 
جانبی از جنس کوارتز تشکیل شده بود به گونه ای که نمونه برداری 
از آن در زمان های متفاوت وجود داشت. ظرف نمونه در قسمت 
مگنت  و  همزن  یک  کمک  به  می گرفت.  قرار  دستگاه  مرکزی 
مغناطیسی هم زدن نمونه به راحتی قبل انجام بود. همچنین، نمونه 

از بخش بالایی واکنشگاه تابش دهی می شد )شکل 2(.

شکل 2 طرح واره واکنشگاه فتوشیمیایی

 

 

 ییایمیفوتوش واکنشگاه

برداری ‌نمونه که ای گونه به بودل شده یجنس کوارتز تشک از یلوله جانبیک شکل با  یا‌استوانه یظرفمورد استفاده از  واکنشگاه

ک همزن و مگنت ی. به کمک گرفت‌میدستگاه قرار  ی. ظرف نمونه در قسمت مرکزوجود داشت متفاوت یها‌در زمان از آن

 .(1د )شکل ش‌می دهی تابش واکنشگاهبالایی بخش نمونه از  ،. همچنینقبل انجام بود راحتی بهزدن نمونه ‌هم یسیمغناط

 تابش نور مرئی 

 
 

 محل ورود نمونه                         
 

   
  

 
 همزن مغناطیسی                                   

 

 برداری نمونهشیر                                                                                       

 واکنشگاه فتوشیمیایی واره طرح 1شکل 

 

 واکنش دمای‌نمودار هم یبررس

، 799، 19های ‌های با غلظت‌انجام شد. محلول وات 499ناپیوسته تحت تابش لامپ زنون  واکنشگاهفوتوکاتالیستی در  فرایند

 .خوانده شد UV-Visible سنجنور‌طیفدستگاه  با ها آنتهیه و جذب  آزوییاز رنگ  ppm499و  619، 699، 119، 199، 719

سپس  ،در داخل لوله کوارتز ریختهرا  Cu2O کاتالیستگرم  1/9های متفاوت را با ‌با غلظت آزوییرنگ  لیتر میلی 719 -الف 

پس از گذشت  شد.فوتوشیمیایی تحت تابش نور مرئی قرار داده  واکنشگاهاکسیدانت کمکی به آن افزوده و در  لیتر میلی 19

 .شد خواندهنانومتر  197 موج طولدر  ها آنسانتریفیوژ شده و جذب  موردنظر های محلولشد. سپس  برداری نمونهدقیقه  719

در داخل  Cu2Oبارگذاری شده بر روی  Auگرم کاتالیست  1/9های متفاوت را با ‌با غلظت آزوییرنگ  لیتر میلی 719 -ب 

فوتوشیمیایی تحت تابش نور مرئی قرار  واکنشگاهاکسیدانت کمکی به آن افزوده و در  لیتر میلی 19کوارتز ریخته سپس  ی لوله
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بررسی نمودار هم دمای واکنش
فرایند فوتوکاتالیستی در واکنشگاه ناپیوسته تحت تابش لامپ 
با غلظت های 50، 100،  انجام شد. محلول های  زنون 400 وات 
آزویی تهیه  از رنگ   400 ppm 150، 200، 250، 300، 350 و 

و جذب آن ها با دستگاه طیف نورسنج UV-Visible خوانده شد.
با  را  با غلظت های متفاوت  آزویی  الف - 150 میلی لیتر رنگ 
0/2 گرم کاتالیست Cu2O را در داخل لوله کوارتز ریخته، سپس 
واکنشگاه  در  و  افزوده  آن  به  کمکی  اکسیدانت  میلی لیتر   20
فوتوشیمیایی تحت تابش نور مرئی قرار داده شد. پس از گذشت 
موردنظر  محلول های  سپس  شد.  نمونه برداری  دقیقه   120
سانتریفیوژ شده و جذب آن ها در طول موج 501 نانومتر خوانده شد.

ب - 150 میلی لیتر رنگ آزویی با غلظت های متفاوت را با 0/2 
گرم کاتالیست Au بارگذاری شده بر روی Cu2O در داخل لوله ی 
کوارتز ریخته سپس 20 میلی لیتر اکسیدانت کمکی به آن افزوده و 
در واکنشگاه فوتوشیمیایی تحت تابش نور مرئی قرار داده و پس از 
گذشت 120 دقیقه از محلول نمونه برداری شد. سپس محلول های 
طیف نورسنج دستگاه  با  آن ها  جذب  و  سانتریفیوژ   موردنظر 

 UV-Visible خوانده شد.
ج- 150 میلی لیتر رنگ آزویی با غلظت های متفاوت را با 0/2 
گرم کاتالیست Cu2O و یا Au بارگذاری شده بر روی Cu2O در 
داخل لوله ی کوارتز ریخته سپس 20 میلی لیتر اکسیدانت کمکی 
به آن افزوده و در واکنشگاه فوتوشیمیایی بدون تابش نور مرئی 
قرار داده و پس از گذشت 120 دقیقه از محلول نمونه برداری شد. 
با دستگاه  آن ها  و جذب  موردنظر سانتریفیوژ  سپس محلول های 

طیف نورسنج UV-Visible خوانده شد.
درصد تخریب رنگ آزویی بر اساس معادله 3 محاسبه شد:

Degradation% = 

 

 

دستگاه  با ها آنسانتریفیوژ و جذب  موردنظرهای ‌شد. سپس محلول برداری نمونهدقیقه از محلول  719داده و پس از گذشت 

 خوانده شد. UV-Visible نورسنج‌طیف

در  Cu2Oبارگذاری شده بر روی  Au یاو  Cu2O گرم کاتالیست 1/9متفاوت را با  های غلظتبا  آزوییرنگ  لیتر میلی 719 -ج

فوتوشیمیایی بدون تابش نور  واکنشگاهاکسیدانت کمکی به آن افزوده و در  لیتر میلی 19کوارتز ریخته سپس  ی لولهداخل 

 ها آنسانتریفیوژ و جذب  موردنظر های محلولشد. سپس  برداری نمونهدقیقه از محلول  719مرئی قرار داده و پس از گذشت 

 خوانده شد. UV-Visible نورسنج‌طیفدستگاه  با

 :دش محاسبه 6بر اساس معادله  آزوییرنگ درصد تخریب 
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 .استجذب نهایی آن در واکنش  Af رنگ و ی یهاولجذب  A0 در آن که

 محاسبه و نمودار آن رسم شد. qeزیر، مقادیر  ی معادلهسپس با استفاده از 

(4) 

 V، آزوییغلظت نهایی پس از تخریب رنگ  Ce غلظت اولیه، ‌C0جرم رنگ جذب شده به ازای جرم کاتالیست، qeدر این معادله 

 1در جدول  [76] غیرخطی دمای هم هاینمودارمعادلات  .استگرم  برحسبجرم کاتالیست  W، لیتر برحسبحجم محلول 

1ثابت فروندلیچ Kf، 7ثابت لانگمویر bL این معادلات،در  نشان داده شده است.
و  ATظرفیت جذب برای معادله فروندلیچ،  nو  

BT 6های تمکین‌ثابت،KR  وaR و  4پترسون-های ردیلچ‌ثابتg پترسون، -توان معادله ردیلچKS  وaS و  1های سیپس‌ثابتBS  توان

‌های معادله‌توان‌‌βFSو‌αFS و 1شلاندر-های فریتز‌عامل Dو  Cتوان معادله تاث،  zو  3های تاث‌ثابت aT و KTمعادله سیپس، 

1ثابت بادو b0، شلاندر-فریتز
 های بادو هستند.‌عامل yو  xو  

‌

                                                            
1. Langmuir 
2. Freundlich 
3. Tempkin 
4. Redlich-Peterson 
5. Sips 
6. Toth 
7. Fritz-Schlunder 
8. Baudu 

W
VCCq e

e
)) 0 

                        )3(
در  آن  نهایی  جذب   Af و  رنگ  اولیه ی  جذب   A0 آن  در  که 

واکنش است.
از معادله ی زیر، مقادیر qe محاسبه و نمودار  با استفاده  سپس 

آن رسم شد.
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 V، آزوییغلظت نهایی پس از تخریب رنگ  Ce غلظت اولیه، ‌C0جرم رنگ جذب شده به ازای جرم کاتالیست، qeدر این معادله 

 1در جدول  [76] غیرخطی دمای هم هاینمودارمعادلات  .استگرم  برحسبجرم کاتالیست  W، لیتر برحسبحجم محلول 

1ثابت فروندلیچ Kf، 7ثابت لانگمویر bL این معادلات،در  نشان داده شده است.
و  ATظرفیت جذب برای معادله فروندلیچ،  nو  

BT 6های تمکین‌ثابت،KR  وaR و  4پترسون-های ردیلچ‌ثابتg پترسون، -توان معادله ردیلچKS  وaS و  1های سیپس‌ثابتBS  توان

‌های معادله‌توان‌‌βFSو‌αFS و 1شلاندر-های فریتز‌عامل Dو  Cتوان معادله تاث،  zو  3های تاث‌ثابت aT و KTمعادله سیپس، 
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در این معادله qe جرم رنگ جذب شده به ازای جرم کاتالیست، 
 V ،غلظت نهایی پس از تخریب رنگ آزویی Ce ،غلظت اولیه C0

حجم محلول برحسب لیتر، W جرم کاتالیست برحسب گرم است. 
معادلات نمودارهای هم دمای غیرخطی ]19[ در جدول 2 نشان 
ثابت   Kf ثابت لانگمویر1،   bL معادلات،  این  در  است.  داده شده 
 BT و   AT فروندلیچ،  معادله  برای  n ظرفیت جذب  و  فروندلیچ2 
ثابت های تمکینKR ،3 و aR ثابت های ردیلچ-پترسون4 و g توان 
توان   BS و  سیپس5  ثابت های   aS و   KS ردیلچ-پترسون،  معادله 
معادله سیپس، KT و aT ثابت های تاث  و z توان معادله تاث6، 
C و D عامل های فریتز-شلاندر7 و αFS و βFS توان های معادله 

فریتز-شلاندر، b0 ثابت بادو8 و x و y عامل های بادو هستند.

جدول 2 معادله نمودارهای هم دمای غیرخطی

 

توابع خطا
روابط  تعیین  برای  ابزار  مناسب ترین  از  یکی  خطی  رگرسیون 
سامانه های  ریاضی  تجزیه وتحلیل  جذب شونده ها،  توزیع  کمی 
هم دما  مدل  یک  نظری  مفروضات  سازگاری  مقایسه  و  جذب 
بوده است. با توجه به وارد شدن خطا در تخمین عامل ها، ناشی 

1. Langmuir          2. Freundlich         3. Tempkin          4. Redlich-Peterson           5. Sips          6. Toth          7. Fritz-Schlunder          8. Baudu

 

 

 غیرخطی دمای هممعادله نمودارهای  1جدول 

 دما‌هم
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 توابع خطا
های جذب ‌سامانهریاضی  وتحلیل تجزیه، ها شونده جذبتعیین روابط کمی توزیع  برایابزار  ترین مناسبخطی یکی از  رگرسیون

ناشی از تغییر  ،ها‌عاملبوده است. با توجه به وارد شدن خطا در تخمین  دما‌همیک مدل  نظریو مقایسه سازگاری مفروضات 

در شکل یک معادله و ایجاد انحراف در تطابق نتایج، چندین تابع خطای مهم ریاضی مانند خطای مجموع مربعات، تابع خطای 

جزئی هیبرید، مجموع خطای مطلق، خطای نسبی میانگین، درصد انحراف استاندارد مارکوادت، ضریب تعیین، ضریب 

، ضریب عدم قطعیت و مجموع خطای نرمال غیرخطیمربع کای  آزمونخطاهای نسبی، همبستگی اسپیرمن، انحراف استاندارد 

، به میزان غیرخطی یدما‌هم سازی مدلهای محاسباتی، پیشرفت در ‌با توسعه فناوری زمان هم .[11تا  19] ارائه شده است

سازی توزیع خطا )بین ‌کمینه طورمعمول به، غیرخطیهای ‌های خطی، رگرسیون‌مدل برخلافزیادی تسهیل شده است. 

. در مطالعه حاضر سه نوع تابع خطا گیرند برمیرا در  ها آنپیشنهادی( بر مبنای میزان همگرایی  یدما‌همهای تجربی و ‌داده

 نشان داده شده است. 6توابع خطا در جدول . اند‌تجربی بررسی شده های دادهبا  دما‌همهای ‌برای تعیین و ارزیابی برازش مدل

 
 

مطالعه اثر فلز طلا به عنوان ارتقادهنده برای افزایش ویژگی ...
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نتایج،  تطابق  در  انحراف  ایجاد  و  معادله  یک  شکل  در  تغییر  از 
مربعات،  مجموع  خطای  مانند  ریاضی  مهم  خطای  تابع  چندین 
نسبی  خطای  مطلق،  خطای  مجموع  هیبرید،  جزئی  خطای  تابع 
تعیین،  ضریب  مارکوادت،  استاندارد  انحراف  درصد  میانگین، 
نسبی،  خطاهای  استاندارد  انحراف  اسپیرمن،  همبستگی  ضریب 
آزمون مربع کای غیرخطی، ضریب عدم قطعیت و مجموع خطای 
نرمال ارائه شده است ]20 تا 22[. هم زمان با توسعه فناوری های 
محاسباتی، پیشرفت در مدل سازی هم دمای غیرخطی، به میزان 
زیادی تسهیل شده است. برخلاف مدل های خطی، رگرسیون های 
داده های  )بین  خطا  توزیع  کمینه سازی  به طورمعمول  غیرخطی، 
تجربی و هم دمای پیشنهادی( بر مبنای میزان همگرایی آن ها را 
در برمی گیرند. در مطالعه حاضر سه نوع تابع خطا برای تعیین و 
ارزیابی برازش مدل های هم دما با داده های تجربی بررسی شده اند. 

توابع خطا در جدول 3 نشان داده شده است.

جدول 3 معادلات توابع خطا

نتیجه ها و بحث
بر  بارگذاری شده   Au و   Cu2O نانوذرات   X پرتو  پراش  الگو 
روی Cu2O در شکل 3 نشان داده شده است. بررسی های انجام 
شده در مورد این الگو، حضور فاز مس )I( اکسید را تأیید میکند. 
 Cu2O نانوذرات X پیک های مشاهده شده در الگوی پراش پرتو
در 2θ برابر با 29/6، 36/5، 42/4، 61/6 و 73/8 به ترتیب منطبق 
بر صفحات )110(، )111(، )200(، )220(، )311( و )222( است 
که بیانگر ساختار مکعبی است. پیک های مشاهده شده در الگوی 

پراش پرتو X فلز Au در 2θ برابر با 38/2، 44/4، 64/6 و 77/7 
به ترتیب منطبق بر صفحات )111(، )200(، )220( و )311( است. 
شماره فایلهای JCPDS برای Cu2O و Au به ترتیب 78-2076 

و 0784-04 است.
 

 

 

 
 Cu2O بارگذاری شده بر روی Auو  Cu2O نانوذرات ایکس پرتو پراش الگوی 6 شکل

 یروبش یکروسکوپ الکترونیماز  Cu2Oبارگذاری شده بر روی  Auو  Cu2O نانوذراتی سطح شناس‌ریختشناسایی و  منظور به

)SEM)نانوذرات 4شکل در  اند.‌نشان داده شده 1و  4های ‌در شکلتصویرهای مربوط  استفاده شد که‌ Cu2O 199مقیاس  در 

قطر برخی لازم به ذکر است  اند.‌یکنواخت در کنار هم قرار گرفته طور‌ایی و کروی شکل به‌خوشه صورت به نانومتر 199و 
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شکل 3 الگوی پراش پرتو ایکس نانوذرات Cu2O و Au بارگذاری شده بر 

Cu2O روی

 Au و Cu2O به منظور شناسایی و ریخت شناسی سطح نانوذرات
بارگذاری شده بر روی Cu2O از میکروسکوپ الکترونی روبشی 
)SEM( استفاده شد که تصویرهای مربوط در شکل های 4 و 5 نشان 
داده شده اند. در شکل 4 نانوذرات Cu2O در مقیاس 200 و 500 
نانومتر به صورت خوشه ایی و کروی شکل به طور یکنواخت در کنار 
 Cu2O هم قرار گرفته اند. لازم به ذکر است قطر برخی نانوذرات 

در مقیاس نانو و به صورت تصادفی در تصویر گزارش شده است.
در   Cu2O روی  بر  شده  بارگذاری   Au نانوذرات   5 شکل  در 
مشاهده  تصاویر  در  است.  شده  داده  نشان  نانو  و  میکرو  مقیاس 
می شود ذرات طلا به صورت کروی و یکنواخت به خوبی بر سطح 
Cu2O بارگذاری و پخش شده اند. نقاط روشن مربوط به فلز طلا 

است.
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 و بحث ها نتیجه

 شده انجام یهایبررس نشان داده شده است. 6شکل  در Cu2O بارگذاری شده بر روی Au و Cu2O نانوذرات Xپراش پرتو  الگو

در  Cu2O نانوذرات Xپراش پرتو  الگوی درهای مشاهده شده ‌پیک ند.کیم تأیید راد یسکا‌(I(مس  فاز ، حضورالگو مورد این در

2θ‌ ( 111( و )677(، )119(، )199(، )777(، )779ب منطبق بر صفحات )یبه ترت 1/16و  3/37، 4/41، 1/63، 3/16برابر با

 3/34، 4/44، 1/61برابر با  2θ در Auفلز  X پراش پرتو یالگو های مشاهده شده در‌پیک .استکه بیانگر ساختار مکعبی  است

به  Auو  Cu2O برای JCPDSهای شماره فایل. است( 677( و )119(، )199(، )777ب منطبق بر صفحات )یبه ترت 1/11و 

 .است 94-9114و  11-1913 ترتیب

نوایی و فضایلی
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بر  شده  بارگذاری   Au نانوذرات  در   EDX روش  کمک  به 
Cu2O، وجود عناصر Cu ،O و Au اثبات شد. درصدهای وزنی 

Cu ،Au و O به ترتیب برابر با 23/86%، 63/72% و 9/27% است 

که نتایج آن در شکل 6 نشان داده شده است.
 

شکل 6 طیف سنجی پاشندگی انرژی پرتو ایکس نانوذرات Au بارگذاری شده 

Cu2O بر

درصد تخریب در واکنشگاه
بارگذاری   Au و   Cu2O نانوذرات  تخریب  درصد   4 در جدول 
شده بر Cu2O تحت تابش نور مرئی و بدون تابش نور مرئی نشان 

داده شده است.

جدول 4 مقایسه نوع کاتالیست تحت تابش و بدون تابش نور مرئی در درصد تخریب

شده  بارگذاری   Au و   Cu2O با  رنگ زدایی  و  تخریب  فرایند 
بر روی Cu2O تحت تابش نور مرئی و بدون تابش نور مرئی به 

ترتیب در شکل a( 7( و )b( نشان داده شده است.
نتایج نشان داد Au بارگذاری شده بر Cu2O تحت تابش نور 
مرئی با درصد تخریب 96/18% بالاترین بازده را در فرایند تخریب 
رنگ آزویی داشته است. همچنین، تابش نور مرئی بر بازده تخریب 

فوتوکاتالیستی رنگ آزویی بسیار تأثیرگذار بوده است.

شکل 4 تصویرهای SEM نانوذرات Cu2O با بزرگ نمایی های متفاوت

شکل 5 تصویر SEM ذرات Au بارگذاری شده بر Cu2O با بزرگنمایی های متفاوت
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تصاویر مشاهده ده شده است. در نشان دادر مقیاس میکرو و نانو  Cu2O بارگذاری شده بر روی Au نانوذرات 1در شکل 
‌اند. نقاط روشن مربوط به فلز طلا‌پخش شده‌بارگذاری و Cu2Oبر سطح  خوبی بهکروی و یکنواخت  صورت بهشود ذرات طلا ‌می

 .است
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 های متفاوت‌بزرگنمایی‌با Cu2Oبارگذاری شده بر  Au ذرات SEMتصویر  1شکل 

 Au، Cu یوزن یدرصدها اثبات شد. Auو  Cu، Oوجود عناصر ،‌Cu2Oبارگذاری شده بر  Au نانوذرات در EDX روشبه کمک 
 نشان داده شده است. 3که نتایج آن در شکل  است% 11/6.و %11/36 %،13/16به ترتیب برابر با  Oو 

 
 

 Cu2O بارگذاری شده بر‌Au نانوذرات ایکس پرتو انرژی پاشندگی سنجی طیف 3شکل 

 واکنشگاهدرصد تخریب در 
Energy )KeV) 
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نشان ‌تحت تابش نور مرئی و بدون تابش نور مرئی Cu2O بارگذاری شده بر Au و Cu2O نانوذرات درصد تخریب 4در جدول 
 .داده شده است

 
 .در درصد تخریب تحت تابش و بدون تابش نور مرئی مقایسه نوع کاتالیست 4جدول 

 (مولار 97.9اکسیدانت  ml 19و  ppm799 گرم، غلظت رنگ 1/9)وزن کاتالیست 
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‌نشان داده شده است. (b) و ((a 1در شکل 
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مطالعه اثر فلز طلا به عنوان ارتقادهنده برای افزایش ویژگی ...
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 Cu2O بارگذاری شده بر Au و Cu2O شکل 7 نمودار تخریب رنگ آزویی با 

)a( تحت تابش نور مرئی، )b( بدون تابش نور مرئی

 Au و Cu2O تخریب فوتوکاتالیستی رنگ آزویی با نانوذرات
تک  به صورت  مرئی  نور  تابش  تحت   Cu2O بر  شده  بارگذاری 
لایه ای انجام شده )شکل 8( و با معادلات هم دمای دو عاملی مانند 
لانگمویر، فروندلیچ، تمکین و سه عاملی مانند ردیلچ-پیترسون، 
سیپس، تاث و چهار عاملی مانند فریتز-شلاندر و بادو تطابق دارد.

بر این اساس با برازش غیرخطی، عامل های مربوط به معادلات 
محاسبه و ضریب همبستگی آن ها به دست آمد. سپس با عامل های 
تعریف شده برای هر هم دما، مقادیر خطا محاسبه و در نهایت کمینه 

شد که نتایج آن در جدول 5، 6 و 7 آمده است.

 
شکل 8 تغییرات qe برحسب Ce تخریب فوتوکاتالیستی آلاینده آزویی با 

Cu2O بارگذاری شده بر Au و Cu2O نانوذرات

جدول 5 هم دماهای دو عاملی و توابع خطای آن ها در تخریب فوتوکاتالیستی 

DR 264
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ای ‌تک لایه صورت بهتحت تابش نور مرئی  Cu2Oبارگذاری شده بر  Au و Cu2O نانوذرات با آزوییتخریب فوتوکاتالیستی رنگ 

پیترسون، -ردیلچ مانندی عامللانگمویر، فروندلیچ، تمکین و سه  مانندی عاملی دو دما‌هم( و با معادلات 1انجام شده )شکل 

 و بادو تطابق دارد. شلاندر-فریتز مانندی عاملسیپس، تاث و چهار 

 

 Cu2Oبارگذاری شده بر  Auو  Cu2O نانوذرات با آزوییآلاینده  فوتوکاتالیستیتخریب ‌Ce برحسب‌‌qeتغییرات 1شکل 
 

 باسپس  .آمد دست به ها آنهای مربوط به معادلات محاسبه و ضریب همبستگی ‌عامل ،غیرخطیبر این اساس با برازش 

 آمده است. 1و  3 ،1شد که نتایج آن در جدول  کمینهمقادیر خطا محاسبه و در نهایت  ،دما‌همهر  برای شده تعریف های‌عامل
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 DR 264فوتوکاتالیستی  تخریب در ها آنی و توابع خطای عاملهای دو دما‌هم 1جدول 

 یدما‌هم کاتالیست
 دو عاملی

دمای ‌عامل هم
 غیرخطی

تابع خطا 
 R2 و

مقدار 
 خطا

خطا 
 شده‌کمینه

Cu2O 

 لانگمویر
qm 16 = /6113 

bL 9 = /936 

HYBRD‌7611/7  6374/9  
MPSD‌9313/9  9491/9  
ARE‌7616/9  7711/9  

R2 6371/9  - 

 فروندلیچ
Kf 76 = /7691 
1/n 6 = /9141 

HYBRD‌7199/6  6711/1  
MPSD‌7661/9  9161/9  
ARE‌1416/9  1761/9  

R2 6911/9  - 

 تمکین
AT 76 = /1714 
BT 9 = /1169 

HYBRD‌6119/7  1166/9  
MPSD‌9166/9  9694/9  
ARE‌7311/9  7634/9  

R2 6171/9  - 

Au/Cu2O‌

 لانگمویر
qm 746= /9416 

bL 6 = /1191 

HYBRD‌1/1141 1/1111 
MPSD‌9/7191 9/7911 
ARE‌9/7399 9/7417 

R2 9/6197 - 

 فروندلیچ
Kf 16 = /9116 
1/n 3 = /1319 

HYBRD‌6764/7 3611/7  
MPSD‌9143/9 9747/9  
ARE‌7171/9  7176/9  

R2 6664/9  - 

 تمکین
AT 6 = /7391 

BT 466 = /4196 

HYBRD‌6741/1  7964/1  
MPSD‌9611/9  9167/9  
ARE‌7116/9  7316/9  

R2 6199/9  - 
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جدول 6 هم دماهای سه عاملی و توابع خطای آن ها در تخریب فوتوکاتالیستی 

DR 264

نتیجه گیری
 Direct آزویی  رنگ  فوتوکاتالیستی  تخریب  پژوهش،  این  در 
 Cu2O بر  شده  بارگذاری   Au و   Cu2O نانوذرات  با   Red 264

قرار  موردبررسی  مرئی  نور  تابش  بدون  و  مرئی  نور  تابش  تحت 
گرفت. نتایج نشان داد که تخریب فوتوکاتالیستی رنگ آزویی با 
به  نسبت  بالاتری  بازده   Cu2O بر  شده  بارگذاری   Au نانوذرات 
هم دما  نمودارهای  بررسی  است.  داشته  خالص   Cu2O نانوذرات 
نشان داد که هم دماهای فریتز-شلاندر و بادو با ضریب همبستگی 
0/9960 و 0/9988 و با کمترین مقدار خطا به ترتیب برای نانوذرات 
نسبت  بهتری  تطابق   Cu2O بر  شده  بارگذاری   Au و   Cu2O

تأیید  بهتر  را  تخریب  فرایند  و  داشته  هم دما  مدل های  دیگر   به 
می کند.

جدول 7  هم دماهای چهار عاملی و توابع خطای آن ها در تخریب 

DR 264 فوتوکاتالیستی
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‌DR 264فوتوکاتالیستی  تخریب در ها آنی و توابع خطای عامل سههای دما‌هم 3 جدول

دمای دو ‌هم کاتالیست
 عاملی

دمای ‌عامل هم
 غیرخطی

تابع خطا 
 R2 و

مقدار 
 خطا

خطا 
 شده‌کمینه

Cu2O 

 پترسون-ردیلچ

Kg 1 = /4711 
ag 4 = /9161E-

96 
g = 6113/1  

HYBRD‌1761/31  4139/9  
MPSD‌6771/9  9193/9  
ARE‌6611/9  7471/9  

R2 6693/9  - 

 سیپس

Ks 14 = /6161 
as 6 = /6346E-96 

Bs 1 = /1411 
 

HYBRD‌7416/9  7113/9  
MPSD‌9961/9  9941/9  
ARE‌9313/9  9414/9  

R2 6617/9  - 

 تاث
KT 347 = /4614 
aT 717 = /9463 

Z 1 = /9113 

HYBRD‌114/7117  6166/9  
MPSD‌696/69  9693/9  
ARE‌461/1  7171/9  

R2 6693/9  - 

Au/Cu2O‌

 پترسون-ردیلچ
Kg 111 = /6671 

ag 1 = /6111 
g = 1666/9  

HYBRD‌1/1161 1/7111 
MPSD‌9/7699 9/9614 
ARE‌9/7341 9/7416 

R2 9/6361 - 

 سیپس
Ks 741 = /7691 

as 7 =‌ /6941 
Bs 9 = /7643 

HYBRD‌1961/7 1744/9  
MPSD‌9676/9 9737/9  
ARE‌7143/9  9631/9  

R2 6116/9  - 

 تاث
KT 16 = /9446 
aT 9 = /7161 
Z 9 = /7991 

HYBRD‌1119/1  6971/7  
MPSD‌9166/9  9636/9  
ARE‌7437/9  9661/9  

R2 6461/9  - 
‌

‌

‌

‌

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 DR 264فوتوکاتالیستی  در تخریب ها آنوابع خطای ی و تعاملهای چهار دما‌مه: 1 جدول

دمای ‌هم کاتالیست
 دو عاملی

دمای ‌عامل هم
 غیرخطی

تابع خطا 
 R2 و

مقدار 
 خطا

خطا 
 شده‌کمینه

Cu2O 

 -فریتز
 شلاندر

C 9 = /1641 
D 7 = /1619 

ΑFS = 6614/6 -96 
ΒFS = 1771/7  

HYBRD‌7461/9  9116/9  
MPSD‌9934/9  9976/9  
ARE‌9163/9  9917/9  

R2 6639/9  - 

 بادو

qm 794 = /3634 
b0 9 = /9616 
X =  1116/9  

Y = 9311/9  

HYBRD‌7493/9  9616/9  
MPSD‌9917/9  9976/9  
ARE‌9111/9  9641/9  

R2 6611/9  - 

Au/Cu2O‌

 -فریتز
 شلاندر

C 63 = /6616 
D 9 = /1141 
ΑFS = 7673/9  
ΒFS = 1114/9  

HYBRD‌9/1979 9/1163 
MPSD‌9/9661 9/9961 
ARE‌9/9161 9/9117 

R2 9/6611 - 

 بادو

qm 161 = /6176 
b0 9 = /7673 
X =  4111/9-  

Y = 1611/9-  

HYBRD‌1916/9 9943/9  
MPSD‌9917/9 9977/9  
ARE‌9176/9  9671/9  

R2 6611/9  - 
 

 گیری نتیجه

تحت  Cu2O بارگذاری شده بر Auو ‌Cu2O نانوذرات با Direct Red 264 آزوییپژوهش، تخریب فوتوکاتالیستی رنگ در این 

 با آزوییقرار گرفت. نتایج نشان داد که تخریب فوتوکاتالیستی رنگ  موردبررسی و بدون تابش نور مرئی تابش نور مرئی

 دما‌همبررسی نمودارهای خالص داشته است. ‌Cu2O نانوذراتبه بالاتری نسبت  بازده‌Cu2Oبارگذاری شده بر  Au نانوذرات

به ترتیب برای خطا  مقدار با کمترینو  6611/9و  6639/9با ضریب همبستگی و بادو شلاندر -فریتزهای دما‌هم که داد نشان

تخریب را بهتر  فرایندداشته و  دما‌همهای ‌تطابق بهتری نسبت به دیگر مدل Cu2Oبارگذاری شده بر  Au و‌Cu2O نانوذرات

 کند.‌می تأیید
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Abstract: In this study, copper )I) oxide )Cu2O) nanoparticles was synthesized using copper 
acetate as precursor via supersaturation method. In order to increase the photocatalytic properties 
of Cu2O nanoparticles, Au was loaded on Cu2O by wet impregnation method and was characterized 
using XRD/ SEM/ EDXA techniques. Photocatalytic degradation of azo dye Direct Red 264 
by Cu2O and Au loaded Cu2O nanoparticles under visible light was investigated. Efficiency of 
photocatalytic degradation by above catalysts was obtained 63.71 and 96.18%, respectively. 
Isothermic studies of photocatalytic degradation by these photocatalysts were examined. The 
Fritz-Schlunder 4-parameter and Badu isotherms were selected as the best models, with correlation 
coefficients 0.9960 and 0.9988 and with lowest error for Cu2O and Au loaded Cu2O nanoparticles, 
respectively.

Keywords: Cu2O nanoparticles, Azo dye, Photocatalytic degradation, Isotherm study
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