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 چكيده 

سید خالص و گرافن     این در :زمينه و هدف سه کارایی گرافن اک صلاح   مطالعه به مقای سید ا ست  نیآم ید لنیات شده با اک س  کیتترا ا  دیا

(EDTA GO- )ایم. با توجه به ویژگی ساختاری  پرداخته عنوان جاذب متیلن بلو و برخی از فلزات سنگین نظیر مس، سرب و آرسنیک   به

EDTA،    دیاکس اتصال آن به صفحات گرافن (GO  موجب افزایش تأثیر گرافن اکسید اصلاح ) شود. بر اساس   ها مییندهشده در جذب آل

و همچنین   π-πکنش های با سطوح گرافن اکسید از طریق برهم  کنش( از طریق برهمMBویژگی نانوهیبرید سنتز شده، رنگ متیلن آبی )  

 شوند.شده، میاصلاح Go جذب EDTAجذب شد. فلزات سنگین نیز با تشکیل کمپلکس با  EDTAهای الکترواستاتیک با کنشبرهم

سی روش  قرمز تبدیل  سععن ی مادون(، طیفSEM) یروبشع (، میکروسعکو  الکترونی  XRDبا پراش پودر اشععه ایکس )  نانو جاذب :برر

 ( تأیید شد.UV-VISسن ی اشعه ماوراءبنفش )(، طیفFT-IRفوریه )

 دقیقه اول از بین برد. 30 گرم در لیتر( را در 1)ها با غلظت لیتر از آلیندهمیلی 30 شده،اصلاح GOگرم از  03/0 :هايافته

شععده بر راندمان حذف رنگ اصععلاح GOدقیقه اول تأییدکننده تأثیر  30ف بال در دهد راندمان حذنتایج نشععان می :گيریبحث و نتيجه

 دارد.
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Abstract 

Background and Objective: In this study, we compared the efficiency of pure GO (Graphene oxide) 

and GO modified with EDTA as an absorber for methylene blue and some heavy metals such as copper, 

lead, and arsenic. Regarding the structural properties of EDTA, we expected that after attaching EDTA 

to GO, the effect of modified GO in adsorption of pollutants, increased. Based on the characteristics of 

synthesized nanohybrid, methylene blue (MB) absorbed through interactions with GO levels through π-

π interaction, as well as electrostatic interactions with EDTA. Heavy metals adsorbed to modified GO 

by forming a complex compound. 

Material and Methodology: X-ray powder Diffraction (XRD), Scanning Electron Microscope (SEM), 

Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR), UltraViolet-Visible Spectroscopy (UV-Vis) were 

approved. 

Findings: 0.03 grams of synthesized modified GO eliminated 30 ml of contaminants at a concentration 

of 1 g/l in the first 30 minutes. 

Discussion and Conclusion: The results show high removal efficiency in the first 30 minutes witch that 

confirming the effect of modified GO on color removal efficiency. 
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 مقدمه

ها با منشأ انسانی مانند فلزات سنگین در دهه گذشته ورود آلینده

یافته است های دریایی، به مقدار زیادی افزایشبه داخل محیط

های آبی بشمار عنوان یک خطر جدی برای حیات محیطبهکه 

آیند. فلزات سنگین در یک مقیاس وسیع، از منابع طبیعی و می

شوند. میزان ورود این فلزات زیست میساخت وارد محیطانسان

وسیله زیست، مت اوز از میزانی است که بهسنگین به داخل محیط

این ت مع فلزات شوند. بنابرفرایندهای طبیعی برداشت می

طور های آبی بهزیست موردتوجه هست. سیستمسنگین در محیط

آزادسازی  .کننده نهایی این فلزات هستندطبیعی دریافت

زیست درنتی ه های آلی به محیطهای فلزات سنگین و رنگیون

ای، های پارچههای تولیدی متعددی مانند کارخانهفعالیت

 (1،2)آرایشی ها و لوازمرنگرزی، مواد غذایی، داروخانه

های فلزات سنگین موجود در یافته است. ازجمله یونافزایش

توان به سرب، مس و آرسنیک اشاره کرد که برای ها میآب

مثال عنوانزندگی انسان و آبزیان بسیار سمی هستند. به

تواند بر سیستم عصبی تأثیر منفی شده است که سرب میگزارش

. علاوه بر این، غلظت بال مس ممکن است موجب )3(داشته باشد 

عنوان عنصر شود و درنهایت آرسنیک به تهوع و استفراغ شکمی

. حضور چنین آلوده کنند (4)شده است زایی شناختهسرطان

زایی هایی در آب، به دلیل ضایعات زیستی، سمی بودن، سرطان

انسان  زیست و رفاهپذیری آن، تهدیدی برای محیطو عدم ت زیه

 شده است که متیلن بلومثال گزارشعنوان. به(5،6)خواهد بود 

(MB)  باعث سمیت شدیدی دارد و بر روی عصب مرکزی تأثیر

شده است که سرب، مس . در مطالعه دیگری گزارش(7)گذارد می

خوابی و و آرسنیک اثرات بدی بر سلامت انسان دارند و باعث بی

های بال حتی باعث د و در غلظتزا هستنشوند، سرطانتشنج می

های . در این راستا، تصفیه فاضلاب(1)شود مرگ و معلولیت می

قبول ها را به سطح قابلصنعتی امری ضروری است تا آلینده

های . روش(8)زیست و زندگی ما را ن ات دهد برساند تا محیط

، اسمز (10)، غشاهای سنتزی (9)مختلفی مانند تبادل یونی 

و جذب برای تصفیه  (1)شیمیایی ، رسوب(11) معکوس

 های فاضلابی وجود دارد.آلینده

نّاوری  نه های مرسعععوم جهت حذف رنگ     در بین ف ها و فلزات  دا

سعععنگین، جذب سعععطحی به دلیل قیمت پایین، سعععهولت و         

های فراوانی را به ها توجهدسترسی به محدوده وسیعی از جاذب   

دار کردن و قابلیت جذب خود جلب نموده اسععت. سععهولت عامل

بال و سععهولت بازیابی و پایداری، از دلیل اصععلی توجه محققین 

سال  ست   در  ضوع ه  در سطحی  . جذب(6)های اخیر به این مو

 حل ماده هایمولکول جرم متوالی شععامل انتقال مرحله سععه

 درون از جاذب، نفوذ ذرات سععطح به محلول توده از شععونده

 سریع  و ان ام جذب هایجایگاه بهجاذب  ذرات داخلی ساختار 

 دهدمی رخ سریع  قدریبه سوم  مرحله گیرد.جذب، ان ام می

 شععودنمی جذب مشععاهده عمل طی در مقاومتی گونههیچ که

قال  که طوریبه  له   عنوانبه  ایذرهدرون نفوذ و جرم انت مرح

 چند در جرم انتقال کند.می عمل جذب سععرعت کنندهتعیین

 ان ام سععاعت چندین ذرات طی نفوذ و فرایند نخسععت دقیقه

 هستند. سطحی جذب مهم مراحل گیرندمی

عنوان یک نانو ( بهGOدر طی چند سال گذشته، گرافن اکسید )

ساختار دوبعدی، توجه دانشمندان را به خود جلب کرده است تا 

علت ها بهای از آلیندهعنوان یک جاذب ایدئال از طیف گستردهبه

دار کردن بالی آن و همپوشانی بال، قابلیت عاملسطح مقطع 

های عاملی  مبتنی بر . درواقع، وجود گروه(12)استفاده شود 

های فراوانی را برای اکسیژن بر روی سطح گرافن اکسید، سایت

. با (7)کند های مختلف با ترکیبات دیگر فراهم میاندرکنش

ها، خواص متنوع اصلاح سطوح گرافن اکسید با پلیمرها و لیگاند

ها و انتخاب گری را آن ازجمله میزان جذب سطحی و برهمکنش

 بخشد.توان بهبود میمی

( در صنایع مختلف EDTAاتیلن دی آمین تترا استیک اسید )

شده است؛ کننده استفادهکننده یا نرمهای تثبیتعنوان عاملبه

جذب  فرد برایحال خواص خوب آن را به یک ماده منحصربهبااین

کند. در این ا پیشنهادشده های فلزات مختلف تبدیل مییون

به دلیل ای اد کمپلکس با فلزات سنگین  EDTAاست که اتصال 

به سطوح گرافن اکسید باعث افزایش عملکرد آن در جذب 

منظور بررسی کارایی نانو جاذب سنتز شده شود. بهها میآلینده
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و  2Cu ،+2Pb ،+3As+های مختلف، فلزات برای حذف یون

ها انتخاب عنوان یک مدل آلیندههای آلی نظیر متیلن بلو بهرنگ

 شد.

قابلیت جذب  EDTAدهنده مانند دار و کمپکسترکیبات دندانه

های رنگی و فلزات سنگین دارند بسیار بالیی در برخورد با آلینده

ولی مشکل حلالیت و عدم جداسازی آسان این ترکیبات از فاز 

محلول آبی باعث شده نتوانیم این ترکیبات را به صورت مستقیم 

قابلیت بسیار خوبی جهت تشکیل  EDTAبه کار ببریم. 

های فلزات سنگین را های کاتیونی و کاتیونکمپلکس بارنگ

دارای ساختار مولکولی  EDTAتوجه به اینکه  با ).15و  7(دارد

تواند کمپلکس دار و با توجه به اثر کی لیت، میح یم و دندانه

پایداری را با گرافن اکسید تشکیل دهد که قابلیت جذب بالیی 

تواند بروی گرافن اکسید می EDTAروی اتصال گروه دارد. ازاین

افزایش جذب را  ها شود و دلیل اینباعث افزایش جذب آلینده

توان به سطح گسترده صفحات گرافن نسبت داد. از دلیل می

توان به سهولت عمل بازیابی ماده دیگر اهمیت این اتصال می

از آلینده کار بسیار  EDTAسنتز شده اشاره کرد زیرا جداسازی 

که بعد از اتصال به گرافن اکسید عمل مشکل هست درصورتی

 EDTAگیرد. بعد از اتصال ترکیب میآسانی ان ام جداسازی به

طور به سطح گرافن باعث شد تا مشکل حلالیت و جداسازی به

 کامل حل شود علاوه بر این میزان جذب بشدت افزایش یافت.

 هامواد و روش

کلیه مواد مورداستفاده شامل سدیم سولفیت، گرافیت، اسید 

روژن، نیتریک، اسیدسولفوریک، پرمنگنات پتاسیم، پراکسید هید

(، ترانس II(، نیترات مس )IIهیدروکسید سدیم، کلرید سرب )

 اتیلن دی آمین تترا استیک اسید، متیلن بلواسیدهای آرسنیک، 

ها قبل از مصرف تقطیر شده و حلالاز سیگما آلدریچ خریداری

سازی بر روی مواد صورت نگرفت.شدند و هیچ مرحله خالص

 

 سنتز گرافن اکسید 

 mL 13گرم سدیم نیترات در  25/0گرم گرافیت خام،  5/0

اسیدسولفوریک غلیظ در حمام یخ باهم مخلوط شده و سپس به 

گراد به هم مدت یک ساعت مخلوط در دمای صفر درجه سانتی

زده شود تا اینکه یک محلول کاملاً ویسکوز به دست آید. سپس 

لول اضافه آرامی به این محگرم پرمنگنات پتاسیم را به 5/1

کنیم. پس از اتمام افزایش پرمنگنات حمام یخ را برداشته و می

دهیم محلول در طول شب در دمای اتاق به هم زده اجازه می

آب مقطر به محلول اضافه کرده و دما را به  mL 35شود. سپس 

 mL 6ساعت  15گراد مارسانیم. بعد از درجه سانتی 98

اتاق اضافه کرده و با  به محلول در دمای %30اکسیژنه آب

دهیم تا محلول خالص شود. در شستشو می %10اسیدکلریدریک 

خنثی، محلول را  pH محلول به pHمرحله آخر برای رساندن 

کنیم و هر بار چندین بار با مقطر شستشو داده و سانتریفیوژ می

نماییم. محلول بالئی را سرریز کرده و آب مقطر به آن اضافه می

آب مقطر برابر  pHمحلول رویی با  pHتا زمانی که  این کار را

نشین شده را در آون خلأ با دمای دهیم. ماده تهشود ادامه می

آمده دستگراد گذاشته تا خشک شود. ماده بهدرجه سانتی 30

 .(16 -14)باشد گرافن اکسید می

 سنتز نانوهیبرید گرافن اکسید- EDTA 

الص را برای مقایسه خ EDTAنانوهیبرید گرافن اکسید با 

 EDTAشده با عملکردی در نحوه جذب با گرافن اکسید ترکیب

گرم گرافن میلی 200برای این کار به  شده، سنتز نمودیم.اصلاح

لیتر آب دیونیزه شده و با استفاده میلی 100اکسید که ابتدا در 

اضافه   EDTA گرم 3شده است، از امواج اولتراسونیک پخش

بریم. محلول را اجازه گراد بال میدرجه سانتی 70تا  کرده و دما را

ساعت به هم زده شود. سپس مخلوط  36دهیم به مدت می

محلول را با سدیم  pHواکنش به دمای اتاق خنک شد و 

می رسانیم. سپس با  10-9( به ٪5) 3CO2Naکربنات بی

سانتریفیوژ کردن و رسوبات ای ادشده را با آب شسته شده و در 

 شوندگراد خشک میدرجه سانتی 40دمای 

 پاسخ سطح روش های جذب باآزمایش 

و ماده  فلزی یون جذب از راندمان بهترین به دستیابی  منظوربه 

 در سععنتزی جاذب توسععط آبی هایمحیط از رنگی متیلن بلو
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 در تأثیرگذار پارامترهای بهینه میزان آزمایشععگاهی، شععرایط

 گرفت قرار موردبررسی زمان و دما ،pH ازجمله جذب میزان

گیری مقدار خصوص اندازه در کارا و معتبر هایروش یکی از

 سطح طراحی. باشدمی پاسخ سطح طراحی آزمایش روش جذب

 ترجزئی مطالعه یک در مهم فاکتورهای منظور ارزیابیبه پاسخ

 به بسته توانندمی پاسخ سطح هایروش .رودمی کار به

شوند.  مطرح متفاوتی هایروش به آزمایشطرح  در کاربردشان

 و سه سطح دما )در شامل مستقل متغیر سه از این تحقیق در

 گیریشده است و اندازهو غلظت استفاده pH مقدار تکرار(، شش

متیلن بلو و برخی  فلز حذف در شرایط تأثیر بررسی منظوربه زمان

 زیساو بهینه از فلزات سنگین مانند مس و سرب و آرسنیک

 است. شده استفاده مذکور فرآیند

 مطالعات جذب فلزات سنگین 

درجه کلوین  298مطالعه سینتیک جذب فلزات سنگین در دمای 

از نانوهیبرید گرافن اکسید با  یک گرم بر لیتر با غلظت اولیه

EDTA ( ٪عنوان نانو جاذب ان ام شد. راندمان حذف )خالص به

روی هردو از این نانوهیبرید های فلز بر ( یونqeو ظرفیت جذب )

 ها با استفاده از معادلت زیر محاسبه شد:

𝒒𝒆 =
(𝑪𝟎 − 𝑪𝒆) 𝑽

𝒎
 (1) 

𝑹𝒆𝒎𝒐𝒗𝒂𝒍 𝒆𝒇𝒇𝒊𝒄𝒊𝒆𝒏𝒚 (%)

=
(𝑪𝟎 − 𝑪𝒆)

𝑪𝟎

× 𝟏𝟎𝟎 

(2) 

و این مقدار برحسب  شدهنشان داده qeظرفیت جذب توسط 

های یونشود، غلظت گیری می( اندازهmg/gگرم بر گرم )میلی

( به ترتیب توسط mg/Lگرم بر لیتر )اولیه و تعادلی نیز با میلی

0C  وeC شود. جرم جاذب )نشان داده میmg  برحسب

 Vو  mبرحسب لیتر( به ترتیب با  Lگرم( و ح م محلول )میلی

 1/0شده با اسید کلرید شده است. جاذب به کار گرفتهنشان داده

های فلزی مورد برای سیکل جاذب/جذب برای حذف یون مولر

استخراج فلزات از اسیدهای  . برای(13)شستشو قرار گرفت 

مختلفی نظیر اسیدکلریدریک، اسید نیتریک و اسیدسولفوریک 

(HCl ،3HNO  4وSO2Hمورداستفاده قرار )حال، گرفتند؛ بااین

مولریته  طور کهنتایج بیشتر یا کمتر تقریباً یکسان بود. همان

دهم مولر افزایش دادیم و با این را از یک HClاسیدکلریدریک 

 افزایش هیچ تغییری در مقدار استخراج فلزات مشاهده نشد.

در  3As+و آرسنیک  2Cu+، مس 2Pb+های سرب جذب یون

خالص از طریق آزمایش  EDTAنانوهیبرید گرافن اکسید با 

ای موردبررسی قرار گرفت. در این راستا، محلول جذب دسته

2PbCl ،2)3Cu(NO  و )3)در آب دیونیزه شدهO2As 

(NaOH 0.1 M تهیه شد و )pH ها را با محلول سدیم آن

 رساندیم. 7برابر با   pH( به NaOH 0.1 Mهیدروکسید )

 EDTAکسید با گرم از نانوهیبرید گرافن ا 03/0ازآن پس 

گرم در لیتر(  1لیتر از هر محلول یونی فلز )میلی 30خالص به 

ساعت، مایعات به صورت طیف سن ی  2اضافه کردیم. بعد از 

 جذب اتمی مورد آزمایش قرار گرفتند.

 جذب متیلن بلو 

 EDTAگرم از نانوهیبرید سنتز شده یعنی گرافن اکسید با  3/0

مخلوط کردیم. سپس آن  MBو لیتر متیلن بلمیلی 30خالص با 

گراد ساکن درجه سانتی 25ساعت در دمای  1را به مدت 

دور در دقیقه به  14000گذاشتیم. سپس با سانتریفیوژ با سرعت 

 گیری شد.نانومتر اندازه 664دقیقه، جذب سطحی در  30مدت 

  بررسی تأثیر زمان تماس بر مقدار جذب فلزات سنگین

 و متیلن بلو

  بر مقدار جذب فلزات اثر گذشعععت زمانبرای بررسعععی

 سنگین و متیلن بلو

مایش   جاذب     03/0های زیر را طراحی کردیم.  آز نانو  گرم از 

گرم در لیتر( را به  1خالص )به غلظت  EDTAگرافن اکسید با 

صورت   1لیتر از هر آلینده )به غلظت میلی 30 گرم در لیتر( به 

صل زمانی مخ    شد و در فوا سانتریفیوژ با  جداگانه افزوده  تلف با 

دقیقه انکوباتور شععد. ظرفیت  30دور در دقیقه  14000سععرعت 

 Ct( از طریق معادله زیر محاسعععبه شعععد؛ که در آن       qtجذب ) 

 (.5)شکل  (14)غلظت آلینده در فواصل زمانی معینی است

    سنگين سی تأثير دما بر مقدار جذب فلزات  برر

 متيلن بلو و

𝒒𝒕 =
(𝑪𝟎 − 𝑪𝒕)

𝑪 𝑬𝑫𝑻𝑨 − 𝑮𝑶
 (3) 
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منظور بررسی اثر دما بر عملکرد نانو جاذب در جذب به

گرم از نانوهیبرید جاذب  3/0های فلزی و متیلن بلو، آلینده

گرافن اکسید با اتیلن دی آمین تترا استیک اسید خالص را در 

لیتر از هر میلی 30گراد به درجه سانتی 50و  25، 0سه دمای 

لیتر( اضافه کردیم و یک ساعت  گرم در 1آلینده )به غلطت 

منتظرمی مانیم. سپس با انکوباسیون به مدت نیم ساعت و با 

ها دور در دقیقه سانتریفیوژ شد. جذب آلینده 14000سرعت 

گیری شد.اثر دما توسط دستگاه فرابنفش به صورت جداگانه اندازه

ها در سطح نانوهیبرید نیز موردبررسی قرار گرفت برجذب آلینده

دهد تر رخ مینتایج نشان داد که جذب بیشتر در دمای پایین و

 (.6)شکل 

  بررسی تأثیرpH در مقدار جذب 

ند جذب،    pHبرای بررسعععی اثر  نده   pHبر فرای یه آلی های  اول

فلزی و رنگی را با اسععتفاده از محلول آبی سععدیم هیدروکسععید  

NaOH   سیدکلریدریک تنظیم   12تا  2ی در محدوده HClو ا

گرم از گرافن اکسععید با  0.03اولیه،  pH. سععپس در هر کردیم

EDTA    لیتر از هر آلینده )به غلظت یک     میلی 30خالص را به

ضافه و به مدت   سپس     1گرم در لیتر بود( ا ساعت انکوبه کرد. 

 (7گیری شد.)شکل اندازه qeغلظت تعادلی برای محاسبه 

 

 هايافته

صل  نتایج بخش این در صلاح  و سنتز  از حا سید و  گرافن ا  اک

 اکسععید گرافن شععیمیایی و فیزیکی خصععوصععیات شععناسععایی

 جذب میزان روی بر دما و زمان ،pH اثر بررسععی همچنین

 .شودمی ارائه سنتزی جاذب توسط فلزات سنگین

برای تشعخیص و اثبات سعاختار گرافن اکسعید و گرافن اکسعید     

، EDTA-GOشده با اتیلن دی آمین تترا استیک اسید    اصلاح 

ان عام شععععد.   UV-Vis,XRD,SEM,FT-IRآنعالیزهعای   

آمده با طیف آغازین مواد مقایسععه شععدند تا دسععتهای بهطیف

 تغییرات را در پیوندهای مشخصه دنبال کنند.

سید، دو  1شکل )  UV-Visهای در طیف ( مربوط به گرافن اک

ست که مربوط    295و  200جذب در محدوده  نانومتر مشخص ا

C و  C = Cبه ترتیب از گروه  π-n*و  π-π*الکترون به انتقال 

= O  است. در طیف خالصEDTA  367نیز حداکثر جذب در 

 (12)است.  n-πنانومتر احتمالً مربوط به انتقال 

به گرافن اکسععید، پیک جذب  EDTAپس از پیوسععتن سععطح 

شکل )      262جدید در  شد  شاهده  ستگی  1نانومتر م ( که از پیو

ساخ   سی از  شأ می   EDTAتار کووالن گیرد. به گرافن اکسید من

از طریق  EDTAدر نتی ه جاب ایی بار بین گرافن اکسعععید و      

 تواند شکل پیک جدید جذب را ای اد کند.می πشبکه الکترونی 

خوبی پایداری نانوهیبرید گرافن به  b( قسعععمت 1در تصعععویر )

سید  سید )   -اک ستیک ا ( در GO-EDTAاتیلن دی آمین تترا ا

های قطبی   شعععود که به دلیل گروه    خوبی مشعععاهده می آب به 

EDTA باشد.می 



 

                                                                                                ....EDTA شده بااصلاح ديگرافن اکس ديبرينانوه شناسايیسنتز و  

 

 

 

87 

 
شده ح( و پايداری گرافن اکسيد اصلاa) EDTAشده با يف جذبی از گرافن اکسيد خالص و گرافن اکسيد اصلاحط-1شكل 

 (bدر آب )

Figure 1. UV–Vis spectra of GO and GO-EDTA(a) and The stability of Graphene-modified oxide in water (b) 
 

شود، تفاوت آشکار طیف ( مشاهده می2طور که در شکل )همان

FT-IR  گرافن اکسید وEDTA های بیشتر )در موجدر طول

شده گرفتهIR-FT سن ی به بال( در طیف cm3000-1محدود 

خوبی )نمودار آبی( به EDTAشده با از گرافن اکسید اصلاح

های هیدروکسیل گرافن اکسید در دهد که ظهور گروهنشان می

مؤید حضور گروه  cm 3500-3300-1طیف مزبور در محدوده 

 است. EDTA -رافن اکسیدهیدروکسیلی در سطوح گ

 
 EDTAشده با از گرافن اکسيد اصلاح FT-IRطيف  -2شكل 

Figure 2. FT-IR spectra of EDTA, GO and EDTA-GO 
 

همچنین تغییر شععدت پیک مربوط به گروه کربونیلی در گرافن  

  cm-1شده که در هر دو ماده خالص وجود دارد در اکسید اصلاح

صال     1690 سنتز و ات سید     EDTAمؤید  سطوح گرافن اک به 

 (12)است. 

 شده است، ظهور اوج پراشنشان داده 3طور که در شکل همان

 GOاز انعکاس ورق گرافن اکسید  =54/122θگرافن اکسید در 

نانومتر مربوط به گرافن اکسید  70531/0از  d( با فاصله 002)

اتیلن  -هیبرید گرافن اکسید  XRDدر طیف  (12)خالص است. 
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( تقریباً هیچ تغییری EDTA-GO)دی آمین تترا استیک اسید 

گرافن اکسید در  دهد ساختار شیمیایییافت نشد که نشان می

های سوی زاویهحال، حرکت بهح پایدار است. بااینمرحله اصلا

دهد که پس از اتصال، فضای نشان می =95/172θبالتر 

یابد و فضای نانومتر افزایش می 1.468های گرافن اکسید به ورق

های مختلف در سطح گرافن بیشتری برای جاذب شدن مولکول

 =95/172θ. درواقع پیک پراش در (12)کند اکسید ای اد می

 است. EDTAمربوط به حضور 

 

 ودار مشكی()نمEDTAشده با از گرافن اکسيد خالص )نمودار قرمز( و گرافن اکسيد اصلاح XRDطيف -3شكل 

Figure 3. XRD patterns of GO and m-EDTA-GO 
 

درواقع، وجود عناصر کربن، نیتروژن و اکسیژن در سطح هیبرید    

( تأیید شد که در آن حضور عنصر    4)شکل   EDXتوسط طیف  

 منشأ شود. EDTAتواند از واحد نیتروژن می

 
 EDTAشده با از نمونه گرافن اکسيد اصلاح EDAXنمودار  -4شكل 

Figure 4. EDX spectrum of EDTA-GO 
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( نشان SEMطور که در تصاویر میکروسکو  الکترونی )همان

های ساده شده است، تصاویر گرافن اکسید را به صورت ورقهداده

مانده است؛ طور یکنواخت باقیرسد که بهو یکنواخت به نظر می

به گرافن اکسید، قطعات  EDTAحال، پس از اتصال بااین

 اند.کوچک کروی شکل بر روی سطوح گرافن اکسید قرارگرفته

 

 
 EDTAاز گرافن اکسيد خالص و گرافن اکسيد متصل شده به  SEMتصاوير -5شكل 

Fig. 5 SEM images of GO flakes (a–b) and m-EDTA-GO (d–e) 
 

( و برخی از MBتأثیر گذشت زمان در جذب متیلن بلو )

با اتیلن دی  -های فلزی توسط نانوهیبرید گرافن اکسیدکاتیون

نشان  5( در شکل EDTA-GOآمین تترا استیک اسید )

شده است. تعادل در فرآیند جذب برای نمونه سنتزی داده

با اتیلن دی  -ید گرافن اکسیدشود که در نانوهیبرمشاهده می

تر از گرافن اکسید ( سریعEDTA-GOآمین تترا استیک اسید )

رسد که این امر مزیتی بسیار مناسب برای این به تعادل می

 باشد.ها در آب مینانوهیبرید ها در تصفیه آلینده

شععود جذب متیلن بلو مشععاهده می 5طور که در شععکل همان

ستیک   -اکسید توسط نانوهیبرید گرافن   با اتیلن دی آمین تترا ا

سید )  شدن، به تعادل   EDTA-GOا صله پس از مخلوط  ( بلافا

(. چنین جذب سععریع صععلاحیت نانوهیبرید 5رسععد )شععکل می

 های مشابه دارد.سنتزشده را در مقایسه با جاذب

شده است که در زمان تماس بیشتر، جذب یون فلزی مشخص

دی آمین تترا استیک اسید اتیلن -گرافن اکسید روی نمونه

(EDTA-GOنیز افزایش می ).یابد 

 
 بر حسب فلزات سنگين و ماده رنگی متيلن بلو بررسی اثر زمان-6شكل 

Figure 6. Adsorption percentage of pollutants at different contact time
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ساعت تعادل برقرار شد. در مراحل اولیه جذب، سرعت     6بعد از 

علت وجود فضععاهای های فلزی بسععیار زیاد اسععت به جذب یون

شتر. بااین    صال بی ضای بیرونی، جذب کاهش    ات شغال ف حال با ا

 رسد.یابد و درنهایت به تعادل میمی

 3As+بیش از   2Cu ،+2Pb+در این آزمایش، میزان جذب برای   

 بود.

دهد است که از پیوندهای شیمیایی محکم این نمودار نشان می

شده است. های عاملی اکسیژن تشکیلبا گروه 2Pb+و  2Cu+بین 

با  3As+حال با توجه به برهمکنش ضعیف آرسنیک بااین

آرامی ای اد شد. درواقع های عاملی  اکسیژن، تعادل جذب بهگروه

یک لیگاند سخت است، پیوند را با فلزات  EDTAکه ازآن ایی

( می سازد. 3As+تر از فلزات نرم )( راحت2Cu+و  2Pb+سخت )

های مناسب برای دهد این نانوکامپوزیت ها جاذباین نشان می

روند. کم بودن زمان رسیدن های متیلن بلو به شمار میدانهرنگ

های دانهف رنگتعادل حاکی از بال بودن کارایی جاذب در حذ

شده آمده از نتایج گزارشدستباشد. نتایج بهکاتیونی و آنیونی می

 باشد.بهتر می

در  g/L 1در غلظت   ظرفیت جذب نانوهیبرید برای متیلن بلو

 3000، 3000گراد به ترتیب درجه سانتی 50و  25، 0سه دمای 

 دهد جذب متیلن بلوگرم بر گرم بود که نشان میمیلی 2160و 

 بر روی سطح نانوهیبرید یک فرایند گرماده است.

و مس 2Pb+ های سرب اثر دما بر روی فرآیند جذب برای یون

 +2Cu گراد، درجه سانتی 50تا  0نشان داد که با افزایش دمای از

دهد جذب این فلزات کاهش ناگهانی مشاهده شد که نشان می

با 3As+ نیز گرماده است؛ اما در مقابل برای جذب یون آرسنیک 

شده است افزایش درجه حرارت افزایش کمی در جذب مشاهده

 زیرا این واکنش گرماگیر است.

ها در سطح نانوهیبرید نشان داد که جذب آلینده اثر دما برجذب

 (.6دهد )شکل تر رخ میبیشتر در دمای پایین

 
 بررسی اثر دما برجذب فلزات سنگين و ماده رنگی متيلن بلو-7شكل 

Figure 7. The effect of temperature on adsorption percentage 
 

در جذب متیلن بلو و برخی فلزات سنگین توسط  pHاثر  7شکل 

دهد. ظرفیت و سرعت نانوهیبریدهای سنتز شده را نشان می

های اسیدی کم بوده و  pHهای فلزی و متیلن بلو در جذب یون

گردد. و یونیزاسیون واحدهای اسیدی بیشتر می pHبا افزایش 

ازآن افزایش روند افزایشی داشته و پس pH=7سرعت جذب تا 

کنیم. علت پایین بودن بالتر را مشاهده می pHسریع در محدود 

های توان به رقابت یونهای پایین را می pHظرفیت جذب در 

+H های های فلزی بر سر مکاندانه و یونهای رنگبا مولکول

شده در فعال در دسترس نسبت داد. این نتایج با نتایج گزارش

خوانی های فلزی توسط گرافن اکسید همجذب متیلن بلو و یون

 (16-15)دارد.

شونده، تفکیک ی یونیزاسیون جذببار سطحی جاذب، درجه

های فعال جاذب و ساختار های عاملی موجود در مکانگروه

باشد. به دانه و فلزات سنگین بر مقدار جذب اثرگذار میرنگ
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های فلزی است یلن بلو بیشتر از یونهمین دلیل مقدار جذب مت

 تری قرار دارند.های پایینو سرب؛ مس و آرسنیک در رتبه

 

 در مقدار جذب فلزات سنگين و متيلن بلو pHبررسی تأثير  -8شكل 

Figure 8. The pH influence on adsorption percentage 

گيریبحث و نتيجه

شده با مقاله، گرافن اکسید خالص و گرافن اکسید اصلاح این در

( با موفقیت -EDTA GO) اتیلن دی آمین تترا استیک اسید

عنوان جاذب متیلن بلو و برخی از فلزات سنگین سنتز شد و به

مورداستفاده قرار گرفت. با توجه به  آرسنیکنظیر مس و سرب و 

، اتصال آن به صفحات گرافن اکسید EDTAویژگی ساختاری 

(GOموجب افزایش تأثیر گرافن اکسید اصلاح ) شده در جذب

شود. فلزات سنگین نیز با تشکیل کمپلکس با ها میآلینده

EDTA جذب ،GO شوند. نانو جاذب با پراش شده میاصلاح

(، میکروسکو  الکترونی روبشی XRDایکس ) پودر اشعه

(SEMطیف ،)سن ی مادون( قرمز تبدیل فوریهFT-IR ،)

 ،pH ( تأیید شد. اثرUV-Visسن ی اشعه ماوراءبنفش )طیف

 GO توسط فلزات سنگین جذب میزان روی بر دما و زمان

شده موردبررسی قرار گرفت. ظرفیت و سرعت جذب اصلاح

های اسیدی کم بوده و با  pHهای فلزی و متیلن بلو در یون

گردد. و یونیزاسیون واحدهای اسیدی بیشتر می pHافزایش 

ازآن افزایش روند افزایشی داشته و پس pH=7سرعت جذب تا 

ایین بودن کنیم. علت پبالتر را مشاهده می pHسریع در محدود 

های توان به رقابت یونهای پایین را می pHظرفیت جذب در 

+H های های فلزی بر سر مکاندانه و یونهای رنگبا مولکول

فعال در دسترس نسبت داد. تعادل در فرآیند جذب برای نمونه 

با اتیلن  -شود که در نانوهیبرید گرافن اکسیدسنتزی مشاهده می

تر از گرافن ( سریعEDTA-GOد )دی آمین تترا استیک اسی

رسد که این امر مزیتی بسیار مناسب برای اکسید به تعادل می

باشد. میزان ها در آب میاین نانوهیبرید ها در تصفیه آلینده

بود. بررسی جذب  3As+بیش از  2Cu ،+2Pb+جذب برای 

ها در سطح نانوهیبرید در دماهای مختلف نشان داد که آلینده

 GOگرم از  03/0دهد. تر رخ میر در دمای پایینجذب بیشت

گرم در لیتر(  1ها با غلظت )لیتر از آلیندهمیلی 30شده، اصلاح

دهد راندمان حذف دقیقه اول از بین برد. نتایج نشان می 30را در 

شده بر راندمان اصلاح GOدقیقه اول تأییدکننده تأثیر  30بال در 

 حذف رنگ دارد.

 

 قدردانی

 بوده آزاد اسلامی تبریز دانشگاه پژوهشی طرح نتی ه مقاله این

 برای دانشگاه آزاد اسلامی تبریز مدیریت از وسیلهو بدین

 .شودمی قدردانی تحقیق امکان این سازیفراهم
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