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چكيده
ها با هدف تخريب نورزيست و كاربرد آنهاي دوستدار محيطتهيه مواد نانوچندسازه كارآمد با استفاده از عناصر فراوان زمين و تركيب

عنوان سوخت سبز (فاقد كربن) درو توليد سوخت، يك راهبرد پايدار براي حذف آلاينده و تامين هيدروژن به كاتاليستي مواد خطرناك
) سنتز و براي توليد گاز هيدروژن از راه شكافتMgFe2O4رساناي نانوساختار منيزيم فريت (دنياي مدرن است. در اين پژوهش، نيم

ها مشخص كردمقاوم رنگ آزو (متيل اورانژ) استفاده شد. بررسي و تخريب فتوكاتاليستي آلاينده H2Sاز سير شده نوري محلول قليايي 
سازپيشي، از توانايي لازم براي تخريب آلاينده و توليد هيدروژن برخوردار است. براي بهبود فعاليت فتوكاتاليست، فتوكاتاليست سنتز

گرمايي نانوچندسازه منيزيم فريت/گرافن اكسيدآن به شكل مستقيم در سنتز آب شده تهيه و ازگرافن اكسيد به روش هامرز اصلاح
توليد هيدروژن رازدايي و كاهيده استفاده شد. شواهد نشان داد وجود گرافن اكسيد كاهيده و تشكيل نانوچندسازه قادر است توانايي رنگ

دهد.توجهي افزايش فره و تقويت جذب فوتون، به مقدار قابلح-مساحت سطح فتوكاتاليست، كاهش بازتركيب الكترون از راه افزايش
ميكرومول بر ساعت بر 5567درصد و سرعت آزادسازي هيدروژن برابر با  84 پس از يك ساعت كار فتوواكنشگاه برابر بابازده تخريب 

ينده و توليد سوخت است.كه بيانگر عملكرد خوب فتوكاتاليست نانوچندسازه براي حذف آلادست آمد گرم فتوكاتاليست به

رسانا، منيزيم فريت، گرافن اكسيدها، توليد هيدروژن، نانوچندسازه نيمهيدروژن سولفيد، تخريب فتوكاتاليستي آلاينده: يديكل هايواژه
  .كاهيده، حذف رنگ متيل اورانژ
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 مقدمه

با گسترش و توسعه صنايع و افزايش جمعيت جوامع، از يك
سو تامين منابع انرژي و آبي پايدار و از سوي ديگر كاهش

روي بشرچالش پيشترين عنوان مهممحيطي بههاي زيستآلاينده
روز در حال گسترشها روزبهاين مشكل امروزي مطرح هستند.

هاي انجام گرفته تا چندسالبينيكه برپايه پيشاست تا جايي
ديگر بسياري از مناطق جهان براي تامين انرژي و آب موردنياز

ترين ورو خواهند شد. از مهمخود با مشكل جدي روبه
و H2Sتوان به محيطي ميي زيستهاترين آلايندهخطرناك

سمي،بسيار تركيبي  H2S]. 4تا  1هاي آلي اشاره كرد [رنگ
خطرناك و مضر براي موجودات زنده است كه در حجم وسيع
طي فرايندهاي متفاوت طبيعي (تنفس ميكروبي و سوخت و ساز

هاي زمينهاي كاهنده سولفور/سولفات و فعاليتباكتري
مصنوعي (سولفورزدايي هيدروژني از نفتگرمايي/آتشفشاني) و 

هاي معدنيخام، استخراج نفت و گاز ترش، اسيد شويي كاني
]. با افزايش تقاضا براي6و  5شود [حاوي سولفيد) توليد مي

انرژي و سوخت و در نتيجه سرعت گرفتن استخراج و كاهش
به شكل يك H2Sذخاير نفت و گاز شيرين، موضوع توليد 

طور جديخطرناك يا آب ترش در اين صنايع به آلاينده گازي
و توليد H2Sفتوشكافت محيط حاوي ]. 8و  7مطرح شده است [

سوخت پاك هيدروژن روشي كارآمد، مؤثر، اقتصادي و سبز
].9براي حذف و استفاده بهينه از اين آلاينده مضر است [

طورهاي آلي منبع آلاينده خطرناك ديگري هستند كه بهرنگ
سيع در صنايع متفاوت نساجي، غذايي، دارويي، مواد آرايشي،و

ها تن]. اين صنايع ساليانه ميليون10چرم و كاغذ كاربرد دارند [
آلوده به مواد رنگي را وارد محيطزيست (منابع آبي) پساب
دليل قيمت پايين، ماندگاري بالاهاي آزو به]. رنگ11كنند [مي

عنوانها بهتر نسبت به ساير رنگانو روش تهيه و كاربرد آس
روندشمار ميهاي سنتزي جهان بهيكي از پركاربردترين رنگ

ها به شدت سمي هستند و اثرات مخربي بر]. اين تركيب12[
ترين وزيست دارند. از مهمسلامت موجودات زنده و محيط

توان به رنگ آنيوني متيل اورانژهاي آزو ميپركاربردترين رنگ
طور وسيع در صنايع متفاوت نساجي، غذايي،اره كرد كه بهاش

]. اين13شود [دارويي، مواد آرايشي بهداشتي و چرم استفاده مي

زا و دارايزا، جهشناپذير، سرطانتخريبرنگ سمي، زيست
اثرات مخرب بر سلامت (بينيايي، قلب، سامانه تنفسي، پوست و

كارهاي موجود براي]. از راه15و  14دستگاه گوارش) است [
شيميايي، توان به ترسيبحذف و تخريب اين آلاينده مي

هاي الكتروشيميايي، تخريبسازي، تبادل يوني، روشلخته
].17و  16فتوكاتاليستي، برجذب و تخريب زيستي اشاره كرد [

ها با استفاده از فوتوندر اين ميان تخريب فتوكاتاليستي اين آلاينده
فتوكاتاليستي راهكاري نوين، سبز، ارزان و اميد بخشهاي و تركيب

ها،براي فتو تخريب/تبديل آلاينده ].18و  16آيند [حساب ميبه
رساناي جديد و كارامد با موادهاي نيمطراحي و سنتز تركيب
زيست، داراي مساحت سطح بالا، قابليتارزان و دوستدار محيط

مرئي و ن در ناحيهآوري فوتوخوب جذب واكنشگر، قدرت جمع
هايبازتركيب پايين زوج الكترون/حفره مورد نياز است. در سال

رساناي اكسيدي، سولفيدي، فسفيدي وهاي نيماخير تركيب
].6نيتريدي گوناگوني معرفي و سنتز شده است [

شده، اكسيدهايهاي معرفيدر ميان فتوكاتاليست
اشتن پايداري بالا در محيطدليل دنانوساختار فلزهاي واسطه به

،مغناطيسي و الكترونيكي يگانهكاتاليستي،  اكنش، ويژگيو
هاي مذكور،]. در بين تركيب19بيشتر موردتوجه بوده است [

) باMgFe2O4منيزيم فريت ( nرساناي مغناطيسي نوع نيم
الكترون ولت)، 9/1-1/2باريك ( كاف نوارمزايايي مانند داشتن 

بودن، پايداري نوري خوب، فعاليتغيرسميقيمت پايين، 
و فتوكاتاليستي بالا، موقعيت مناسب نوار رسانش و ظرفيت

است و ازهاي كاتاليستي فراوان بيشتر موردتوجه داشتن جايگاه
هاي حذف الاينده و شكافت آب استفاده شدهآن در واكنش

هاي]. اين تركيب داراي توانايي جذب آلاينده22تا  20است [
كنش خوب با هيدروژن سولفيد است. با اين حالمتفاوت و برهم

دليل بازتركيبفعاليت فتوكاتاليستي و بازده اين تركيب به
]. يكي از23هاي فتو توليدشده پايين است [حفره- الكترون
حفره-ترين راهكارها براي بهبود جدايش الكترونمناسب

وكاتاليست،در نتيجه افزايش بازده فت (كاهش بازتركيب) و
هاي نانوچندسازه از فتوكاتاليست مربوط استساخت تركيب

و براي افزايش عملكرد فتوكاتاليستي از راه]. در اين راستا 24[
افزايش مساحت سطح، بهبود توانايي جذب (فوتون و واكنشگر)
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) استفادهrGOيافته (و كاهش بازتركيب، از گرافن اكسيد كاهش
روشبه rGO/MgFe2O4 زهو تركيب نانوچندسا ]25[

اي با گرافن اكسيد سنتز شد. درگرمايي و يك مرحلهآب
فرايندهاي تخريب رنگ و فتوشكافت، محلول قليايي سير شده

با هدف توليد هيدروژن با بازده بالا استفاده شد. H2Sاز 

بخش تجربي
 سنتز فتوكاتاليست

با 1شده هامرزبراي سنتز گرافن اكسيد از روش اصلاح
گرم 2]. براي اين منظور ابتدا 26كمي تغيير سنتز استفاده شد [

با 2پودر گرافيت (ساخت شركت تحقيقات نانومواد آمريكا
، ساختNaNO3گرم سديم نيترات ( 4) و درصد 99خلوص 

ليتر محلولميلي 100درصد) به  99 با خلوصشركت فلوكا 
درصد ساخت شركت مرك) افزوده 98سولفوريك اسيد غليظ (

قرار گرفت و 3شد. مخلوط مذكور درون حمام آب يخ زير هوابر
زده شد. بدون) همrpm 300ساعت (با سرعت نيم   به مدت

كردن ظرف واكنش از حمام آب يخ، در ادامه با رعايتخارج
گرم پتاسيم پرمنگنات 4ار تدريج مقدنكات ايمني و با احتياط به

)KMnO4 درصد) به محلول 99 با خلوص، ساخت شركت فلوكا
-بي زده شد (در صورتساعت هم 4مدت يادشده افزوده و به

-يابد و انفجار رخ ميدقتي، دماي واكنشگاه ناگهان افزايش مي

-به آمده از مرحله پيشدسترو اسيدي بهدهد). مخلوط گران

10 زدوده وليتر آب يونميلي 100ي آرامي به محلول حاو
درصد) 30با خلوصليتر آب اكسيژنه (ساخت شركت مرك ميلي

- به زده شد. سپس، رسوبدقيقه هم 15مدت افزوده شد و به

1/0و با هيدروكلريك اسيد رقيق ( آمده از اين مرحله صافدست
زدوده شسته شد. درمولار) و پس از آن چندين بار با آب يون

خشك شد. C 70°آمده در دماي دست         رسوب به پايان
از rGO/MgFe2O4و  MgFe2O4 براي سنتز تركيبات

بدين منظور براي سنتز]. 29تا  27گرمايي استفاده شد [روش آب
5ليتر محلول حاوي حاوي ميلي 50تركيب منيزيم فريت ابتدا 

1. Modified Hummer’s 2. US Research Nanomaterials 3. Hood

ساخت شركت فلوكا (Mg(NO3)2.6H2Oمول منيزيم نيترات ميلي
مول آهن نيتراتميلي 10درصد) و  98با خلوص 

)Fe(NO3)3.9H2O درصد) 98، ساخت شركت مرك با خلوص
قطره محلول سديمزدن قطرهسپس همراه با هم تهيه شد.

به آن افزوده  11برابر با  pHمولار تا رسيدن به  1هيدروكسيد 
و در دماي منتقل فشارآمده به دمدست شد. در ادامه مخلوط به

°C160 ساعت گرمادهي شد. در پايان رسوب 12مدت به
آمده پس از چند بار شستشو با آب مقطر در دمايدستبه

°C70 براي ساخت تركيبساعت خشك شد.  12مدت به
نانوچندسازه حاوي گرافن اكسيد كاهيده، فرايند سنتز در حضور

انجام شد. براي اين]) 30درصد وزني [ GO )2مقدار مناسب 
ليتر محلول آبي حاوي گرافن اكسيدميلي 50منظور، ابتدا 

پراكنده شد. سپس به 4ساعت با حمام امواج فراصوتمدت نيمبه
مولميلي 10و مول منيزيم نيترات ميلي 5دست آمده، مخلوط به

تركيب منيزيم شده براي سنتزآهن نيترات افزوده و مراحل بيان
.فريت دنبال شد

 يابي فتوكاتاليستهاي مشخصهروش
هاي سنتزشده با روشساختار بلورشناسي فتوكاتاليست

CuKα) با دستگاه فيليپس با پرتو XRDپراش پرتو ايكس (

)Åλ= 1.5 مرئي بازتابي پخشي-) تعيين شد. طيف فرابنفش
ثبت شد. Varian Cary5eسنج رساناهاي سنتزي با طيفنيم

هايهاي جذب و واجذب نيتروژن و آزمايشمنحني
 BELSORBكلوين با دستگاه ( 77سنجي در دماي تخلخل

max-BEL( رساناها باانجام شد. مقدار نشر (بازتركيب) نيم
(طول موج  Cary Eclipseسنج فلوئورسانسدستگاه طيف

شناسينانومتر) مطالعه شد. همچنين، ريخت 350تحريك 
هاي سنتزشده با ميكروسكوپ الكتروني روبشي فتوكاتاليست

-) بررسي شد. طيف فرابنفشJEOL JSM-6390LV(دستگاه 
4000مدل  UV-Visسنج هاي رنگي با طيفمرئي محلول

Pharmatic Biotech Ultrospect .تهيه شد

4. Ultrasonic bath 
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ها آلاينده تخريب نوري
درون سل دو جداره هاهاي تخريب نوري آلايندهواكنش

ليتر و تحت تابش لامپ زنون باميلي 50ساز با حجم دست
مترمربع (دليل استفاده از لامپوات بر سانتيميلي 100شدت 

عنوان منبع تابش، مشابهت طيف اين لامپ با نورزنون به
خورشيد است) انجام شد. براي انجام واكنش فتوشكافت محلول

H2S ول نيم مولار ليتر محلميلي 50، بهNaOH  گازH2S

كهدميده شد تا محلول از هيدروژن سولفيد سير شود. از آنجايي
هاي پيشين دربيشترين مقدار آزادسازي هيدروژن برپايه گزارش

pH  برابر با يازده (در اينpH سولفيد بيشينه است) رخممدار بي
محلول در عدد يازده تنظيم شد. pHدهد. بنابراين، مي

سنجي برپايهگيري گاز هيدروژن آزادشده به روش حجماندازه
براي انجام واكنش تخريب ].4هاي پيشين انجام شد [گزارش

10ليتر محلول رنگ (حاوي ميلي 50نوري محلول رنگي، به 
گرم فتوكاتاليستميلي 50گرم بر ليتر متيل اورانژ) مقدار ميلي

شد. براي برقراريافزوده شد و مخلوط به واكنشگاه منتقل 
دقيقه در شرايط 30مدت واجذب اين مخلوط به-تعادل جذب
]. براي بررسي مقدار عملكرد32و  31شد [زده تاريكي هم
دقيقه يك بار مقداري نمونه از 10هاي سنتزي هر فتوكاتاليست

محلول واكنش تحت تابش خارج شد و پس از جداسازي با
دست آمد.همرئي آن ب-گريزانه، طيف فرابنفش

ها و بحثنتيجه
 يابي فتوكاتاليستمشخصه

) گرافن اكسيد، منيزيمXRDالگوهاي پراش پرتو ايكس (
ها درشده از آن) و تركيب نانوچندسازه تهيهMgFe2O4فريت (
قله GOتركيب  XRDآورده شده است. در الگوي  1شكل 

مشخصه گرافن قله 5/12°برابر با  2شده در قوي مشاهده
نوعي بيانگروجود دارد كه به) 001اكسيد (مربوط به صفحه 

برابر با 2شده در دو قله ضعيف مشاهده. سنتز اين تركيب است
)101) و (002هاي (نيز به ترتيب مربوط به صفحه 5/42°و  5/26

اب MgFe2O4شده براي هاي مشاهده]. قله34و  33گرافيت است [
دهندهنشان تركيب همخواني وشده براي اين هاي گزارشقله

].35و  20رسانا است [ساختار اسپينل براي اين نيم

In
te

n
si

ty
 (

a.
u

.)
  

2 (°)

هاي فتوكاتاليستي سنتزشدهتركيب XRDالگوهاي  1شكل 

سنجيطيفبا  هاحضور عناصر سازنده فتوكاتاليست
آمده ازدستهاي بهتاييد شد كه نتيجه )EDSتفكيك انرژي (

آورده شده است. اين مشاهده نيز به نوعي 2آن در شكل 
ها است.گواهي بر سنتز موفق اين تركيب

In
te

n
si

ty
  

keV  

In
te

n
si

ty
  

keV

هايو درصد وزني عناصر فتوكاتاليست EDSطيف  2شكل 
(ب) rGO/MgFe2O4(الف) و  MgFe2O4سنتزي 
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، فرايند كاهشrGO/MgFe2O4گرمايي) حين سنتز (آبدر 
گرمايي گرافن اكسيد رخ داده و قله مشخصه گرافن اكسيدآب

و 5/26 برابر با 2شود، ولي دو قله در ) ناپديد مي°5/12(
هاي مشخصهعنوان قلهها بهشود كه اين قلهمشاهده مي °5/42

rGO ] الگوي پراش]. در 34و  33در مراجع گزارش شده است
هاي مربوط بهپرتو ايكس اين تركيب نانوچندسازه افزون بر قله

هاي مربوط به تركيب منيزيم) قلهrGO( كاهيده گرافن اكسيد
شود كه گواهي بر سنتز تركيبفريت نيز مشاهده مي

با توجه پهناي قله دراست.  rGO/MgFe2O4نانوچندسازه 
نانومتر 17 بلورهاشرر، قطر نصف شدت بيشينه و معادله 

].36دست آمد [به
1گسيل ميدانيتصويرهاي ميكروسكوپ الكتروني روبشي 

)FESEM( هاي تركيبGO، MgFe2O4  تركيبو
3ها در شكل سنتزشده از آن rGO/MgFe2O4نانوچندسازه 

شود گرافن اكسيدگونه كه مشاهده ميآورده شده است. همان
هاي مسطح كه به صورتاز نانوصفحه) الف-3سنتزي (شكل 

اند و تركيب منيزيم فريتلايه روي هم قرار گرفتهلايه
ها تشكيل شدهذرهها و نانو) از نانوپركب-3سنتزشده (شكل 
 rGO/MgFe2O4نانوچندسازه ، در تركيباست. همچنين

هاي مربوطذرههاي گرافني و نانوج) حضور نانوصفحه-3(شكل 
هايآزمونشود. خوبي مشاهده مييم فريت بهبه تركيب منيز
) همه4) نشان داد (شكل BET(روش   N2جذب/واجذب 

نانومتر) 50تا  2هاي سنتزشده از نوع مزوحفره (قطر بين تركيب
در نمودارهاي صورت حلقه پسماندبه] كه اين موضوع 4بودند [

با ساخت تركيب شود.دماي جذب/واجذب مشاهده ميهم
هاي پايه، مساحت سطح فتوكاتاليستنانوچندسازه از تركيب
تواند منجر به افزايش عملكرد) كه مي1افزايش يافت (جدول 
فتوكاتاليستي آن شود.

1. Field emission scanning electron microscopye 

(الف)

(ب)

(ج)
تصاوير ميكروسكوپ الكتروني روبشي گسيل ميداني 3شكل 

)FESEMهاي سنتزي ) نمونهGO  ،(الف)MgFe2O4 (ب) و
rGO/MgFe2O4 (ج)
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MgFe2O4هاي سنتزي دماي جذب/واجذب نمونههم 4شكل 

(ب) rGO/MgFe2O4(الف) و 

براي BETآمده از روش دستهاي بهنتيجه 1جدول 
هاي سنتزشدهتركيب

مساحت سطح
 )m2g-1( 

 هاميانگين قطر حفره

)nm( فتوكاتاليست

17 75/17  MgFe2O4 

41 12/11  rGO/MgFe2O4 

هاي سنتزشده در شكلمرئي فتوكاتاليست- طيف فرابنفش
شود تركيبمشاهده ميگونه كه آورده شده است. همان 5

MgFe2O4 داراي جذب خوب در ناحيه فرابنفش و مرئي است
و تشكيل چندسازه، شدت جذب در ناحيه rGOو با افزودن 

هاي جذب بهيابد. با دادهو مرئي) افزايش مي گسترده (فرابنفش
ولتالكترون 53/1و  86/1]، كاف نوار 36مانك [-روش كوبلكا

rGO/MgFe2O4و  MgFe2O4رساناهايبراي نيمترتيب به

).5دست آمد (شكل به

ذب
ج

طول موج (نانومتر)
) وrGO/MgFe2O4و  MgFe2O4هاي سنتزشده (مرئي نمونه-فرابنفشطيف  5شكل 

هاآمده از آندستهاي كوبلكا مونك بهمنحني
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در كنار داشتن مساحت سطح بالا و جذب خوب فوتون در
اي از طيف نور تابشي، يك فتوكاتاليست مطلوببخش گسترده

حفره پاييني نيز برخوردار باشد-تركيب الكترون بايستي از بازمي
توان با مطالعه نشر فتولومينسانس (شكلكه اين موضوع را مي

شودگونه كه در اين شكل مشاهده مي]. همان5) بررسي كرد [6
بيشترين مقدار نشر فتولومينسانس (بالاترين MgFe2O4تركيب 

مقدار بازتركيب) را دارد.
،460، 450، 447شده در حوالي ر مشاهدههاي نشقله

هايعنوان قلهنانومتر براي منيزيم فريت به 539و  500، 486
].38و  37شده براي اين تركيب گزارش شده است [نشر شناخته

با افزودن گرافن اكسيد و ساخت تركيب نانوچندسازه
rGO/MgFe2O4 طورفرايند جدايش بار بهبود و مقدار نشر به

موجب افزايش بازده تواندكه مييابد توجهي كاهش ميقابل
].27فتوكاتاليستي شود [

در كنار داشتن مساحت سطح بالا و جذب خوب فوتون در
اي از طيف نور تابشي، يك فتوكاتاليست مطلوببخش گسترده

حفره پاييني نيز برخوردار باشد-بايستي از باز تركيب الكترونمي
توان با مطالعه نشر فتولومينسانس (شكلميكه اين موضوع را 

].5) بررسي كرد [6

س (
سان

مين
ولو

 فت
شر

ن
a.

u
.

(  

     580  530    480   430  380 
طول موج (نانومتر)

هاي سنتزشدههاي فتولومينسانس فتوكاتاليستطيف 6شكل 

MgFe2O4شود تركيبشكل مشاهده ميگونه كه در اين همان

بيشترين مقدار نشر فتولومينسانس (بالاترين مقدار بازتركيب) را
،486، 460، 450، 447شده در حوالي هاي نشر مشاهدهدارد. قله

هاي نشرعنوان قلهنانومتر براي منيزيم فريت به 539و  500
با ].38و  37شده براي اين تركيب گزارش شده است [شناخته

افزودن گرافن اكسيد و ساخت تركيب نانوچندسازه
rGO/MgFe2O4 طورفرايند جدايش بار بهبود و مقدار نشر به

موجب افزايش بازده تواندكه مييابد توجهي كاهش ميقابل
].27فتوكاتاليستي شود [

ها و توليد عملكرد فتوكاتاليست در تخريب نوري آلاينده
هيدروژن 

مقدار هيدروژن آزادشده از واكنش تخريب نوري محيط
آورده شده 7شكل هاي سنتزي در با فتوكاتاليست H2Sحاوي 

شود، هر دو تركيب سنتزشدهگونه كه مشاهده مياست. همان
توانايي فتوشكافت محيط حاوي هيدروژن سولفيد را دارند.

كسيد و تهيهسرعت آزادسازي هيدروژن در اثر افزودن گرافن ا
بهبوديابد. توجهي افزايش ميطور قابلتركيب نانوچندسازه به

را كاهيدهتوانايي فتوكاتاليست در اثر افزودن گرافن اكسيد 
توان از راه افزايش مساحت سطح فتوكاتاليست، افزايشمي

حفره-مقدار جذب فوتون و كاهش فرايند بازتركيب الكترون
توجيه كرد.

لي
(مي

جم 
ح

تر)
لي

زمان (دقيقه)
آزادسازي هيدروژن از راه تخريب نوري محلولمقدار  7شكل 

هاي سنتزيدر حضور فتوكاتاليست H2Sقليايي سيرشده از 
وات بر سانتيمترمربعميلي 100تحت تابش نور زنون با شدت 

محلول واكنش در pH(حجم گاز آزادشده هر ده دقيقه ثبت و 
تنظيم شد.) 11
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هايكه يك فتوكاتاليست كارآمد لازم است در چرخهازآنجايي
ها براي تركيبزيادي قابل استفاده باشد، اين آزمايش

ها). بررسي8سه بار تكرار شد (شكل  rGOنانوچندسازه حاوي 
ساعت كار فتوواكنشگاه) 9نشان داد پس از سه چرخه متوالي (

مقدار ناچيزي توانايي فتوكاتاليست براي توليد هيدروژن به
يابد.كاهش مي

حجم گاز هيدروژن توليدشده به ازاي يك گرم 8شكل 
) طي سه چرخهrGO/MgFe2O4فتوكاتاليست نانوچندسازه (

متوالي سه ساعته

هاي سنتزشده در تخريب نوري رنگتوانايي فتوكاتاليست
مرئي نيز بررسي شد-سنجي فرابنفشمتيل اورانژ با روش طيف

استفاده شد. 1 ). براي تعيين بازده تخريب، از معادله9شكل (

ൌ
C െ C
C

ൈ 100 ൌ
A െ A
A

ൈ زداييدرصد بازده رنگ 100
)1(  

غلظت رنگ در Cغلظت اوليه رنگ و  C0، 1در معادله 
هر لحظه است كه براي تعيين آن با توجه به قانون بيرلامبرت،

نانومتر استفاده شد. بيشينه 464مقادير جذب در طول موج 
نانومتر رخ داد و كاهش مقدار جذب در 464جذب در طول موج 

اين ناحيه بيانگر رنگ زدايي و تخريب رنگ متيل اورانژ بود
دهد متيل اورانژ يك رنگمي. مطالعه متون نشان ]39[

پذير است و تحت تابش نور مرئي در نبودتخريبسخت
]. بررسي40شود [صورت بسيار ناچيز تخريب ميفتوكاتاليست به

رنگ بر فتوكاتاليست پايه سنتزي (دقيقه صفر؛ شروعبرجذب 
دهد كه اين تركيب توانايي جذب رنگ را داردواكنش) نشان مي
فن اكسيد به اين تركيب و سنتز نانوچندسازهو با افزودن گرا

افزايش برجذب)، مقدار كاهيده(منيزيم فريت/گرافن اكسيد 
يابد. بازده فتوكاتاليستي تركيبات سنتزشده براي تخريبمي

و MgFe2O4هاي ترتيب براي تركيبدرصد به 83و  57رنگ، 
rGO/MgFe2O4 شان داد، ساختاين بررسي ندست آمد. به

توانايي كاهيدهتركيب نانوچندسازه و حضور گرافن اكسيد 
توجهيفتوكاتاليست را در فرايند تخريب رنگ نيز به مقدار قابل

افزايش داده است.

ذب
ج

طول موج (نانومتر)

ذب
ج

طول موج (نانومتر)
مرئي متيل اورانژ در طي فرايند-طيف جذبي فرابنفش 9شكل 

(الف) و MgFe2O4رساناهاي سنتزي فتوكاتاليستي با نيمتخريب 
rGO/MgFe2O4 (ب) پيش از انجام فرايند جذب در تاريكي

)ba(شروع ، ) و حين فرايند تخريب0واكنش (
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گيرينتيجه
در پژوهش حاضر ابتدا با استفاده از مواد ارزان و دوستدار

اكسيد (به روشهاي نانوساختار گرافن زيست، تركيبمحيط
گرمايي) سنتز(به روش آب MgFe2O4شده) و هامرز اصلاح

صورت تكگرمايي و بهسپس، در ادامه به روش آب .شد
شده و اينتهيه rGO/MgFe2O4اي نانوچندسازه مرحله
رسانا براي انجام فرايندهاي تخريبهاي نيمتركيب

طرناكفتوكاتاليتيكي رنگ متيل اورانژ و تخريب نوري گاز خ
H2S هايو توليد سوخت سبز هيدروژن استفاده شدند. روش

XRDسنجي، ، تخلخلBET  وSEM نشان داد تركيب
17سنتزشده داراي ساختار مزومتخلخل با مساحت سطح 

هايها و نانوذرهمربع بر گرم و متشكل از نانوصفحهمتر
نانومتر 17بلوري  و ميانگين ابعادچندوجهي با توزيع يكنواخت 

است. ترسيم نمودار انرژي نشان داد فتوكاتاليست مورداستفاده از
توانايي لازم براي كاهش پروتون و اكسايش هيدروژن

سولفيد برخوردار است. افزودن گرافن اكسيد به تركيب پايهبي
منيزيم فريت و سنتز تركيب نانوچندسازه حاوي گرافن اكسيد

) با افزايش مساحت سطح و تواناييrGO/MgFe2O4كاهيده (
جذب فوتون، و كاهش بازتركيب همراه بوده و به مقدار

توجهي توانايي فتوكاتاليست براي توليد فتوكاتاليتيكيقابل
هيدروژن از محلول قليايي سيرشده از هيدروژن سولفيد و

دهد. مقدار توليدفتوتخريب رنگ (متيل اورانژ) را بهبود مي
پس از يك rGO/MgFe2O4يدروژن براي نانوچندسازه ه

5567ساعت كار فتوواكنشگاه به ازاي يك گرم فتوكاتاليست 
ميكرومول بر ساعت و بازده تخريب رنگ متيل اورانژ با اين

دست آمد.درصد به 84تركيب نانوچندسازه 

مراجع
[1] Luo C, Wang S, Wu D, Cheng X, Ren H.

UV/Nitrate photocatalysis for degradation of
Methylene blue in wastewater: Kinetics,
transformation products, and toxicity
assessment. Environmental Technology &
Innovation. 2022;25:102198. doi: 10.1016/
j.eti.2021.102198

[2] Yönten V, Sanyürek NK, Kivanç MR. A
thermodynamic and kinetic approach to
adsorption of methyl orange from aqueous
solution using a low cost activated carbon
prepared from Vitis vinifera L. Surfaces and
Interfaces. 2020;20:100529. doi: 10.1016/j
.surfin.2020.100529

[3] Ahmad K, Parveen S, Aziz T, Naseem HA,
Ashfaq M, Rauf A. Metal Organic Framework
(KIUB-MOF-1) as efficient adsorbent for
cationic and anionic dyes from brackish water.
Journal of Molecular Structure.
2021;1242:130898. doi: 10.1016/j.molstruc.2
021.130898

[4] Lashgari M, Ghanimati M. Photocatalytic
degradation of H2S aqueous media using
sulfide nanostructured solid-solution solar-
energy-materials to produce hydrogen fuel.
Journal of Hazardous materials. 2018;345:10-
7. doi: 10.1016/j.jhazmat.2017.10.062

[5] Rao VN, Reddy NL, Kumari MM, Ravi P,
Sathish M, Kuruvilla KM, Preethi V, Reddy
KR, Shetti NP, Aminabhavi TM, Shankar MV.
Photocatalytic recovery of H2 from H2S
containing wastewater: Surface and interface
control of photo-excitons in Cu2S@TiO2 core-
shell nanostructures. Applied Catalysis B:
Environmental. 2019;254:174-85. doi: 10.10
16/j.apcatb.2019.04.090

[6] Lashgari M, Ghanimati M. An excellent
heterojunction nanocomposite solar-energy
material for photocatalytic transformation of
hydrogen sulfide pollutant to hydrogen fuel
and elemental sulfur: A mechanistic insight.
Journal of Colloid and Interface Science.
2019;555:187-94. doi: 10.1016/j.jcis.2019.07
.095

[7] Lashgari M, Ghanimati M. A new efficient eco-
friendly quaternary solid-solution nanoenergy 
material for photocatalytic hydrogen fuel 
production from H2S aqueous feed. Chemical 
Engineering Journal. 2019;358:153-9. doi: 10. 
1016/j.cej.2018.10.011 

[8] Mestre-Escudero R, Puerta-Arana A, González-
Delgado ÁD. Assessment of a sour water
treatment unit using process simulation,
parametric sensitivity, and exergy analysis.



 و همكاران غنيمتي و لشكري

 1402 تابستان، 2دهم، شماره هفسال                                                                  (JARC) هاي كاربردي در شيمي  نشريه پژوهش

108 

ACS omega. 2020;5(37):23654-61. doi: 
10.1021/acsomega.0c02300 

[9] Vikrant K, Kim KH, Deep A. Photocatalytic 
mineralization of hydrogen sulfide as a dual-
phase technique for hydrogen production and 
environmental remediation. Applied Catalysis 
B: Environmental. 2019;259:118025. doi: 
10.1016/j.apcatb.2019.118025 

[10] Deb A, Kanmani M, Debnath A, Bhowmik 
KL, Saha B. Ultrasonic assisted enhanced 
adsorption of methyl orange dye onto 
polyaniline impregnated zinc oxide 
nanoparticles: kinetic, isotherm and 
optimization of process parameters. 
Ultrasonics sonochemistry. 2019;54:290-301. 
doi: 10.1016/j.ultsonch.2019.01.028 

[11] de Oliveira Guidolin T, Possolli NM, Polla 
MB, Wermuth TB, de Oliveira TF, Eller S, 
Montedo OR, Arcaro S, Cechinel MA. 
Photocatalytic pathway on the degradation of 
methylene blue from aqueous solutions using 
magnetite nanoparticles. Journal of Cleaner 
Production. 2021;318:128556. doi: 10.1016/ 
j.jclepro.2021.128556 

[12] Khan AU, Zahoor M, Rehman MU, Shah AB, 
Zekker I, Khan FA, Ullah R, Albadrani GM, 
Bayram R, Mohamed HR. Biological 
mineralization of methyl orange by 
pseudomonas aeruginosa. Water. 
2022;14(10):1551. doi: 10.3390/w14101551 

[13] Liu S, Wang W, Cheng Y, Yao L, Han H, Zhu 
T, Liang Y, Fu J. Methyl orange adsorption 
from aqueous solutions on 3D hierarchical 
PbS/ZnO microspheres. Journal of colloid and 
interface science. 2020;574:410-20. doi: 
10.1016/j.jcis.2020.04.057 

[14] Dhir R. Photocatalytic degradation of methyl 
orange dye under UV irradiation in the 
presence of synthesized PVP capped pure and 
gadolinium doped ZnO nanoparticles. 
Chemical Physics Letters. 2020;746:137302. 
doi: 10.1016/j.cplett.2020.137302 

[15] Narendhran S, Shakila PB, Manikandan M, 
Vinoth V, Rajiv P. Spectroscopic 
investigation on photocatalytic degradation of 
methyl orange using Fe2O3/WO3/FeWO4 
nanomaterials. Spectrochimica Acta Part A: 
Molecular and Biomolecular Spectroscopy. 

2020;232:118164. doi: 10.1016/j.saa.2020. 
118164 

[16] Naikwade AG, Jagadale MB, Kale DP, 
Gophane AD, Garadkar KM, Rashinkar GS. 
Photocatalytic degradation of methyl orange 
by magnetically retrievable supported ionic 
liquid phase photocatalyst. ACS omega. 
2020;5(1):131-44. doi: 10.1021/acsomega. 
9b02040 

[17] Sun X, Xu D, Dai P, Liu X, Tan F, Guo Q. 
Efficient degradation of methyl orange in 
water via both radical and non-radical 
pathways using Fe-Co bimetal-doped MCM-
41 as peroxymonosulfate activator. Chemical 
Engineering Journal. 2020;402:125881. doi: 
10.1016/j.cej.2020.125881 

[18] Lashgari M, Ghanimati M. Pollutant photo-
conversion strategy to produce hydrogen 
green fuel and valuable sulfur element using 
H2S feed and nanostructured alloy 
photocatalysts: Ni-dopant effect, energy 
diagram and photo-electrochemical 
characterization. Chemical Engineering 
Research and Design. 2020;162:85-93. doi: 
10.1016/j.cherd.2020.07.024 

[19] Mark JA, Venkatachalam A, Pramothkumar 
A, Senthilkumar N, Jothivenkatachalam K, 
prince Jesuraj J. Investigation on structural, 
optical and photocatalytic activity of 
CoMn2O4 nanoparticles prepared via simple 
co-precipitation method. Physica B: 
Condensed Matter. 2021;601:412349. doi: 
10.1016/j.physb.2020.412349 

[20] Yuan X, Wang H, Wu Y, Chen X, Zeng G, 
Leng L, Zhang C. A novel SnS2–
MgFe2O4/reduced graphene oxide flower-like 
photocatalyst: Solvothermal synthesis, 
characterization and improved visible-light 
photocatalytic activity. Catalysis 
Communications. 2015;61:62-6. doi: 10.10 
16/j.catcom.2014.12.003 

[21] Bose S, Tripathy BK, Debnath A, Kumar M. 
Boosted sono-oxidative catalytic degradation 
of Brilliant green dye by magnetic MgFe2O4 
catalyst: Degradation mechanism, assessment 
of bio-toxicity and cost analysis. Ultrasonics 
Sonochemistry. 2021;75:105592. doi: 10.101 
6/j.ultsonch.2021.105592 



 ... كاربردنانو چندسازه منيزيم فريت/گرافن اكسيد كاهيده و 

 1402 بهار، 1دهم، شماره هفسال                                                                       (JARC) هاي كاربردي در شيمي  نشريه پژوهش

109 

[22] Sahoo SK, Hota G. Surface functionalization 
of GO with MgO/MgFe2O4 binary oxides: A 
novel magnetic nanoadsorbent for removal of 
fluoride ions. Journal of Environmental 
Chemical Engineering. 2018;6(2):2918-31. 
doi: 10.1016/j.jece.2018.04.054 

[23] Fan W, Li M, Bai H, Xu D, Chen C, Li C, Ge Y, 
Shi W. Fabrication of MgFe2O4/MoS2 
heterostructure nanowires for 
photoelectrochemical catalysis. Langmuir. 
2016;32(6):1629-36. doi: 10.1021/acs.lang 
muir.5b03887 

[24] Jia J, Du X, Zhang Q, Liu E, Fan J. Z-scheme 
MgFe2O4/Bi2MoO6 heterojunction 
photocatalyst with enhanced visible light 
photocatalytic activity for malachite green 
removal. Applied Surface Science. 
2019;492:527-39. doi: 10.1016/j.apsusc. 
2019.06.258 

[25] Cai D, Qu B, Li Q, Zhan H, Wang T. Reduced 
graphene oxide uniformly anchored with 
ultrafine CoMn2O4 nanoparticles as advance 
anode materials for lithium and sodium 
storage. Journal of Alloys and Compounds. 
2017;716:30-6. doi: 10.1016/j.jallcom.2017. 
05.023 

[26] Aghajani M, Safaei E, Karimi B. Selective and 
green oxidation of sulfides in water using a 
new iron (III) bis (phenol) amine complex 
supported on functionalized graphene oxide. 
Synthetic Metals. 2017;233:63-73. doi: 
10.1016/j.synthmet.2017.08.003 

[27] Yan Z, Gao J, Li Y, Zhang M, Guo M. 
Hydrothermal synthesis and structure 
evolution of metal-doped magnesium ferrite 
from saprolite laterite. Rsc Advances. 
2015;5(112):92778-87. doi: 10.1039/C5RA 
17145H 

[28] Ghanbari D, Salavati-Niasari M. 
Hydrothermal synthesis of different 
morphologies of MgFe2O4 and magnetic 
cellulose acetate nanocomposite. Korean 
Journal of Chemical Engineering. 
2015;32:903-10. doi: 10.1007/s11814-014-
0306-x 

[29] Wang Y, Hu G, Cao Y, Peng Z, Du K. One-
pot synthesis of pre-reduced graphene oxide 
for efficient production of high-quality 
reduced graphene oxide and its lithium 

storage application. Materials Chemistry and 
Physics. 2021;265:124523. doi: 10.1016/ 
j.matchemphys.2021.124523 

[30] Zhang P, Liu H, Li X. Plasmon-driven 
engineering in bimetallic CuCo combined 
with reduced graphene oxide for 
photocatalytic overall water splitting. Applied 
Surface Science. 2021;559:149865. doi: 10. 
1016/j.apsusc.2021.149865 

[31] Abbas M, Trari M. Contribution of adsorption 
and photo catalysis for the elimination of 
Black Eriochrome (NET) in an aqueous 
medium-optimization of the parameters and 
kinetics modeling. Scientific African. 
2020;8:e00387. doi: 10.1016/j.sciaf.2020.e0 
0387 

[32] Boukhatem H, Djouadi L, Abdelaziz N, 
Khalaf H. Synthesis, characterization and 
photocatalytic activity of CdS–
montmorillonite nanocomposites. Applied 
Clay Science. 2013;72:44-8. doi: 10.1016/ 
j.clay.2013.01.011 

[33] Rout DR, Jena HM. Removal of malachite 
green dye from aqueous solution using 
reduced graphene oxide as an adsorbent. 
Materials Today: Proceedings. 2021;47:1173-
82. doi: 10.1016/j.matpr.2021.03.406 

[34] Gomez-Alvarez MA, Diaz A, Mota I, Cabrera 
V, Resendiz L. Nanocomposites of zinc oxide 
on graphene oxide: A rapid reduction of 
graphene oxide. Digest Journal of 
Nanomaterials & Biostructures (DJNB). 
2021;16(1). doi: chalcogen.ro/101_Gomez-
AlvarezMA 

[35] El Shabrawy S, Bocker C, Rüssel C. 
Crystallization of MgFe2O4 from a glass in the 
system K2O/B2O3/MgO/P2O5/Fe2O3. Solid 
State Sciences. 2016;60:85-91. doi: 10.1016/ 
j.solidstatesciences.2016.08.007 

[36] Lashgari M, Ghanimati M. A highly efficient 
nanostructured quinary photocatalyst for 
hydrogen production. International Journal of 
Energy Research. 2015;39(4):516-23. doi: 
10.1002/er.3265 

[37] Wang L, Yang H, Yang J, Yang Y, Wang R, 
Li S, Wang H, Ji S. The effect of the internal 
magnetism of ferromagnetic catalysts on their 
catalytic activity toward oxygen reduction 
reaction under an external magnetic field. 



 و همكاران غنيمتي و لشكري

 1402 تابستان، 2دهم، شماره هفسال                                                                  (JARC) هاي كاربردي در شيمي  نشريه پژوهش

110 

Ionics. 2016:2195-202. doi: 10.1007/s11581-
016-1746-6 

[38] Yamamoto T, Tayakout-Fayolle M, Geantet 
C. Gas-phase removal of hydrogen sulfide 
using iron oxyhydroxide at low temperature: 
Measurement of breakthrough curve and 
modeling of sulfidation mechanism. 
Chemical Engineering Journal. 
2015;262:702-9. doi: 10.1016/j.cej.2014.09. 
093 

[39] Zhong W, Jiang T, Dang Y, He J, Chen SY, 
Kuo CH, Kriz D, Meng Y, Meguerdichian 

AG, Suib SL. Mechanism studies on methyl 
orange dye degradation by perovskite-type 
LaNiO3-δ under dark ambient conditions. 
Applied Catalysis A: General. 2018;549:302-
9. doi: 10.1016/j.apcata.2017.10.013 

[40] Azad K, Gajanan P. Photodegradation of 
methyl orange in aqueous solution by the 
visible light active Co: La: TiO2 
nanocomposite. Chem. Sci. J. 
2017;8(3):1000164-74. doi: 10.4172/2150-34 
94.10001 

 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

  



Journal of Applied Research in Chemistry 
119 

 
 
 

Magnesium ferrite/reduced graphene oxide nanocomposite and its 
photocatalytic application in pollutant degradation and fuel 

production 
 

M. Ghanimati1,*, M. Lashgari2,*, V. Binas3 
 

1. Postdoctoral researcher of Department of Chemistry, Institute for Advanced Studies in Basic Sciences 
(IASBS), Zanjan, Iran. 

2. Associate Prof. of Department of Chemistry, Institute for Advanced Studies in Basic Sciences 
(IASBS), Zanjan, Iran. 

3. Associate researcher of Institute of Electronic Structure and Laser (IESL), FORTH, Vasilika Vouton, 
GR-70013, Heraklion, Greece. 

 
Abstract: Preparation of effective nanocomposite materials using Earth-abundant 
elements and eco-friendly chemicals for application in photocatalytic degradation of 
hazardous materials and production of fuel is a sustainable strategy for pollutant 
removal and supplying hydrogen, the green/carbon-free fuel in modern world. In this 
article, the nanostructured magnesium ferrite (MgFe2O4) semiconductor was 
synthesized and employed for the production of hydrogen gas through the light-induced 
splitting of alkaline solution saturated with H2S and photocatalytic degradation of 
methyl orange as a refractory azo dye. Investigations revealed that the synthesized 
photocatalyst has the ability to destroy pollutant and produce hydrogen. To improve the 
photocatalyst activity, graphene oxide (GO) precursor was prepared through the 
modified Hummers method and utilized directly in the hydrothermal synthesis of 
MgFe2O4/rGO nanocomposite. The evidence showed that the presence of rGO (reduced 
graphene oxide) and the formation of nanocomposite can significantly increase the 
decolorization ability and hydrogen release in terms of enlarging the photocatalyst 
surface area, slowing down the electron-hole recombination, and enhancing photon 
absorption. The degradation efficiency was 84% (measured after one hour operation of 
the photoreactor) and the rate of hydrogen release was 5567 µmol/h (per gram of 
photocatalyst), indicated the good performance of the nanocomposite photocatalyst in 
pollutant removal and fuel production. 
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