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 پرامين از محيط آبي در حذف داروي ايمي 
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 . 20- 1(:  1) 20پرامین از محیط آبی. فصلنامه علوم محیطی.  کوانتوم دات در حذف داروي ايمی 

هاي مورد نیاز  فاضلاب قرار دارد و حاوي مقادير قابل توجهی از داروها و پیش ماده صنايع داروسازي در رده چهارم تولید  سابقه و هدف:

هاي پیشرفته جهت پاکسازي مورد نیاز  شوند و استفاده از روش راحتی حذف نمی هاي سنتی به در داروسازي هستند که سمی بوده و با روش 

از مالتوز براي اولین بار،   GQD، سنتز  4O3Feروي   2TiOناتاز، نشاندن آ  2TiOسنتز فتوکاتالیست  ،  4O3Feهدف از اين پژوهش، سنتز   است. 
نانوکامپوزيت  2TiO/4O3Feروي     GQDنشاندن تولید  میزان    GQD/2TiO/4O3Fe  و  بررسی  تخريب  کاراو  در  سنتزي  فتوکاتالیست  يی 

 پرامین از محیط آبی است. فتوکاتالیستی ايمی 

شامل سه جزء است که در چهار مرحله سنتز گرديده است. در ابتدا، اکسید    GQDs/2TiO/4O3Feفتوکاتالیست سنتزي    :هاروش مواد و  

(  IVژل و از تیتانیوم ايزوپروپوکسايد )  -   با استفاده از روش سل   2O4/TiO3Feرسوبی تهیه شد. سپس  آهن به فرم مگنتیت و به روش هم 

به روش هیدروترمال    GQDعنوان منبع کربن براي تولید  ري آناتاز سنتز گرديد. در مرحله سوم، از مالتوز به عنوان منبع تیتانیوم و در فرم بلو به

به  نشاندن  استفاده شد. در پايان، فتوکاتالیست  هاي ساختاري و  يژگی و حاصل شد.    2O4/TiO3Feدر ساختار    GQDروش هیدروترمال از 

با استفاده از   نیتروژن،  FT-IRي  هاروش کیفیت فتوکاتالیست  ايزوترم جذب/واجذب   ،FESEM    وHRTEM    بررسی شد. در پايان، کارايی

 ثیر متغیرهاي مختلف بررسی شد. أ تخريب فتوکاتالیستی تحت ت

و    C=C  ،C-H  ،C-O ،Fe–Oهاي جذبی یک پوجود    بیان کنندهو فتوکاتالیست سنتزي   نانو پودرها FT-IRسنجی یف طنتايج   نتايج و بحث: 

Ti-O-Ti  .1هاي جديد در  یک پ همچنین    است-mc  1400    1و-cm  1170  مربوط به تشکیل پیوند    بساچهO–Fe    4بین آهنO3Fe    و گروه
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ايزوترم    است.  GQD/2TiO/4O3Feآمیز  موفقیت   یلتشک  گويايکه  است    SGQDکربوکسیل   پايه  بر  فتوکاتالیست  ويژه  سطح  مساحت 

  و مربوط به ساختارهاي متخلخل مزوپور و  IVها از نوع  آيوپاک، اين ايزوترم   بنديطبقه   براساساست. همچنین    m²/g  38جذب/واجذب  

يکنواخت نانوذرات  کروي فتوکاتالیست سنتزي و توزيع   کمابیششناسی يخت ر  بیان کننده FESEM هاي است. تصوير 2Hحلقه هیستريس  

2TiO   2در سطح مگنتیت است که بدون تغییر در مورفولوژي و فقط با تغییر اندازه ذرات پس از نشستنTiO    روي سطح نانوذرات اکسید

مربوط به    فاصله مشبک   و   nm 50شکل کروي ذرات با قطر عمدتا کمتر از    گوياي   HRTEM  هاي آهن مغناطیسی همراه بوده است. تصوير 
ثر  أ پرامین متيابی به بیشینه درصد حذف ايمی است. همچنین عملکرد فتوکاتالیستی نانوکامپوزيت سنتزي و دست  GQDs( و  2iOT) آناتاز

، دماي محیط، مدت زمان تابش مورد سنجش قرار داده شد. شرايط بهینه حذف شامل دوز  pHاز متغیرهاي مختلف دوز فتوکاتالیست،  

در پساب آزمايشگاهی    % 90بر  دقیقه با راندمان بالغ   120در مدت زمان تابش    C°  40، دما برابر با  3برابر با    pHگرم بر لیتر،    0/ 5فتوکاتالیست  

تواند  پايداري فتوکاتالیست سنتزي است که می   بیان کنندههاي بازيابی فتوکاتالیست  دست آمد. آزمايشه براي پساب واقعی ب   %70  کمابیشو  

 براي فرايند تصفیه باشد.  دوباره  استفاده  قابلبدون از دست دادن فعالیت اولیه  

شده است    ي تولیدنور   هايهپرامین از نوع تخريب اکسیداسیونی از طريق حفردهد که مکانیسم تخريب ايمی نتايج نشان می   گيري: يجه نت

نور   تابش  تحت  اول  درجه  سینتیک  از  يافته پیروي می   UVAو  سنتزي    گويايها  نمايد. همچنین  فتوکاتالیست  صنعتی  قابلیت کاربرد 

GQDs/2TiO/4O3Fe   هاي آلی پايدار تحت شرايط بهینه است.  در تصفیه پساب حاوي آلاينده 

 . ی، معدنی شدن فتوکاتالیستی، مکانیسم تخريب نوري مغناطیس  GQDs/2TiOنانوکامپوزيت  هاي کليدي:واژه 

 مقدمه

  دغدغه   ک ي  به   یآب  طیدر مح  1نوظهور  هاي ينده ، آلاتازگیبه 

تبد جهان  سراسر  در  است.  شد   ليبزرگ    هاي ينده آلا ه 

، مواد  یشخص   ي هامراقبت   محصولات داروها،    شاملنوظهور  

کشاورزي  يی ایمیش در  استفاده  هورمون مورد    ي ها، 

 ,.Luo et al)   شده است  ل یو مواد مخدر تشک   يدی استروئ

2014; Ribeiro et al., 2015  .) هاي  یمانده باقکه    هرچند

نانوگرم  از جمله کم   يهاآب در غلظت  يهادر توده دارويی 

  ( ولی Luo et al., 2014) د  ن وجود دار  تر یدر ل  کروگرم یتا م

  افزون   (.Lee et al., 2017bهستند )   داري پاو  فعال    در محیط 

ا ويژگی ني بر  مانند  ،  دارويی  مواد  فیزيکوشیمیايی  هاي 

و  چربی  جذب  بخارپذيري،  قطبیت،  ي  داري پادوستی، 

(Farré et al., 2011; Geissen et al., 2015; Lee et al., 

2017b )    شده به به سبب  و  کامل  توسط    یراحتطور 

تصفیهسنت  يندهاايفر د که  نشو ن آب و فاضلاب حذف    ی 

بسبب    تواندی م   ان ي آبز  در   هاب ی ترک  ني ا  یک يولوژ ی تجمع 

و   مح  موجوداتبر    یمنف   هاياثر گردد  و    زيستیط زنده، 

عموم  )   یبهداشت   ,.Boxall, 2017; Ebele et alبگذارد 

مطالعه    (.2017  شیوع   Montazari et al. (2013)بنابر 

 شده   گزارش  متغیر  درصد  73 تا   69/5ايران از   در  افسردگی 

 ايران،  در ها ب ی آس و  ها ي ماریب ملی مطالعه است و براساس 

سلامتی  سومین  افسردگی  که   کشور  مشکل  است 

داروهاي    ني ترمعمول  از  استفاده  آن  ی  ضدافسردگ درمان 

ايمی  داروي  است.  يک  اول  ضدافسردگ پرامین  نسل  از  ی 

هاي  ردگی ـ ـدافسـت. ض ـــــی اسردگـ ـدافس ـ ـض داروهاي  

مرگ تري  و  سمیت  اثرهاي  بروز  سبب  در  سیکلیک  ومیر 

بالا )   ng/ml1000ي  غلظت  (.  Dawson, 2004شوند 

بنابر تحقیق   پرامین  ايمی   Calza et al. (2008)همچنین، 

اولیه    ترخطرناک تواند محصولات جانبی بسیار  می  از ماده 

ها در فاضلاب  ی ضدافسردگدر طی تجزيه تولید کند. حضور  

(Rúa-Gómez and Püttmann, 2012  فاضلاب لجن  و   )

(Hörsing et al., 2011  ثابت شده است و مطالعات پیشین )

در  ی ضدافسردگکه    اندداده نشان   اولیه  تصفیه  از  پس  ها 

( و حتی  Lajeunesse et al., 2008مانند ) ی مپساب باقی  

پس از فرايندهاي تصفیه ثانويه )مانند لجن فعال( راندمان  

(. بنابراين  Lajeunesse et al., 2012است )   ≤  % 30حذف  

تصفیه  پیشرفته    تکنولوژي  اکسیداسیون  مانند  جايگزين 

 (. Oller et al., 2011براي حذف با کارايی بالا لازم است ) 

تولید    (AOPs)  شرفتهیپ  ونیداس یاکس  يندهايافر با 
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)راديکال هیدروکسیل  پراکسايد  OHهاي  هیدروژن   ،)

(2O2H  ،)3O  راديکال )و  سوپراکسايد  آنیون  ( O•-2هاي 

آلامی را    يهاندهيتوانند  مینرالیزه    کامل  طوربهنوظهور 

هاي آلی يا اسیدها  ، يون O2H  ،2COکرده و سبب تولید  

فتوکاتالیستی   2TiO(.   et al.,Kanakaraju 2018گردند )

اثر بودن بیولوژيکی و شیمیايی، عدم  یبدلیل  است که به

يري بالا، پايداري خوب در  پذواکنشبودن،    ارزانسمیت،  

اي کاربرد  و  آبی  و  محیط  ساير  یبمن  به  نسبت  خطر 

کاربرد  فتوکاتالیست  ي  اگستردهبسیار    زيستی   محیطها، 

(   سازيینهبه(.  Akpan and Hameed, 2009دارد 

يی  اراــکزايی روي  ـــیر بستأث  یاتــیلـعم  يرهاـتـپارام

  دارد  يیدارو  هايآلاينده حذف    يبرا  2TiO  یست فتوکاتال

  ستمیس  يپارامترهابه    يیدارو  بيتخردلیل وابستگی  که به

و    زوریکاتال  ي، بارگذارندهي آلا  هیاول   غلظت   ،هیاول pH مانند

(. دو محدوديت براي  Lee et al., 2017bاست )زمان تابش  

2TiO    شامل انرژي باند گپ بالا و پراکنش و سخت بودن

در   مغناطیسی  صنعت  يکاربردهابازيابی  دارد.  وجود  ی 

به   کمک  آورجمعکردن  آبی  محیط  از  آن  کند.  یمي 

 2TiO بر  یمبتن  تينانوکامپوز  يزورهایکاتال،  همچنین

  يیدارو  هايبیترکفتوکاتالیستی    بيتخر  يبراسیاري  ب

 Nasr)  اندشده  داده  توسعهبراي کاهش باند گپ وسیع آن  

2019 et al.,  که اصلاح  یم(  به  نقاط با    2TiOتوان 

کربن  یمبتن  یکوانتوم )  بر  کرد   ,.Martins et alاشاره 

(. گرافن کوانتوم دات که هم از قطعات تک لايه و  2016

به شده  تشکیل  گرافن  کوچک  لايه  چند  يک  هم  عنوان 

ماده جايگزين براي بهبود شیمی سطح فتوکاتالیست آناتاز 

2TiO  می آناتاز  استفاده  ساختار  اصلاح  براي   2TiOشود. 

حفره مرتبط با تحرک کم   -  کاهش باز ترکیبی الکترون

و پايداري   2TiOهاي نبود اکسیژن در سطح  الکترون، نقص

نور   مقابل  در  ساختاري  پژوهش  UVضعیف  هاي است. 

ترکیبی  گوياي  خیر  ا فتوکاتالیست  بهتر  فعالیت 

GQD/TiO2  ها بوده است )در حذف آلايندهShen et al., 

2017; Zhang et al., 2013.)   

  ي رو  پوشش داده شده  2TiOسنتز آناتاز    ،کار  ين هدف از ا

4O3Fe  نها   يکرد رو  يک در    GQDsتوسط    يتبود که در 

مکان  یستیفتوکاتال  یتفعال  وشد    زئینت  يدجد   یسم و 

تخريباکس  يبرا  مپوزيتنانوکا و  داروي    یداسیون 

 و بحث شد.   يشآزما پرامینايمی

 ها روش مواد و 

 سنتز نانوکامپوزيت 

 ,.Mashkani et alرسوبی تهیه شد )مگنتیت به روش هم 

آب   cc  150( در  IIIگرم کلريد آهن )  73/0(. مقدار  2018

ي محیط و  مقطر ديونیزه تحت جريان گاز نیتروژن در دما

از   پس  شد.  داده  افزايش  دما  و  شد  حل  شديد  زدن  هم 

( هیدراته  IIگرم سولفات آهن )  C  80  ،68/0°رسیدن دما به  

دقیقه بشدت    30ی به محلول اضافه گرديد و به مدت  آرامبه 

شد.  هم  آمونیاک  درنها زده  تا    قطرهقطره   صورت به يت 

به    pHرسیدن   افزوده    10محلول  مگنتیت  تولید  براي 

رسوب    30گرديد و   هم زده شد. سپس  رنگ  یاه سدقیقه 

جدا و چندين بار توسط آب مقطر ديونیزه    رباآهن توسط  

 شستشو شد و در دماي محیط خشک گرديد. 

سل    2TiO/4O3Feنانوذره   روش  از  استفاده  )با    -با  ژل 

( تهیه  Ghasemi et al., 2016; Li et al., 2009تغییراتی از  

،  ml  44مولار به    1/0يد اسید  کلر  یدروه  ml  1شد. ابتدا  

تیتانیوم ايزوپروپوکسايد    cc  5پروپانول اضافه شد. سپس    -2

(IV  )5/0   مولار به آن در حمام آب با دماي°C  40    اضافه

دقیقه    30گرديد و سل تهیه شد. سپس مخلوط به مدت  

د. در اين مرحله، ژل  ژل درآي  صورتبه اولتراسونیک شد تا  

  8/0به میزان    4O3Feقطره قطره به مخلوط حاوي    صورتبه 

  20به    1پروپانول با نسبت    -2 - و آب   2TiOدرصد وزنی  

دقیقه اولتراسونیک شد.    30اضافه گرديد. در پايان به مدت  

در   و  شده  پراکنی  حلال  روتاري،  دستگاه  توسط  مخلوط 

به   C 450°ي خشک شد و در نهايت در دما C 60°دماي  

 ساعت کلسینه گرديد.   3مدت 

به روش هیدروترمال تهیه شد )با تغییراتی    GQDنانوذره  
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مالتوز در    mol  008/0(. در اين راستا   Yang et al., 2014از

ml  10    آب مقطر ديونیزه حل شد و سپسHCl    به میزان

ml  10    به مخلوط اضافه گرديد. محلول نهايی در اتوکلاو

قرار داده شد.    C  200°ساعت در دماي   3تفلونی به مدت  

 محصول خنثی، شسته و در دماي محیط خشک گرديد. 

ت/ گرافن کوانتوم دات  ـی ـتـنـاز/مگ  ـات ـت آنــوزي ــوکامپـنان 

(GQD/2TiO/4O3Feبا تغییراتی در روش ) et al.Martins 

شد.    (2016) نانوکامپوزيت    g  1خلاصه،    طور به تهیه 

2TiO/4O3Fe    درml 40   آب مقطر ديونیزه وml 20   اتانول

درصد وزنی    1/0دقیقه سونیکیت شد. سپس    15به مدت  

GQD   معلق شده درml 1   آب مقطر ديونیزه اضافه گرديد

ساعت هم زده شد. سرانجام مخلوط نهايی در   2و به مدت 

قرار داده    C  130°ساعت در دماي    4ت  مد اتوکلاو تفلونی به

، شسته و  جدا  رباآهن با    GQD/2TiO/4O3Feشد. در پايان  

 در دماي محیط خشک گرديد.  

 محصولات توليدشده  هايويژگیتعيين 

طیف  )قرمز  مادونسنج  از  فوريه   ,Shimadzoتبديل 

FTIR1650 spectrophotometer, Japan  بررسی براي   )

و حصول اطمینان از نوع فتوکاتالیست   هاساختار، ترکیب

گرديد. استفاده  شده  حفر سنتز  خارجی  قطر  هاهسطح   ،

حفر  هاآن کل  حجم  با    هايهو  منحنی  هاروشنمونه  ي 

 BETو    BJHیتروژن، آنالیزهاي  ني جذب و واجذب  دماهم

بررسی شد. بررسی مورفولوژي فتوکاتالیست سنتز شده با  

الکترون  میکروسکوپ  از  )استفاده  روبشی   ,FESEMی 

SIGMA VP, ZEISS  ولتاژ با   )KV30    میکروسکوپ و 

( بالا  رزولوشن  با  عبوري   Zeiss-EM10C-100الکترونی 

KV) با ولتاژkV 200  .صورت پذيرفت 

 روش انجام آزمايش و بررسی کارايی فرايند حذف 

يک   از  متشکل  تحقیق،  اين  در  استفاده  مورد  فتوراکتور 

ارتفاع   به  داخلی    cm  20بشر  قطر  از    cm  10و  بود. 

،  nm  365  موجطولوات با    8شرکت فیلیپس     UVلامپ

داخل يک غلاف کوارتز و در مرکز فتوراکتور براي پخش  

ديگر،   طرف  از  شد.  استفاده  نور  پرتوهاي  يکنواخت 

يکنواخت به توزيع  همزن    منظور  يک  از  فتوکاتالیست 

براي و  از    الکتريکی  فتوراکتور  دماي  آب  تنظیم  حمام 

پارامترهاي   اثر  مرحله  اين  در  گرديد.  استفاده  چرخشی 

pH  دما، زمان تابش نور ،UV و غلظت فتوکاتالیست بر ،

هاي آلی بررسی گرديد. در پايان هر  کارايی حذف آلاينده

میزان   سنجشکاراآزمايش،  با  سیستم  غلظت    يی 

کردن  ايمی جدا  از  پس  آبی  محیط  در  موجود  پرامین 

گازي  کروماتوگرافی  دستگاه  از  استفاده  با  فتوکاتالیست 

به شد.  از بررسی  دقت  افزايش  و  خطا  کاهش  منظور 

استاندارد داخلی استفاده شد. بدين    عنوانبهپرامین  کلومی 

آنالیز   از  پس  ايمیGCمنظور  حذف  درصد  در  ،  پرامین 

محاسبه شد.    1اي مختلف با استفاده از فرمول  هآزمايش

( فرمول  اين  )0Cدر  و   )tCبه اولیه  (  غلظت  مقدار  ترتیب 

 ( قبل و بعد از انجام آزمايش تصفیه هستند.  Cدارو )

(1 ) 𝐶𝑟𝑒𝑚𝑜𝑣𝑎𝑙 =
𝐶0 − 𝐶𝑡

𝐶0

× 100 

 نتايج و بحث

 ي نانوکامپوزيت سنتز شده هایژگ يو

نتايج  -1شکل   پودرها  FT-IRسنجی  یفط الف  و    نانو 

  یجهنت  دهد. در اين شکلیمفتوکاتالیست سنتزي را نشان  

GQDS    ترين پیک در  يقوشود.  چند پیک ديده میبا-cm

  C=Cرخنمون يافته است که با حالت کششی    1585  1

1376cm-1 هاي جذبی حضور )یکپ مطابقت دارد. ساير  

1-and 2976 cm )H-C( ،1-1206 cm)O -C 3400-)، وcm

1)H -O    دهند. نتیجه آنالیز  یمآب را نشانIR-FT    نمونه

4O3Fe  پیک جذبی را در  
1-cm  632    مرتبط با پیوند–Fe

O  دهد.یمنشان    

ي  هاموجطولخالص سه مد در  2TiOنمونه  IRهاي یکپ
1-cm  3370  ،1630    بهیمنشان    650و که  ترتیب  دهد 

هیدروژنی   پیوند  کششی  ارتعاش  به  ي هامولکولمربوط 

-Oهاي هیدروکسیل، ارتعاشات خمشی گروه  آب و گروه 

H  و ارتعاش کششی پیونديTi-O-Ti     هستند(Wang et 
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2012) al.,  نانوکامپوزيت آنالیز   .2TiO/4O3Fe   گوياي 

Ti-با ارتعاش کششی گروه    4O3Feهاي  یکپی  پوشانهم

Ti-O   2در لايهTiO    1  هايیکپ است. همچنین-cm  703  

کششی    784و   را    Ti-O-Tiارتعاش  آناتاز  ید أيتفاز 

نتیجه  یم پیک    IRکنند.  زيادي  تعداد  نهايی  محصول 

)  ارتعاشی با  )cm  )C=C 1585-1مرتبط   ، 1-1376cm و 
1-2976 cm  )H-C( ،1-1206 cm  )O-C( ،1-3400cm  )-O

H(  ،1-650 cm  )C-O-Ti  ( نشان   cm  )O-Fe 592-1و  را 

کـــدهیم ثابـد  مـــه  نانوکـن ـکیـــت  ت  ـوزيـامپـد 

GQD/2TiO/4O3Fe   هاي  یکپشده است.    یلتشک ی  خوببه

در   به    بساچه  cm  1170-1 و  mc  1400-1جديد  مربوط 

گروه کربوکسیل    و    4O3Feدر    Feبین    O–Feتشکیل پیوند  

 .  et al.,(Mashkani (2018 است SGQDدر 

ذب/واجذب و منحنی توزيع ذرات  ب ايزوترم ج-1شکل  

 و  4O3Fe،  2TiO  ،SGQD  ،2TiO/4O3Fe(  BJH)نمودار  

SGQD/2TiO/4O3Fe  ن براســدهیمان  ـشـــرا    اس ــد. 

و مربوط    IVها از نوع  بندي آيوپاک شکل اين ايزوترمطبقه

اندازه حفر با  مزوپور است   هايهبه ساختارهاي متخلخل 

(Kruk and Jaroniec, 2001و )    حلقه هیستريس در آن

-ه جهت تشخیص اندازه حفر  BJHاست. نمودار    2Hاز نوع  

هاي سنتز شده استفاده گرديد  يتکامپوزنانوذرات و  ايه

به مقادير  که    9/6و    9/6،  6/10،  1/ 22،  6/4ترتیب 

بـــتــــومـانـــن ،  4O3Fe،  2TiO  ،SGQDراي  ـــــــر 

2TiO/4O3Fe  و  GQDS/2TiO/4O3Fe   آمد.    تـــدسبه

ايزوترم اندازه    دهندهنشانهاي جذب و واجذب  همچنین 

بازه  يت کامپوزنانوذرات و     nm  50-2هاي سنتز شده در 

ي آيوپاک در گروه مزوپورها واقع بندطبقه  بنابرهستند که  

 ,.Polarz and Smarsly, 2002; Yao et al)شوند  می

ساختار  .  (2012 داراي  سنتزي  فتوکاتالیست  بنابراين 

می میمزوپور  ديده  شکل  در  که  همانطور  شود،  باشد. 

جذب   برگشت   GQDايزوترم  ن کاملا  به  و  است  ظر  پذير 

اي  3Hرسد کل شاخه جذب حلقه  می نوع    IIIزوترم  ــاز 

 4O3Fe،  2TiO  ،2TiO/4O3Feهاي  زوترمــــــد. ايـــــباش

ناحیه با شیب کمی در ارتباط با   SGQD/2TiO/4O3Fe  و

دهند که با  جذب چند لايه روي ساختار منافذ نشان می

(  0P/Pتراکم منافذ در ناحیه مزوپور در بازه فشار نسبی )

با  دنبال می  95/0تا    0/ 75بین   حلقه   هايويژگیشود و 

شود و با ناحیه مسطح در فشار  مشخص می  1Hهیستريس  

( می  0P/P  )99/0نسبی  دهنده  پايان  نشان  که  يابد 

بین   خوب  انطباق  بنابراين،  است.  شده  پر  مزوپورهاي 

جذب/واجذب  داده ،  4O3Fe،  2TiO  ،SGQDهاي 

2TiO/4O3Fe  و  SDGQ/2TiO/4O3Fe   نتايج ، بیان شدهو 

ت را  سنتز  بودن  آمیز  میأموفقیت  همچنین،  يید  کند. 

نانوکامپوزيت  مساحت سطح ويژه )جدول ها  نانو ذرات و 

موفقیت در سنتز فتوکاتالیست کامپوزيتی   دهندهنشان(  1

SGQD/2TiO/4O3Fe    ،ذره اندازه  افزايش  با  چراکه  است 

. (Hosseini et al., 2019)يابد  یمسطح ويژه آن کاهش  

و   4O3Fe  نانوذراتکند که لود کردن  اين نتیجه ثابت می

SGQD    2رويTiO    گذارد و تخلخل  یمبر سطح ويژه آن اثر

هاي فیزيکی بافت  ويژگیدهد. یمفتوکاتالیست را کاهش 

  خلاصه 1هاي سنتزي در جدول و نانوکامپوزيت نانوذرات

 است.   شده

فتوکاتالیست   HRTEMو    FESEM  هايتصوير

GQDs/2TiO/4O3Fe   شدهنشان داده  2سنتزي در شکل  

، بلورهاي FESEM  يمورفولوژ  يج آنالیزنتااست. براساس  

2TiO  با کرGQDsپوشش    مغناطیسی  ذرات    و   يو، 

نانومتر    100نامنظم و اندازه حدود    يبا مورفولوژ  يهاورقه 

)شکل    FESEMتوسط   بر    افزون(.  الف  -2مشاهده شد 

تصوينا نانو   یلتشک   ب  -2شکل    در   HRTEM  ير، 

از    يکرويت  کامپوز اندازه کمتر  تأ  100با  را    يیدنانومتر 

  آنالیز  يکی، براساس مشاهدات مورفولوژحالين. بااکندیم

HRTEM    نانوکامپوزج  -2)شکل   يهايت(، 

GQDs/2TiO/4O3Fe    داراي يک لايه خارجی متخلخل و

از  شبکه متشکل  واضح  با  2TiOاي  پوشش    مغناطیسی 

GQDs  کاملطور  بهاي گرافن  است که با مورفولوژي شبکه  

 دهد که یمرا نشان    شبکه  ريتصود  -2مطابقت دارد. شکل  



 ... 2TiOکارايی فتوکاتالیست 

 

   1401  بهار، 1  ، شماره بیستم، دوره  علوم محیطی فصلنامه

6 

مربوط    0/ 350فاصله مشبک     ن یب  شدگیبه جدانانومتر 

یکه  درحال  است  2TiOآناتاز    ی ک ب( شبکه مش101صفحه )

جدا نانومتر    299/0ي  اصفحه فاصله   به    شدگیمربوط 

)  GQDsاي  صفحهینب  ,.Ramachandran et alاست 

آنالیزهاي  2020 از  حاصل  نتايج  بنابراين،   .)FESEM    و

HRTEM    سنتز فتوکاتالیست یتموفقبیانگر  آمیز 

SGQD/2TiO/4O3Fe .است

 هاي فيزيکی بافت نانوذرات و فتوکاتاليست سنتزي ويژگی  -1جدول 

Table 1. BET analysis of nanoparticle and synthesized photocatalyst  

 نمونه 

Sample 

سطح ويژه )متر  

 مربع در گرم( 
/g)2m(BET S 

ميانگين قطر  

 )نانومتر( 
, nmavD 

حجم مزوپور  

)سانتيمتر مکعب در  

 گرم(
/g)3(cmmes  V 

حجم کل )سانتيمتر  

 مکعب در گرم(
/g)3(cmtotal V 

حجم مزوپور  

 )درصد( 
(%)mes V 

 مگنتیت 
4O3Fe 

65.78 15.03 0.247 0.250 98.8 

 آناتاز
TiO2 35.07 8.43 0.165 0.166 99.40 

 دات کوانتومگرافن 
GQD 

4.52 9.84 0.011 0.012 91.67 

 مگنتیت/آناتاز 
2/TiO4O3Fe 

43.68 14.97 0.163 0.165 98.79 

 دات کوانتوم مگنتیت/آناتاز/گرافن 
/GQD2/TiO4O3Fe 

38 18.89 0.179 0.186 96.24 

 

 

 )الف

نانوذرات خالص و    هايهو ب( ايزوترم جذب/واجذب نيتروژن و منحنی توزيع اندازه حفر قرمزمادون الف( طيف  -1شکل 

 سنتزيFe3O4/TiO2/GQDs  و Fe3O4 ،TiO2 ،GQDs ،Fe3O4/TiO2نانوکامپوزيت 

Fig. 1- (a) FT-IR pattern, and (b) N2 adsorption/desorption isotherm and the pore size distribution curve of Fe3O4, TiO2, GQD, 

Fe3O4/TiO2 and Fe3O4/TiO2/GQD samples 
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ب)  

نانوذرات خالص و   هايهو ب( ايزوترم جذب/واجذب نيتروژن و منحنی توزيع اندازه حفر  قرمزمادون الف( طيف  -1شکل ادامه 

 سنتزي GQDs/2TiO/4O3Feو  4O3Fe ،2TiO ،GQDs ،2TiO/4O3Feنانوکامپوزيت 

Fig. 1- Cont. (a) FT-IR pattern, and (b) N2 adsorption/desorption isotherm and the pore size distribution curve of Fe3O4, TiO2, 

GQD, Fe3O4/TiO2 and Fe3O4/TiO2/GQD samples 

 )الف 

 

 )ب 

 

 GQDs/2TiO/4O3Feنمونه نانوکامپوزيت سنتزي  HRTEMو  FESEM هايتصوير -2شکل 

Fig. 2- FESEM and HRTEM images of Fe3O4/TiO2/GQD synthesized photocatalyst 
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 )ج 

 

 )د 

 
 GQDs/2TiO/4O3Feنمونه نانوکامپوزيت سنتزي  HRTEMو  FESEM هايتصوير -2شکل ادامه 

Fig. 2- Cont. FESEM and HRTEM images of Fe3O4/TiO2/GQD synthesized photocatalyst

 فعاليت فتوکاتاليستی نانوکامپوزيت سنتزي 

ناچ  يج،نتابراساس   شرا  یزيحذف    يکی تار  يطتحت 

 کامپوزيت نانو  یجذب  هاييژگیو  یلدلشد که بهمشاهده  

پرامین  ايمی  یستیفتوکاتالاصلی    يبتخربنابراين،  بود.  

خلاصه    ير ز  یواکنش  یسمتوان با مکانیرا م  2TiO  توسط

 :(Guo et al., 2019) کرد

(2 ) 
Electron-hole generation: 𝑇𝑖𝑂2 + ℎ𝑣 →

𝑒−(CB TiO2) + ℎ+(VB TiO2) 

(3 ) 
Hole capture at hole trap: ℎ+(𝑉𝐵) + 𝑇 →

𝑇+(𝑉𝐵) 

(4 ) 
Electron-hole recombination: 𝑒−(𝐶𝐵) +

ℎ+(𝑉𝐵) → heat (photon) 

(5 ) Reduction: 𝑂2 + 𝑒−(𝐶𝐵) → 𝑂2
•− 

(6) Oxidation: ℎ+(𝑉𝐵) + 𝐻2𝑂 → 𝐻𝑂• + 𝐻+ 

(7 ) 
Photodegradation: 𝑂2

•− + 𝑀𝐵 𝑑𝑦𝑒 →

Mineralized products 

(8 ) 
𝐻𝑂• + 𝑀𝐵 𝑑𝑦𝑒

→ Mineralized products 

گام    حفره  -  از الکترون  یبی ، ترکبیان شده ي هایسمدر مکان

پرامین  ايمی   یداسیوناکس  يندمحدود کننده سرعت در فرا

فتوکاتال ،  يط شرا  ينا  تحت.  است   2TiOآناتاز    یستتوسط 

آن   ي هاراديکال   و   ( O2•-ید )سوپراکس  يکال راد  یون مصرف 

 کند.   یمعدنتجزيه و را    پرامینايمی تواند ی م  یدروکسیله

 پرامين  اثر دوز فتوکاتاليست بر حذف ايمی

پرامین در شکل  اثر دوز فتوکاتالیست بر درصد حذف ايمی

در   شده  دادهنشان    3 دارو  غلظت  مطالعه  اين  در  است. 

براي افزايش دقت و  گرم بر لیتر )یلیم  200محیط آبی  

دستگاه   تشخیص  نظر    GCقابلیت  در  زياد  دارو  غلظت 

گرم    2/ 5تا    1/0(، مقادير دوز فتوکاتالیست بین  گرفته شد

  30و دما   =5pHدقیقه،   UV ،60بر لیتر، زمان تابش نور 

گراد بوده است. با توجه به اين شکل، میزان  درجه سانتی

تا حدود فتوکاتالیست  افزايش دوز  با  بر    5/0  حذف  گرم 

از  يشافزالیتر   و  با  می  %67به    %38يافته  سپس  رسد. 

فتوکاتالیست   دوز  بیشتر  و  کاهش افزايش    کمابیشيافته 

 g/Lشود ولی با افزايش دوز فتوکاتالیست به  ثابت می  40%

 دهد.  یمیري نشان گچشممقدار حذف کاهش   5/2

، افزايش دوز فتوکاتالیست سبب افزايش 3  با توجه به شکل

می آن  کاهش  سپس  و  دوز راندمان  افزايش  شود. 

سايت  تعداد  افزايش  به  منجر  فعال فتوکاتالیست  هاي 

محلول می در  به فتوکاتالیست  تمايل  ديگر،  طرف  از  شود. 

آگلومره و کلوخه شدن با افزايش دوز فتوکاتالیست افزايش 

ويژ می  سطح  کاهش  سبب  و  و  يابد  در يت سا ه  فعال  هاي 

و   نور  جذب  براي  تخريب درنتدسترس  نرخ  کاهش  یجه 

می  ) فتوکاتالیستی   ;Huang and Shu, 1995گردد 

Ghasemi et al., 2016 همچنین افزايش دوز فتوکاتالیست .)

بیشتر از مقدار بهینه، سبب افزايش کدورت محلول، کاهش 
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می  نور  شدن  پراکنده  و  نور  ) نفوذ   ,.Salamat et alگردد 

و  2017 سايت   نوبه به (  کاهش  موجب  در خود  فعال  هاي 

-حفره می   - دسترس و جلوگیري از تشکیل جفت الکترون 

حد  از  بیشتر  فتوکاتالیست  دوز  افزايش  بنابراين  گردد. 

تغییر   به  منجر  تصفیه ی معن مشخصی  راندمان  بر  داري 

(. از طرف Alhakimi et al., 2003گردد )فتوکاتالیستی نمی 

که مقدار دوز فتوکاتالیست از مقدار بهینه کمتر ی وقتر،  ديگ 

و  نور  جذب  میزان  و  فتوکاتالیست  سطح  مساحت  باشد، 

گردد یجه نرخ کارايی تخريب فتوکاتالیستی محدود می درنت

 (Kabir et al., 2006  .)

 
 ( =C° 30Tو  ppm 200، غلظت دارو= pH =5پرامين )نمودار اثر دوز فتوکاتاليست بر درصد حذف ايمی  -3شکل 

Fig. 3- Effect of photocatalyst dosage on imipramine removal (pH=5, imipramine concentration= 200 ppm and T= 30 °C)

 پرامين بر حذف ايمی  pHاثر 

هاي   pHپرامین از محلول آبی در  هاي حذف ايمی يش آزما

  5/0گرم بر لیتر، دوز فتوکاتالیست یلی م 150، غلظت 7-3

درجه    30دقیقه و دما    UV  60گرم بر لیتر، زمان تابش نور  

اثر    pH، افزايش  4گراد انجام شد. با توجه به شکل  سانتی 

پرامین داشت و حداکثر  بازدارنده قوي بر درصد حذف ايمی 

 مشاهده شد.    % 3/79به میزان    3برابر    pHراندمان حذف، در  

pH    ين پارامترهاي تأثیرگذار بر نرخ تخريب  مهمتر يکی از

 Akpan and Hameed, 2009; Jainهاي آلی است )ترکیب

and Shrivastava, 2008  چراکه )pH   محیط بر بار مولکول-

د  یسم تولی مکاناي آلاينده، بار سطحی کاتالیست و نرخ و ه

  ,.Saien et alهاي هیدروکسیل تأثیرگذار است )راديکال 

اثر بازدارنده قوي بر   pHالف،  -  4(. با توجه به شکل 2010

پرامین داشت و حداکثر راندمان حذف،  درصد حذف ايمی 

به    7از    pHطوريکه با کاهش  آمد به  دستبهاسیدي    pHدر  

عملکرد  ، درصد حذف افزايش يافت. دلیل اين امر، احتمالا  3

راديکال  محیط  OHهاي  بهتر  با  در  است که  اسیدي  هاي 

يابد  مريزاسیون افزايش و راندمان کاهش میپلی pH افزايش  

(Song et al., 2010  نشان ديگر  مطالعات  که    اندداده (. 

فتوکاتالیست   حضور  در  آلی  مواد    pHدر    2TiOتخريب 

از   بهتر  انجام  pHاسیدي  قابل  قلیايی  و  است  هاي خنثی 

(Godini et al., 2013; Rahmani et al., 2015که با )pH   

  2TiOنقطه بار صفر     pHنقطه بار صفر آن قابل توضیح است. 

خاصیت آمفوتري    pHدر اين    2TiOباشد که  می  6/ 2برابر  

در   et al.,Saien 2010دارد )  .)pzcpH >pH  بار سطحی  ،

2TiO    مثبت و درpzcpH>pH     2بار سطحیTiO   ت  منفی اس

)10و    9)روابط    )Fernández et al., 2002  بنابراين  .)

الکترون   آنیون   -تشکیل  جذب  براي  شرايط  حفره  در  ها 

 باشد. اسیدي مطلوب می

(9 ) TiOH + H+↔TiOH2
+   at pH > pzc 

(10 ) TiOH + OH−↔TiO− + H2O  at pH > pzc 

پتانسیل بار صفر فتوکاتالیست سنتزي،  با توجه به اينکه  

  OHهاي  ب(، تولید راديکال  -4است )شکل    5/ 8برابر با  

موجود در فتوکاتالیست   2TiOبر    UVثیر نور  أحاصل از ت
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-ثر در افزايش نرخ حذف در شرايط اسیدي میؤ فاکتور م

( چراکه در شرايط بسیار قلیايی Chen et al., 2001باشد )

(8  <  pHچنین راديکا )افتاده و    سرعتبههايی  ل به دام 

درصد حذف   بیشترينيابد.  بنابراين نرخ حذف کاهش می

بهینه را براي     pHن کهقابا نتايج ساير محق  pHبراساس  

تعیین کردند،   4و    3حدود    2TiOحذف فتوکاتالیستی با  

 Saien and Nejati, 2007; Shahrezaei et)مطابقت دارد  

al., 2012; Salamat et al., 2017).  

 

ب
(

)
 

 

ف
)ال

 )
 

 ( و =C° 30Tو  ppm 150، غلظت دارو= g/l 5/0پرامين )دوز فتوکاتاليست = بر درصد حذف ايمی  pHالف( نمودار اثر  -4شکل 

  GQDs/2TiO/4O3Feستيفتوکاتالنمودار پتانسيل زتا و نقطه بار صفر ب(  

Fig. 4- (a) Effect of pH on imipramine removal (photocatalyst dosage =0.5 g/L, imipramine concentration= 150 ppm 

 and T= 30 °C), (b) Zeta potential and pHpzc of synthesized photocatalyst

 آلی   هاياثر دما بر حذف ترکيب

پارامتر دما يک عامل مهم در اکسیداسیون فتوکاتالیستی  

(. Habibi et al., 2005شود )آلی محسوب می  هايترکیب

راستا   اين  حذف  تأثدر  فتوکاتالیستی  فرايند  بر  دما  یر 

شده  ايمی سنتز  نانوکامپوزيت  توسط  پرامین 

GQDs/2TiO/4O3Fe    بازه بین در دوز   50تا    C°  20در 

با   برابر  لیتر،    0/ 5فتوکاتالیست  در  با    pHگرم  و    3برابر 

دقیقه بررسی شد. )شکل    60برابر با    UVزمان تابش نور  

پرامین با افزايش  (. براساس اين شکل درصد حذف ايمی5

به    C°  40افزايش نشان داد ولی از    40به    C°  20دما از  

  C°  40کاهش يافت. دماي بهینه براي فرايند حذف    50

 آمد.  دستبه

می آبی،  محیط  فتوکاتالیست،  دماي  بر    هايويژگیتواند 

ترکیبهامولکول و    هايي  جذب  فرايند  بر  واجذب  آلی 

فتوکاتالیست  هامولکول سطح  روي  آلی  ثیر أت 2TiOي 

محقق ساير  ديگر،  طرف  از  تاگذارد.  که  معتقدند  ثیر  أن 

دما   فعالندار  یمعنپارامتر  چراکه  فوتونی یست  سازي 

اتفاق    C°  80تا    C°  15فرايند فتوکاتالیستی در بازه دمايی  

عبارت ديگر، افزايش دما (. بهHerrmann, 1999افتد )می

به سطوح   2TiOسبب افزايش انتقال الکترون باند والانس 

گردد که حفره می  -  انرژي بالاتر و تسهیل تولید الکترون

اولیه مصرف شده   احیاء هاي اکسیداسیون و  براي واکنش

(Gaya and Abdullah, 2008و موجب تجزيه آلاينده )-

به  ه آلی  et al.erson And شوند.  می   O2Hو    2COاي 

از    (1993) مانع  واکنش  دماي  افزايش  که  دادند  نشان 

الکترون می  -  تشکیل  سیستم  در  چراکه    گرددحفره 

افزايش دماي واکنش حلالیت اکسیژن در پساب را کاهش  

با سايرين    آمدهدستبهدهد. نتیجه اين مطالعه با نتايج  می

جمله   و  مطا  Chatzitakis et al. (2008)از  دارد  بقت 

انجام  می جهت  دما  بهترين  که  گرفت  نتیجه  توان 

 Sarkar etي فتوکاتالیستی دماي محیط است )هاواکنش

al., 2014; Twesme et al., 2006 )
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 ( =3pHو  ppm 150، غلظت دارو= g/l 5/0پرامين )دوز فتوکاتاليست = نمودار اثر دما بر درصد حذف ايمی  -5شکل 

Fig. 5- (a) Effect of temprature on imipramine removal (photocatalyst dosage =0.5 g/L, 
 imipramine concentration= 150 ppm and pH= 3)

 پرامين  حذف ايمی بر  زماناثر 

در  أت آزمايش  انجام  با  حذف  کارايی  میزان  بر  زمان  ثیر 

دقیقه بررسی شد. بر    180و    120  ،90،  60،  30ي  هازمان

اساس ايمی  ،اين  حذف  درصد  شد  با   پرامینمشاهده 

افزا تمـاس  -هبالف(    -6يافت )شکل    يشافزايش زمـان 

دقیقه،   30در زمان تماس   %53حذف از وريکه راندمان ط 

درصد  توجـه بـه اينکـه    . بادقیقـه رسـید  180در    %95به  

بوده و اين راندمان تفـاوت    %74/93دقیقه    120در   حذف

کـاهش   رانـدمان  بـا  دقیقه    180در   حذفچنـدانی 

ثیر بسزايی أت  ،ندارد و ازآنجاکه کوتاه بودن زمـان  26/95%

  120زمان  بنابراينهزينه و انرژي فرآيند دارد،  در کاهش

  .رسدینظر معنوان زمـان بهینه معقول بهدقیقـه به

پرامین از محیط آبی با  ب حذف ايمی  -6با توجه به شکل  

فتوکاتالیست   از  تابع   GQDs/2TiO/4O3Feاستفاده 

سینتیک شبه درجه اول است که مبین وابستگی آهنگ  

درصد   واکنش به غلظت آلاينده است. همچنین مطابق با،

  يافته  يش ن تمـاس افزابا افزايش زمـا پرامینحذف ايمی

در    %53حذف از  طوريکه راندمان ه بالف(  -6ت )شکل اس

تماس   به    30زمان  به  %95دقیقه،    7  کمابیشعبارتی  يا 

  بساچه  که   دقیقـه رسـیده است  180در    تری بر ل  گرمیلیم

راد  دلیلبه تولیـد  بـراي   هاي يکالافـزايش زمـان کـافی 

هیدروکـسیل   فعالیت  فعـال  فعال راديکالو  هاي 

آلاينده است.  واکنش و حمله به    جهت انجامهیدروکسیل  

  %74/93دقیقه   120در  درصد حذفتوجـه بـه اينکـه  با

بوده و اين راندمان تفـاوت چنـدانی بـا رانـدمان کـاهش  

ندارد و ازآنجاکه کوتاه بودن   % 26/95دقیقه    180در   حذف

يند دارد،  اهزينه و انرژي فر  یر بسزايی در کاهشثأتزمـان  

به  120زمان    بنابراين بهینه معقول  دقیقـه  عنوان زمـان 

بنابراين شرايط فرايندي بهینه با افزايش    .رسدینظر مبه

؛ دوز متوسط فتوکاتالیست در  UVدما و زمان تابش نور  

افزايش    3در حدود    pHگرم بر لیتر و کاهش    0/ 5حدود  

فتوکاتالیتیکی  يابد  می حذف  براي  مناسب  شرايط  که 

منظور  آلی با کارايی بالا باشد. از طرف ديگر، به  هايترکیب

بچ    4بررسی تکرار پذيري کارآيی نانوکامپوزيت سنتزي،  

پرامین   ايمی  حذف  براي  بهینه  شرايط  تحت  مختلف 

نتايج   که  شد  از    گويايآزمايش  کمتر  و    %5خطاي 

8%RSD~   تک بنابراين  قبول  بودند.  قابل  رارپذيري حذف 

رسد. نظر میهب

62.64

79.31
84.38

75.23
71.12

20 30 40 50 60

ف 
حذ

ار 
قد

م
(

صد
در

) R
em

o
v
al

 l
ev

el
 (

%
)

(درجه سانتیگراد)دما 
Temprature ( o C)



 ... 2TiOکارايی فتوکاتالیست 

 

   1401  بهار، 1  ، شماره بیستم، دوره  علوم محیطی فصلنامه

12 

 

( )الف  

 

()ب  

 پرامين توسط فتوکاتاليست سنتزي حذف ايمی زمان بر کارآيی الف(منحنی سينتيک و ب( اثر   -6شکل 

 ( =C° 40Tو  =ppm 150 ،3 pH، غلظت دارو= g/l  5/0)دوز فتوکاتاليست =  

Fig. 6- (a) Kinetic diagram, and (b) effect of time on imipramine removal (photocatalyst dosage =0.5 g/L, 

 imipramine concentration= 150 ppm, pH=3 and T= 30 °C)

 ی نمونه واقع ليو تحل هيتجز 

دارو  یواقع  نمونه کاربرد   یابيارز  يبرا  يیفاضلاب 

قرار    یموردبررس نهیبه  طيسنتز شده در شرا  ستیفتوکاتال

دارو شرکت  پساب  از  فاضلاب  نمونه    یانپارس  يیگرفت. 

  ين ا  یمیايیش -  یزيکیف  هايويژگی  5جدول    تهیه شد که

  به محفظه،  برداشتنمونه پس از    دهد.یفاضلاب را نشان م

  نگهداري   گرادیدرجه سانت  4  يدر دما  و منتقل شد    يخ

  ین پرام  يمی ا   یترگرم در لیلیم  150مقدار  پس  س  .دگردي

  .ي اضافه شدساعت از زمان جمع آور  72  یدر ط به آن  

و سپس    آنالیت هدف وجود نداشت  چراکه در پساب واقعی

آزما سپسگرفت  رارق  شيمورد  عنوان  به  نیپرامیکلوم  . 

نمونه تیمار شده    بعد از فرايند حذف به  یاستاندارد داخل

توسط کاهش    يبرا حذف  درصد  و  گرديد  اضافه  خطا 

اندازه کروماتوگرافی  شددستگاه  شکل  گیري   .7  

  در شرايط بهینه قبل و بعد از تابش GC ياهکروماتوگرام

م نشان  کنندهکه    دهدیرا  بالاي    نسبتبه  يیکارا  بیان 

بنابراتابش  تحت    يمارهایت است.  ماوراءبنفش    ن ياشعه 

گرفته   شده  نانوکامپوزيتکه    شودیمنتیجه    سنتز 

(GQD/2TiO/4O3Fe  )عنوان  به  نیپرام  یميا  هيقادر به تجز

اشعه    يی دارو  ندهي آلا  کي تابش  فاضلاب   UVتحت  از 

بر   گرمیلیم  44است که معادل با    ٪70تا    یواقع  یصنعت

باشد.  در نمونه پساب تحت آزمايش می تریل
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 هاي فيزيکوشيميايی نمونه پساب شرکت دارويی پارسيان ويژگی  -2جدول 

Table 2. Physicochemical properties of wastewater sample of Parsian Pharmaceutical Co 

 مقدار
Level 

 پارامتر
Parameter 

7.36 apH 

850 
COD محلولb 

bSoluble COD 

640 
BOD کلb  

bTotal BOD (TBOD) 

1570 
  bجامدات محلولکل 

bolids (TDS)sTotal dissolved  

2019 
 cهدايت الکتريکی

cEC 
 bشوري 1010

bSalinity 
 dکدورت  84.93

dTurbidity 
a = none  

dimension, b = (mg per liter), c = µS/cm, d = NTU, 25 °C 

 

آناليز کروماتوگرافی گازي نمونه پساب واقعی در شرايط بهينه )الف( قبل از تصفيه فتوکاتاليتيکی )ب( بعد از فرايند تصفيه   -7شکل 

 UVAفتوکاتاليتيکی تحت تابش نور 

Fig. 7- The GC chromatograms of the experimental sample; (a) before, and (b) after the photocatalytic treatment under 

optimum conditions and UV light
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 فتوکاتاليست  پايداري و بازيابی

منظور بررسی پايداري  هاي بازيابی فتوکاتالیست به آزمايش 

انجام شد. در اين راستا،    GQDs/2TiO/4O3Feفتوکاتالیست  

پرامین   ايمی  فتوکاتالیستی  حذف  آزمايش  پايان  از  پس 

از   استفاده  با  فتوکاتالیست  جدا    رباآهن ذرات  محلول  از 

(.  8گرديد و دوباره براي فرايند حذف استفاده گرديد )شکل  

دوم و  مقد  دور  پايان  در  کارايی حذف  در  ار کمی کاهش 

هاي  تواند ناشی از تجمع ترکیب سوم مشاهده گرديد که می 

در   فتوکاتالیستی  فرايند  طی  در  تولیدشده  آلی حدواسط 

منافذ و روي سطح فتوکاتالیست باشد که منجر به کاهش  

 ( است  فتوکاتالیست شده  (.  Gomez et al., 2013فعالیت 

شده و در دماي  ي  آورجمع وم، فتوکاتالیست  بعد از دور س

°C  200    ساعت کلسینه گرديد و سپس دوباره    3به مدت

براي دور چهارم تصفیه استفاده شد. دلیل دماي پايین براي  

کلسینه دوباره عدم پايداري حرارتی گرافن کوانتوم دات در  

باشد. در دور چهارم راندمان به شرايط اولیه  دماي بالا می 

لی دوباره در دور پنجم، کاهش اندکی نشان داد.  رسید و

توان نتیجه گرفت که فعالیت اولیه فتوکاتالیست  بنابراين می 

بعد از کلسینه شدن دوباره قابل احیاء است. براساس اين  

می يافته  و  است  پايدار  شده  سنتز  فتوکاتالیست  تواند  ها، 

ي  مجدد برا  استفادهقابل بدون از دست دادن فعالیت اولیه  

  8فرايند تصفیه باشد. از طرف ديگر، همانطور که در شکل 

می  تاريکی  مشاهده  شرايط  تحت  حذف  مقدار  شود، 

به   14/3کمابیش   که  است  ويژگی %  جذبی  دلیل  هاي 

نانوکامپوزيت است. در حالیکه میزان حذف در حضور نور و  

حدود   نانوکامپوزيت  نشان    88/7نبود  نتايج  اين  است.   %

مق می  از  دهند که  استفاده  لزوم  و  است  ناچیز  ادير حذف 

. نمايندفتوکاتالیست را تأيید می 

 
و شرايط حضور   GQDs/2TiO/4O3Feي تصفيه توسط فتوکاتاليست سنتزي هادوره تابعی از تعداد  عنوانبه حذف ايمی پرامين   -8شکل 

 (=min 90tو  =ppm 150 ،3 pH= ،C° 40T، غلظت دارو= g/l 5/0بدون نور و حضور نور بدون وجود نانوذره )دوز فتوکاتاليست =    نانوذره
Fig. 8- Imiperamine removal recycling by as-synthesized photocatalyst Fe3O4/TiO2/GQDs in optimum condition (photocatalyst 

dosage= 0.5 g/L, pH= 3, T= 40 C  °  and t=90 min) and dark and light conditions

 ي  ري گجهي نت

به روش هم رسوبی سنتز شد.    4O3Feدر اين تحقیق، ابتدا  

دوم   مرحله  هم    صورتبه   2TiOدر  و   صورت به خالص 

با   سل  4O3Feکامپوزيت  روش  گرديد.    -  به  سنتز  ژل 

GQDs  ن براي اولین بار از پیش ماده  ابراساس دانش محقق

افزايش تولید راندمان محصول و کارايی   مالتوز به جهت 

فتوکاتالیتکی بالا به روش هیدروترمال تهیه شد. در پايان، 

 2TiO/4O3Feهم نشاندن  يروسنتز فتوکاتالیست نهايی از  

د. پس از تعیین  به روش هیدروترمال انجام ش  GQDsو  

-هاي نمونهيژگیوید  أيتفیزيکی و شیمیايی و    هايويژگی

تکنیک از  استفاده  با  تولیدشده  از  هاي  مختلف،  هاي 

در    سنتز  GQDs/2TiO/4O3Feفتوکاتالیست   شده 

راستاي  یطراحفتوراکتور   در  از  ايمی  حذفشده  پرامین 

يابی به نقاط بهینه  محیط آبی استفاده گرديد. پس از دست
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يی حذف روي پساب کارالیه متغیرهاي مستقل، بررسی ک

شامل   بهینه  شرايط  در  داروسازي  دوز    g/l  5/0واقعی 

دماي    GQDs/2TiO/4O3Feفتوکاتالیست   تحت  سنتزي 

C°  40  ،pH    دقیقه انجام گرفت   120و زمان تابش    3برابر

پرامین  درصد آلاينده ايمی  70که کارايی حذف بیشتر از  

قابلیت کاربرد صنعتی   بیان کنندهدست آمد. اين نتايج به

تصفیه    GQDs/2TiO/4O3Feفتوکاتالیست   در  سنتزي 

 هاي آلی پايدار است. پساب حاوي آلاينده

 سپاسگزاري

  زيستمحیط  و  طبیعی  منابع  دانشکده  از  نويسندگان

  و   تهران  تحقیقات  و  علوم  واحد  اسلامی  آزاد  دانشگاه

  اين   از  حمايت  سبب  به  برديکار  پايه  علوم  پژوهشکده
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Introduction: The pharmaceutical industry is the fourth wastewater producer with significant amounts of 

drugs and precursors that are toxic and are not removed by traditional methods, and need advanced technology 

for treatment. The purpose of this study was synthesis of Fe3O4, anatase TiO2, loading of TiO2 on the Fe3O4 

surface, synthesis of GQD based on maltose for the first time, loading of GQD on the Fe3O4/TiO2 and 

investigating the efficiency of as-synthesized photocatalyst Fe3O4/TiO2/GQDs for imipramine 

photodegradation from aquatic media. 

Material and methods: Firstly, prepared photocatalyst Fe3O4/TiO2/GQDs included three components, which 

produced in four steps. Firstly, iron oxide was prepared in the form of magnetite by co-precipitation method. 

Then, Fe3O4/TiO2 was synthesized by sol-gel manner and titanium iso propoxide (IV) as a titanium source in 

anatase crystalline form. In the third step, maltose was used as procedure for GQD production in hydrothermal 

method. So, as-synthesized photocatalyst was obtained by loading GQD on the Fe3O4/TiO2.  Then, the 

structural properties and quality of the nanocomposite were investigated using FT-IR, nitrogen 
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adsorption/desorption isotherm, FESEM and HRTEM technique. Finally, the efficiency of photocatalytic 

decomposition was examined affected by different independent variables. 

Results and discussion: FT-IR results of naopowders and prepared photocatalyst indicated absorbance peaks 

of C=C, C-H, C-O, Fe–O and Ti-O-Ti bonds. Also, new peaks were appeared in 1400 and 1170 cm-1 which is 

related to  forming the Fe–O bond between Fe in Fe3O4 and the carboxyl group in GQDs, showing the successful 

preparation of Fe3O4/TiO2/GQD. The specific surface area was 38 m²/g in nitrogen adsorption/desorption 

isotherm. According to IUPAC classification, the isotherm curve of photocatalyst was the type IV and 

hysteresis loop of types due to mesoporous structure. FESEM images determined the almost spherical 

morphology of as-synthesized photocatalyst and homogenous distribution of TiO2 nanoparticles on the 

magnetite surface that was utilized without any changes in morphology but particle size changing after loading 

TiO2 on the magnetite particles. HRTEM results confirmed the spherical shape with less than 50 nm diameter 

and the lattice spacing related to anatase (TiO2) and GQDs. Also, the photocatalytic efficiency of the as-

synthesized nanocomposite was measured for achieving the maximum removal of imipramine related to 

different variables including photocatalyst dose, pH, ambient temperature, and irradiation time. The best yield 

gained exceed 90% in experimental sample and about 70% in real wastewater under the optimum condition 

comprising photocatalyst dose of 0.5 g/L, pH ≈3, temperature ≈40 °C for 120 minutes. The reusability of the 

synthesized photocatalytic material investigated which was stable and active similar to primary sample and 

suitable for many times. 

Conclusion: The results showed, the dominant mechanism of imipramine degradation was oxidative 

decomposition via the photogenerated holes and followed by the first-order models under the UVA light 

irradiation. Therefore, results proved as-prepared photocatalyst Fe3O4/TiO2/GQDs could be developed for 

treatment of persistence organic pollutants in industrial wastewater under optimized conditions.  
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