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Abstract 

Background and Aims: Today, the widespread use of antibiotics in the treatment of various infections leads to 

the accumulation of these substances in water and wastewater which in turn causes numerous environmental and 

health issues. The aim of this study was to evaluate the efficiency of TiO2/SiO2/rGO photocatalyst in removing 

erythromycin as a representative antibiotic from aqueous solutions. 

Materials and Methods: The present study is an experimental-applied research. TiO2/SiO2/rGO nanoparticles 

were synthesized as a photocatalyst by sol-gel method and were characterized using different techniques such as 

FE-SEM, XRD, FT-IR, EDS and TEM. The effects of pH, photocatalyst dose, H2O2 concentration and reaction 

time on the photochemical removal process of erythromycin were studied. The removal efficiency was 

determined by UV-Vis spectroscopy at 298 nm.  

Results: The characterization results well confirmed the synthesis of TiO2 and SiO2 nanoparticles in the range of 

20 to 25 nm on the surface of reduced graphene oxide nanoparticles. The results of optimization showed that the 

process of photocatalytic degradation of 25 mg/L erythromycin at pH = 7.4, 30 mg nanocomposite, 5 mg/L H2O2 

for 140 min irradiation was complete. In comparison, in the presence of TiO2 nano photocalyst less than 4% of 

the pollutant degradation was achieved in the above conditions. 

Conclusion: The results showed that the synthesized TiO2/SiO2/rGO nanocomposite is an effective catalyst in 

the process of photocatalytic degradation of erythromycin from aqueous solutions and the proposed method are 

more cost-effective than similar methods. 
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 چکیده

اشتی محیطی و بهدمسائل متعدد زیستموجب ظهور  ،انباشت این مواد در آب و فاضلاب و هابیوتیکآنتیاز  استفاده گسترده زمینه و هدف:

ای از عنوان نمایندهحذف اریترومایسین بهدر  rGO2/SiO2TiO/جدید  هدف این مطالعه بررسی کارایی فتوکاتالیست .ه استدیگرد

 باشد.میهای آبی از محلولها بیوتیکآنتی

ژل -عنوان فتوکاتالیست به روش سلبه rGO2/SiO2TiO/ کامپوزیتنانوباشد. میکاربردی -از نوع تجربیحاضر،  مطالعه :هامواد و روش 

و  FE-SEM, XRD, FT-IRنظیر های مختلف با استفاده از تکنیکاجزای کامپوزیت و ساختار نهایی آن و مشخصه یابی  شدسنتز 

TEM .اثر متغیرهای  انجام شدpH، زمان تماس در فرایند حذف فتوشیمیایی مدتهیدروژن پراکسید و غلظت ، غلظت فتوکاتالیست

نانومتر  292 در طول موج فرابنفش-. غلظت باقیمانده آلاینده با استفاده از روش اسپکتروسکوپی مرئییترومایسین موردمطالعه قرار گرفتار

در کلیه مراحل پژوهش، موازین اخلاقی رعایت و هیچگونه دخل و تصرفی از طرف محقق در مراحل  .گردیدمحاسبه راندمان حذف  و تعیین

 ورت نگرفته است.انجام پژوهش ص

های اکسیدگرافن کاهیده شده را تائید نانومتر بر سطح نانوورقه 22تا  21با ابعاد  2SiOو  2TiOیابی، سنتز نانوذرات نتایج مشخصهها: یافته

گرم در لیتر هیدروژن میلی 2گرم نانوکامپوزیت، میلی pH  ،41= 7گرم بر لیتر اریترومایسین در میلی 22کردند. فرایند تخریب فتوکاتالیستی 

دقیقه، به صورت کامل حاصل گردید. شایان ذکر است، تخریب آلاینده در شرایط فوق و صرفا در حضور  101زمان تابش پراکسید و مدت

 انجام گرفت.  %0به میزان کمتر از  2TiOفتوکالیست نانو 

یک  rGO2/SiO2TiO/سنتزی یترومایسین با استفاده از نانوکامپوزیت اری ورفتوکاتالیزتخریب فرایند که نتایج نشان داد  :گیرینتیجه 

تر هصرفهای مشابه مقرون بهو شرایط اجرای فرایند در مقایسه با روش باشداز محیط های آبی می این آنتی بیوتیک در حذفکارامد روش 

 است.
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 مقدمه

ز مواد بخش بزرگی ا ،کیوتیبیمواد دارویی ازجمله ترکیبات آنت 

 های پزشکیها در درمانکه طی قرن دهندرا تشکیل میشیمیایی 

ن مواد ای. اندو دامپزشکی در سراسر جهان مورداستفاده قرارگرفته

 دیگر و قارچ ها،فعالیت باکتری با تأثیر بر توانندمی

 ستیز طیبر مح یریناپذجبران اثرات طبیعی، هایمیکروارگانیسم

                    های نوظهور به شماردر زمره آلاینده ،لذا .داینوارد نم

 . [0] دنرومی

وارد  ستیزطیداروها ممکن است از مسیرهای مختلف به مح 

 نقش هزمین این در تواندمی نیز فاضلاب یهاخانههیشوند اما تصف

 به لاب،فاض متداول یهاخانههیتصف باشند. زیرا داشته ایبرجسته

داروها،  نظیر پیچیده، آلی ترکیبات بردن بین ازمنظور 

طراحی و  حد واسطت محصولا دیگر و هاآن یهاسمیمتابول

 صفیهت فرایند طی در حذفبدون  ترکیبات این اند وتجهیز نشده

های روشزیست وارد شوند. بنابراین کاربرد محیط  به توانندمی

یا مکمل تصفیه آب و فاضلاب برای حذف این نوع جایگزین 

های نوین و بدین علت توسعه روش .ضروری هست هاآلاینده

زیست در داروها در محیطباقیمانده  در تخریب و حذف کارآمد

توجه محققین مختلف  چندین دهه گذشته در سراسر جهان مورد

ه ازجمل ،اکسیداسیون پیشرفته هایفرایند. [3]است  قرارگرفته

وند شدر نظر گرفته می در حذف ترکیبات آلی فرآیندهای مؤثر

یه تصف ییمنظور بهبود کارابه لیمعمو یهاخانههیکه در تصف

گیری این تکنیک بر اساس شکل .دنشوفاضلاب اجرا می

 ،با کارایی بالا در تخریب ترکیبات آلی پیچیده های فعالرادیکال

در شرایط  های فتوکاتالیستی. روش[2] شده استبنیان گذاشته

ها تجزیه کامل آلاینده و دنشومی اجرا محیطی )از نظر دما و فشار(

زمان در مدترا ( O2Hو  2COخطرناک ) ریمواد ساده و غبه 

سازند. می ممکن کاهش-اکسایش هایشکوتاه از طریق واکن

به هیچ  لذا شود.تولید نمی ایآلاینده ثانویهو  هیچ لجن ،بنابراین

فع دای برای پردازش لجن نیاز نبوده و از مشکل عملیات ثانویه

سازگار با  یاین رویکرد .[0]شود جلوگیری میلجن 

تواند در سراسر جهان است و بنابراین می ستیزطیمح

رآیند ف در طول هاکاتالیزورفتو ،بعلاوه مورداستفاده قرار گیرد.

 توان از آن مجددو می ماندیبدون تغییر باقی مفتوشیمیایی 

اتی عملی هایتوجه در هزینهمنجر به کاهش قابل کرد کهاستفاده 

الیست توسط فتوکات با جذب نور شود. فرایند فتوکاتالیزوریمی

آن  متعاقب وایجاد حفره در آن -الکترون هایو جفت آغازشده

های فعال انجام یک سری واکنش در محلول جهت تولید رادیکال

شود. مرحله به عبارتی فرایند در سه مرحله انجام می گیرد.می

-الکترون ییجدا الکترون و انتقال مرحله دوم ،جذب فتوناول 

روی  رب یستیواکنش فتوکاتال مرحله سومنور و  طی جذبحفره 

  .[0-6] ستیسطح فتوکاتال

آناتاز، یک به خصوص در فرم  )2TiO( تیتانیوم دیاکسید

یکی از بوده و  (UV) فتوکاتالیست تحت نور ماوراء بنفش

مواد دارای فعالیت نوری است و  نیترمتداولترین و کاربردی

فلزی تقویت  هایهای نیتروژن یا با اکسیدزمانی که با یون

احیه نهم در دارای فعالیت نوری، یک فتوکاتالیست به شود، می

 واندتشود که میتبدیل مینور فرابنفش ناحیه نور مرئی و هم 

را برای ایجاد  آب مببت حفره الکترونیِقویِ  پتانسیل اکسایشی

ن و تواند اکسیژکند. همچنین میاکسیده  رادیکال هیدروکسیل

های اخیر، در سال.  [7]نمایدطور مستقیم اکسیده مواد آلی را به

در کاربردهای مفیدی   2TiO توجه زیادی به اهمیت فتوکاتالیستی

 هایسازی فتوکاتالیستی عوامل سمی در جو و آبمانند کانی

آلوده، سنتز فتوکاتالیستی ترکیبات آلی و فتوسنتز مصنوعی 

. سیزمیک و همکارانش فیلمی از [7-06 ،0]معطوف شده است 

نظور مژل را به-سنتز شده با استفاده از روش سل 2TiO نانوذرات 

آزیترومایسین مورد استفاده قرار           فتوکاتالیزوریتخریب 

آلبرنوز و همکارانش تخریب فتوکاتالیزوری  .[01]دادند 

https://fa.wikipedia.org/wiki/%D8%A2%D8%A8
https://fa.wikipedia.org/wiki/%D8%A2%D8%A8
https://fa.wikipedia.org/wiki/%D8%B1%D8%A7%D8%AF%DB%8C%DA%A9%D8%A7%D9%84_%D9%87%DB%8C%D8%AF%D8%B1%D9%88%DA%A9%D8%B3%DB%8C%D9%84
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دوپ شده با  2TiOو  2TiOاریترومایسین در حضور ترکیبات 

. [07]مقادیر مختلف دی اکسید قلع را موردمطالعه قرار دادند 

چن و همکارانش از فتوکاتالیست سلولز/گرافن اکسید/دی اکسید 

حت های آبی تمنظور حذف رنگ متیلن بلو از محلولتیتانیم به

. پازوکی و همکارانش در [9]تابش نور فرابنفش استفاده کردند 

 تینقره دوپ نمودند تا فعال نانوذراترا با  2TiO 3102سال 

ین فتوشیمیایی اریترومایس بیدر تخر این ماده یزوریفتوکاتال

 نهیبه طیشرا تحت. دهند شیتحت تابش فرابنفش را افزا

 زوریاریترومایسین در حضور کاتال بیراندمان تخر ،ییایمیش

به دست  % 2TiO 6/01 و % Ag/TiO 2/76)2(نقره/اکسید تیتانیم 

  تهوسیپ فتوکاتالیزوری ندیاز فرا همکارانش و یکا. [00]آمد 

2UVA/LED/TiO یهابیوتیکو حذف آنتی بیمنظور تخربه 

داده شده  توسعه روش. نمودند استفاده میمتوپریتر و سولفامتوکسازول

را در غلظت  هابیوتیکآنتی نیا %91 از شیب یشتهادیپهای با کاتالیست

 . [02] کردحذف های آبی را در محلول  تریل در گرمکرویم 011

، از بالا ینور بیکارآمد با سرعت تخر ستیفتوکاتال کی سنتز

ه فرایند فتوشیمیایی ک طریق تغییر در هرکدام از مراحل سه گانه

. در این کار تحقیقاتی باشدیمدر بالا به آن اشاره شد، قابل اجرا 

اکسیدتیتانیم و دی سعی گردید با پوشش دادن نانوذرات دی

ده شده، کاهیهای اکسیدگرافن اکسید سیلیسیم در سطح نانوورقه

یابی و مشخصه سنتز rGO2/SiO2TiO/نانوکامپوزیت جدید 

منظور اطمینان از بهبود عملکرد نوری نانوکامپوزیت گردد. به

، تخریب فتوکاتالیزوری اریترومایسین  2TiOجدید در مقایسه با 

های نوظهور در حضور تابش ای از آلایندهعنوان نمونهدر آب به

کاتالیست به طور جداگانه بررسی و نتایج نور مرئی و هر دو 

 حاصل با یکدیگر مقایسه گردید.

 

 هامواد و روش

مواد مورد استفاده در این تحقیق ازجمله پودر گرافیت، اسید 

ترا تسولفوریک، دی اکسید منگنز، تیتانیوم تتراایزوپروپوکسید، 

سید ا پرمنگنات پتاسیم، اسید سولفوریک،اتوکسی سیلیکات، 

استیک و سود از شرکت مرک )کشور آلمان( با درجه خلوص 

ای تهیه شدند. اریترومایسین از شرکت روش )سوئیس( تجزیه

در لیتر از آن تهیه  گرممیلی 0111خریداری و محلول استوک 

سازی متوالی به های مورد استفاده به روش رقیقگردید. محلول

 دوبار تقطیر استفاده شد.ها از آب دست آمدند. در تمام آزمایش

 ی                ترازو شامل مطالعه نیاهای مورد استفاده در دستگاه

، )آلمان ساتریوس ساخت شرکت g 1110/1با دقت  تالیجید

Sartorius Gottingen ،)pH  827متر مدلpH 1ab  تولیدی

 -UVسنج  فیط دستگاه(، Metrohm، سی)سوئ متراهمشرکت 

Vis  1800مدل-UV ژاپن شیمادزو ساخت شرکت(، 

Shimadzuمدل  وژیفی(، سانترUniversal 320 شده از  یداریخر

ساخت شرکت  Fine70، آون مدل (رانیطب مانا )ا نویشرکت ز

پژوه ( و شیکر ساخت شرکت پرزانFine Techتک )کره، فاین

در کلیه مراحل پژوهش،موازین اخلاقی رعایت . باشندیم)ایران( 

هیچگونه دخل و تصرفی از طرف محقق در مراحل شده است و 

 وهش صورت نگرفته است.ژانجام پ

 rGO2/SiO2TiO/ ستینانوفتوکاتال سنتز

اکسید گرافن به روش اصلاح شده هامر سنتز گردید که جزئیات 

آن در مقاله چاپ شده دیگری توسط نویسنده حاضر مفصل شرح 

سنتز نانوکامپوزیت منظور . به[09]داده شده است 

/rGO2/SiO2TiO  سیداز تیتانیوم تتراایزوپروپوک لیترمیلی 5مقادیر 

 لیترمیلی 9 تهریخرا داخل بشر سیلیکات لیتر تترااتوکسیمیلی 3و 

ساعت  3بعد از  نموده وقطره به محلول اضافه قطره ،استیک اسید 

به محلول  اکسیدم گرافنگر 10/1 روی شیکر، هم خوردنبه

خورد وسپس به هم بهساعت  3به مدت شد. محلول اضافه 

در  h 30و در آون به مدت  راکتور استیل با استر تفلونی منتقل

گراد قرار گرفت. بعد از آن اجازه داده درجه سانتی 031دمای 

بار با آب  2شد تا راکتور به دمای محیط رسیده و رسوب حاصل 



 

 کند.تبعیت می Creative Commons Attribution 4.0 International License (CC BY 4.0)این کار از مجوز 

 35/ انو همکار کوه السادات خالوش                                                                                                                       0011بهار  . 9. شماره 9دوره 

 

 

 

ی آخر با کمک بار با اتانول شستشو و در مرحلهو یک مقطر 

گراد درجه سانتی 015سانتریفیوژ جداسازی و در آون در دمای 

ساعت خشک شد. سپس رسوب حاصل در هاون  30به مدت 

عنوان کاملاً سائیده شد تا به صورت پودر درآید. پودر حاصل به

 فتوکاتالیست در تخریب اریترومایسین استفاده شد.

 

 روش کار

ت نانوکامپوزی با استفاده از اریترومایسین تخریب فتوکاتالیزوری

به روش منقطع  ینور مرئ طیدر مح rGO2/SiO2TiO/ سنتزی

از محلول  تریلیلیم 211عنوان مبال قرار گرفت. به یمورد بررس

 21 و ختهیبشر ر کیدر  نیسیترومایارگرم در لیتر میلی 35

هیدروژن پراکسید با  تریلی لیم 5و  rGO2/SiO2TiO/از  گرممیلی

هم به قهیدق 21به آن اضافه و به مدت گرم در لیتر میلی 5غلظت 

قبل و پس از قرار گرفتن در  نیسیترومایزده شد. غلظت ار

 ابنانوکامپوزیت سنتز شده  ی در حضورمرئ نور تابشمعرض 

 گیریاندازه نانومتر 329در طول موج  UV- Vis اسپکتروسکوپی

 با ستیکامل مواد فتوکاتال یذکر است جداساز انیشد. شا

 گردید.  انجامدقیقه  31به مدت  rpm 5111با سرعت  فوژیسانتر

 نحوه محاسبات درصد تخریب

منظور تعیین میزان تخریب آلاینده توسط فتوکاتالیست و در به

در ابتدا طیف جذبی اریترومایسین در  ،نتیجه محاسبه کارایی آن

طول موج  نانومتر رسم گردید تا 201-301محدوده طول موج 

ماکسیمم ترکیب معلوم شود. میزان جذب هر نمونه در طول موج 

 باشد.نانومتر( متناسب با غلظت اریترومایسین می 392ماکسیمم )

کاتالیست به محلول اریترومایسین و هم فتوبعد از اضافه کردن 

-های مختلف نمونهنزدن، از محلول تحت تابش دهی در زما

جذب نمونه  دقیقه، 31برداری و پس از سانتریفوژکردن به مدت 

 و از طریق معادله زیر درصد تخریب محاسبه گردید.قرائت شد 

%R= 
𝐶0−𝐶

𝐶0
× 100  

غلظت آلاینده در  Cراندمان تخریب آلاینده،  Rدر معادله فوق 

غلظت  0Cو کاتالیستی فتوهای مختلف بعد از شروع تخریب زمان

 اولیه آلاینده است. 

 

 هایافته

 های فتوکاتالیستبررسی ویژگی

در شکل  rGO 2/SiO2TiO/مربوط به نانوکامپوزیت IR-FTطیف 

توان را می cm2211-1است. پیک پهن در ناحیهشده نشان داده 0

 cm-1شده در ناحیه و پیک مشاهده  OHبه ارتعاش کششی پیوند

cm-نسبت داد. پیک در ناحیه  C=Oرا به ارتعاشش کشش  0625

 و پیک در ناحیه  Si -O-Siمربوط به ارتعاشی نامتقارن  0005 1

1-cm 956  مربوط به ارتعاشی کششیSi-O-Ti  و پیک در ناحیه

1-cm 501  مربوط به ارتعاشی کششیTi-O-Ti [31]باشد می. 

 
مربوط به نانوکامپوزیت  IR-FTطیف  -0شکل 

/rGO2/SiO2TiO 
composite -IR Spectrum of nano-FT -Figure 1

/rGO2/SiO2TiO 

 

اکسید و نانوکامپوزیت برای دو نمونه گرافن XRDآنالیز 

/rGO 2/SiO2TiO  شده است. پیک نسبتاً نشان داده  3در شکل

توان به را می Ɵ2=03شده با شدت بالا در ناحیه پهن مشاهده

ی اتوکلاو و ساخت اکسید نسبت داد که پس از مرحلهگرافن

مربوط  XRD، شدت این پیک در الگوی مورد نظر نانوکامپوزیت

لیلی توان دیابد که آن را میبه کامپوزیت نهایی بسیار کاهش می

انست. اکسید کاهیده شده مرتبط داکسید به گرافنبر تبدیل گرافن
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نمونه  XRDالگوی  روئیت قابل هایپیک همچنین سایر

 با Ɵ2=30/27،20/35، 97/07، 02/50های زاویه کامپوزیت در

-JCPDS Card no 21) رفرنس کد با زوایا این پراش تطابق

. [30] شودمی تائید اکسید تیتانیوم آناتاز فاز حضور (1272

را به  Ɵ2=35وکامپوزیت پیک موجود در همچنین در طیف نان

 36حدود  Ɵ2تشکیل فاز آناتاز تیتانیوم و همچنین گرافن در 

ارتباط داد که با هم همپوشانی کرده و پیک نسبتا پهن را تشکیل 

دارای  61تا  21پراش از ی در گستره 2SiOاند. همچنین داده

 همپوشانی دارد. rGOو  2TiOهای باشد که با قلههایی میپیک

 
 rGO2/SiO2TiO/اکسید و نانوکامپوزیت گرافنو ب( 2TiO ، 2SiOالف( نمونه های استاندارد  XRDالگوی  -3شکل 

/rGO nanocomposite2/SiO2pattern a) Standard samples of TiO2, SiO2 and b) Graphene oxide and TiOXRD  -2Figure  
 

 در ادامه شناسایی و تعیین ساختار نانوکامپوزیت

/rGO 2/SiO2TiO،انرژی پراش سنجیمورد آزمون طیف ، نمونه 

های نشان ( قرار گرفت. هر یک از پیکEDSایکس ) پرتو

با انرژی پراش اشعه ایکس یک اتم خاص  0شده در شکل داده

های با ارتفاع بیشتر به معنی غلظت بیشتر اختصاص دارد. پیک

و اطلاعات  0طور که در شکل عنصر مدنظر در نمونه است. همان

ین یانگمشود، عناصر تیتانیوم با درج شده در گوشه شکل دیده می

، 69/03 میانگین درصد اتمی، سیلیسیوم با 19/09 درصد اتمی

میانگین درصد و کربن با  56/26 میانگین درصد اتمیاکسیژن با 

در نانوکامپوزیت مذکور وجود دارند. همچنین  66/20 اتمی

نیز تاییدکننده حضور عناصر  (Mapping) برداریآزمون نقشه

 rGO2/SiO2TiO/ها در نانوکامپوزیت مذکور و نحوه توزیع آن

 باشد.می

 سازی پارامترهای مؤثر بر راندمان تخریببهینه

 زمان تابشاثر مدت

زمان تابش بر راندمان فرایند تخریب منظور بررسی اثر مدتبه

گرم در لیتر میلی 35آلاینده، تخریب فتوکاتالیزوری محلول 

 5و  rGO2/SiO2TiO/گرم از میلی 21اریترومایسین در حضور 

خنبی مطالعه گردید.  pHپراکسید در گرم در لیتر از هیدروژنمیلی

گردد اند. همانگونه که مشاهده مینشان داده شده 5نتایج در شکل 

دقیقه از شروع فرایند  75درصد از اریترومایسین در  21بیش از 

دقیقه  001فتوکاتالیزوری تخریب شده و بعد از گذشت 

( حذف گردیده 99به صورت کامل )بیش از %اریترومایسین 

است. البته به منظور اطمینان از نقش فتوکاتالیزوری نانوکامپوزیت 

در فرایند تخریب فتوشیمیایی اریترومایسن، مطالعات در شرایط 

گوناگون از جمله حضور فتوکاتالیست بدون تابش، هیدروژن 

ور ضپراکسید بدون حضور کاتالیست و نانوکامپوزیت بدون ح

نور نیز بررسی گردید. نتایج بررسی میزان تخریب اریترومایسین 

به دست آمد.  %37و  %09، %07در این شرایط به ترتیب برابر 

این نتایج مبین این واقعیت است که به منظور تخریب فتوشیمیایی 
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اریترومایسین حضور هر سه جزء نانوکامپوزیت، هیدروژن 

 باشد.پراکسید و نور ضروری می

 pHاثر 

های کارایی فرایند فتوکاتالیستی تخریب اریترومایسین در محلول

اسیدی، خنبی و بازی مورد بررسی و مطالعه قرار گرفت. به این 

تنظیم گردید.  9و  7، 5اولیه محلول در سه مقدار  pHمنظور 

نتایج این مطالعه نشان داد در محیط خنبی کارایی فتوکاتالیست 

تر بوده و تخریب آلاینده از سینتیک دیگر مناسب pHنسبت به دو 

در هر دو جهت  pHبالاتری برخوردار بود درحالیکه با تغییر 

نتیک فرایند کاهش اسیدی و بازی هم راندمان تخریب و هم سی

ها در به عنوان مقدار بهینه برای ادامه بررسی pH=7یافت. لذا، 

 نظر گرفته شد.

 پراکسیدهیدروژناثر غلظت 

پراکسید در تخریب فتوکاتالیزوری تأثیر غلظت هیدروژن

مولار مورد بررسی قرار میلی 9اریترومایسین در محدوده صفر تا 

دهد. با بررسی را نشان مینتایج حاصل از این  7گرفت. شکل 

برلیتر گرممیلی 5پراکسید از صفر تا افزایش غلظت هیدروژن

افزایش یافت. ولیکن، با  %011به حدود  % 27راندمان حذف از 

پراکسید راندمان حذف های بالاتری از هیدروژنافزودن غلظت

رسد. با توجه به نتایج به دست می %22کاهش یافته و به حدود 

قدار عنوان مبه پراکسیدبرلیتر از هیدروژنگرممیلی 5ت آمده غلظ

 بهینه برای ادامه فرایند در نظر گرفته شد. 

 

 
 TEM، و ج( تصویر kx 51و ب( kx 311های الف(در بزرگنمایی rGO 2/SiO2TiO/نانوکامپوزیت  SEM-FEتصاویر  -2شکل 

 rGO2/SiO2TiO/نانوکامپوزیت

nanocomposite in magnifications a) 200 kx and b) 50 kx, and c)  /rGO2/SiO2TiOSEM images of -FE -Figure 3

nanocomposite /rGO2/SiO2TiOTEM image of  
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 rGO2/SiO2TiO/نقشه برداری نانوکامپوزیت  تصاویر و EDSآنالیز  -0شکل 

/rGO2/SiO2TiOnanocomposite mapping images of EDS analysis and  -Figure 4  

 

 

 مولار ازمیلی 5و   TiO2/SiO2/rGOگرم از میلی 21میلی گرم برلیتر اریترومایسین در حضور  35فرابنفش -الف( طیف مرئی -5شکل 

 ختلفهای مزمانهای مختلف ب( درصد تخریب اریترومایسین در مدتهیدروژن پراکسید در طی فرایند تخریب فتوکاتالیزوری در زمان
/rGO2/SiO2TiOultraviolet spectrum 25 mg/L erythromycin in the presence of 30 mg of -a) Visible -Figure 5 

 and 5 mM of hydrogen peroxide during the process of photocatalytic degradation at different times b)  

Percentage of erythromycin degradation at different times 
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و نانوکامپوزیت  2TiOمقایسه اثر کاتالیزوری 

/rGO2/SiO2TiO 
بر عملکرد  rGOو  2SiOمنظور بررسی تأثیر نانوذرات به

، راندمان حذف فتوشیمیایی اریترومایسین در 2TiOفتوشیمیایی 

سنتزی و نانوکامپوزیت  2TiOشرایط بهینه در حضور نانوذرات 

سنتزی مطالعه گردید. نتایج بررسی راندمان حذف پس از گذشت 

دقیقه، نشان داد در شرایطی که حذف اریترومایسین در  001

شود، راندمان حذف انجام می %99شتر از حضور نانوکامپوزیت بی

 باشد. می %0بسیار ناچیز و کمتر از  2TiOدر حضور 

اثبات شده است ولی راندمان  2TiOهرچند فعالیت کاتالیزوری 

اشی از تواند نتخریب بسیار ناچیز اریترومایسین در این مورد می

، 2TiOتابش در محدوده مرئی باشد. با توجه به باند گپ بزرگ 

ی آن منظور فعالسازی عملکرد فتوشیمیایحضور تابش فرابنفش به

ضروریست زیرا پرتو نور در ناحیه تابش مرئی انرژی لازم برای 

 . [2]را ندارد  2TiOایجاد فعالیت کاتالیزوری 

 

 

 

 

 

 

پراکسید و مقادیر مختلفی از مولار از هیدروژنمیلی 5برلیتر اریترومایسین در حضور گرممیلی 35فرابنفش -طیف مرئی -6شکل 

TiO2/SiO2/rGO  )گرم د( درصد تخریب اریترومایسین در حضور مقادیر مختلف از میلی 01گرم و ج( میلی 21گرم، ب( میلی 31الف
TiO2/SiO2/rGO 

ultraviolet spectrum 25 mg/L erythromycin in the presence of 5 mM of hydrogen peroxide -Visible -Figure 6

Mg d) Percentage of erythromycin  a) 20 mg, b) 30 mg and c) 40 /rGO2/SiO2TiOand various amounts of 

/rGO2/SiO2TiOdegradation in the presence of different amounts of  
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گرم نانوکامپوزیت میلی 21برلیتر اریترومایسین در حضور گرممیلی 35اثر غلظت هیدروژن پراکسید در تخریب فتوکالیزوری  -7شکل 

/rGO2/SiO2TiO  7وPH=  دقیقه تابش 001بعد از 

Effect of hydrogen peroxide concentration on photocatalytic degradation of 25 mg / l erythromycin in the  -Figure 7

nanocomposite and pH = 7 after 140 minutes irradiation /rGO2/SiO2TiOpresence of 30 mg  
 

 بحث

ح، های سطهای کاتالیزوری هر کاتالیست تابع ویژگیفعالیت

بررسی موفقیت  منظوربهباشد. مرفولوژی و اندازه ذرات آن می

مشخصات سطح، توسط  rGO 2/SiO2TiO/در سنتز نانوکامپوزیت

های پیک FT-IRهای مختلف بررسی گردید. در طیف تکنیک

به ترتیب  501و  cm 0625 ،0005  ،956-1شده در نواحی مشاهده

، Si-O-Si، ارتعاشی نامتقارن C=Oمربوط به ارتعاش کشش 

باشند. می Ti-O-Tiو ارتعاش کششی  Ti-O-Siارتعاش کششی 

اکسید و نانوکامپوزیت برای دو نمونه گرافن XRDآنالیز 

/rGO2/SiO2TiO را در اکسیدوجود پیک مشخصه گرافن         

03= Ɵ3 دهد که در مرحله بعدی سنتز که همراه با قرار نشان می

های گرافن است جابجا بر سطح نانوورقه 2SiOو  2TiOگرفتن 

گیرد که دلیلی بر احیا شدن قرار می Ɵ3=36شده و در موقعیت 

های باشد. مقایسه پیکمی rGOاکسید و تشکیل گرافن

اشعه ایکس نانوکامپوزیت سنتزی با شده در طیف پراش مشاهده

را تائید  2TiO آناتاز فاز حضور 6261-101-92 رفرنس کد

کند که مربوط به فرم کریستالی تیتانیوم با فعالیت نوری می

بر  2SiOو  2TiOگرفتن  برقرارباشد. تمامی این شواهد دلیلی می

نانوکامپوزیت  SEM-FEشده است. تصاویر  rGOسطح 

/rGO2/SiO2TiO 2کند که نانو ذرات تائید میSiO  2وTiO  دارای

نانومتر بوده که بر روی  21تا  31مورفولوژی کروی و ابعاد 

ی خوببهنیز  FE-SEM. تصاویر اندشدهعیتوزصفحات گرافن 

دهد. را نشان می اشدهیاحسنتز نانو ذرات بر سطح گرافن اکسید 

لیس، م، سیدلیل دیگری بر وجود عناصر تیتانیو EDS سنجیطیف

، 69/03، 19/09 میانگین درصد اتمیاکسیژن و کربن به ترتیب با 

. همچنین آزمون هستدر نانوکامپوزیت مذکور  66/20و  56/26

برداری نیز تائید کننده حضور عناصر مذکور در نقشه

 باشد. می rGO 2/SiO2TiO/نانوکامپوزیت

 فتوشیمیاییمنظور دستیابی به بالاترین راندمان حذف به

ر های آبی پارامترهای مؤثعنوان آلاینده در محیطاریترومایسین به

زمان تابش، میزان کاتالیست و غلظت ، مدتpHبر فرایند ازجمله

زمان تابش نور از گردند. مدتسازی میپراکسید بهینههیدروژن

پارامترهای مهم عملیاتی در طراحی یک فرایند فتواکسیداسیون 

زمان تابش نشان شود. نتایج مطالعه اثر مدتیموفق محسوب م
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داد با افزایش زمان واکنش فتوکالیزوری تخریب اریترومایسین، 

دقیقه این واکنش کامل  001راندمان حذف افزایش یافته و در 

های فعال تولید شده در سطح گردد. با افزایش زمان گونهمی

-جام واکنشو انفتوکاتالیست، زمان بیشتری برای تماس با آلاینده 

های اکسیداسیون تخریبی خواهند داشت. نتایج مشابهی در 

 . [33،02]مطالعات دیگر محقیقن نیز گزارش شده است 

تعیین میزان بهینه کاتالیست در هر فرایند کاتالیزوری ضروریست. 

گرم میلی 21به  31در این تحقیق با افزایش میزان کاتالیست از 

سرعت و راندمان تخریب افزایش یافت و روند تغییرات راندمان 

 کند. دربت به زمان از یک الگوی منظمی تبعیت میحذف نس

آنالیت  گرم از کاتالیست، راندمان حذفمیلی 01حضور 

دقیقه از  001درواکنش فتوکاتالیزوری مذکور بعد از گذشت 

شروع تابش کامل شد ولی روند تغییرات راندمان حذف نسبت 

به زمان دارای افت و خیزهایی بود. با افزایش میزان 

پوزیت، مساحت کلی سطح کاتالیست، افزایش یافته و در نانوکام

فت یابد که به تبع آن تولید جنتیجه راندمان جذب فتون بهبود می

یابد که خود منجر به افزایش تولید حفره افزایش می-الکترون

گردد. ولیکن افزایش های فعال و افزایش تخریب میرادیکال

تواند موجب تجمع مقادیر بیشتر کاتالیست از یکطرف می

تواند نشین شدن کاتالیست گردد و از طرفی مینانوذرات و لذا، ته

موجب پراکندگی نور و کاهش نفوذ نور در کاتالیست شود که 

گردد. مطالعه در نهایت منجر به کاهش راندمان تخریب می

صبحی و همکارانش در حذف فتوکاتالیستی سفتریاکسون نیز 

از  TiO2@SiO4O3Fe@2ن کاتالیست نشان داد با افزایش میزا

ش یابد ولی افزایگرم در لیتر راندمان واکنش افزایش می 3تا  5/1

یج شود. نتابیشتر مقدارر کاتالیزور منجر به کاهش راندمان می

      و پازوکی نیز گزارش شده  مشابهی توسط زکوکولوتاکیس

 . [33،02]است 

pH  محلول با تأثیر بر بار سطحی آلاینده و کاتالیست و برخی

اوقات مورفولوژی کاتالیست و حتی تجمع آن، نقش مهمی در 

در این مطالعه در  pHراندمان فرایند دارد. بررسی تأثیر 

بی و بازی انجام گرفت. نتایج نشان داد های اسیدی، خنمحدوده

گردد و هرگونه بهترین راندمان حذف در محیط خنبی حاصل می

تواند موجب کاهش چه اسیدی و چه بازی می pHتغییر در 

، pH > 3/6 < 25/2راندمان حذف گردد. در محدوده 

اریترومایسین دارای بار مببت و کاتالیست دارای بار منفی 

باشد. بنابراین جاذبه الکتروستاتیک موجب برهمکنش جذبی می

ان تواند موجب افزایش راندممابین آلاینده و کاتالیست شده که می

های اسیدی بار سطحی کاتالیست مببت حذف گردد. در محیط

بر راندمان حذف تأثیر معکوس شده و لذا دافعه الکتروستاتیک 

های بازی اریترومایسین دارای بار سطحی منفی دارد و در محیط

شده و مجددا دافعه الکتروستاتیک ناشی از هم نام بودن بارهای 

سطحی کاتالیست و آلاینده موجب کاهش راندمان حذف 

 گردد.می

پراکسید بر راندمان حدف از دیگر اثر غلظت هیدروژن

-سازی شد. با افزایش غلظت هیدروژناست که بهینه پارامترهایی

در لیتر راندمان حذف افزایش و فراتر از گرممیلی 5پراکسید تا 

آن شاهد کاهش راندمان حذف بودیم. کاهش راندمان حذف 

های تولید های فعال و حفرهتواند ناشی از تخریب رادیکالمی

-هیدروژن طشده در سطح کاتالیست طی فرایند فتوشیمیایی توس

پراکسید اضافی باشد. مطالعات انجام شده توسط پازوکی و 

و کای و  [33]، زکوکولوتاکیس و همکاران [00]همکاران 

پراکسید تا نیز نشان داد افزایش غلظت هیدروژن [02]همکاران 

تواند تأثیر مببت در راندمان حدف داشته و آن را یک حدی می

 گردد.های بالاتر اثر آن معکوس میافزایش دهد ولی در غلظت

مطالعات متعددی در خصوص استفاده از کاتالیستهایی برپایه 

2TiO های گوناگون گزارش شده است. به منظور حذف آلاینده
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اسرافیلی و همکارانش از نانوذرات مغناطیسی 

Fe3O4@TiO2@SiO2  به منظور تخریب فوتوشیمیایی

گرم  5/0متروانیدازول استفاده کردند. شرایط بهینه دوز کاتالیست 

دقیقه  021، مدت زمان تابش نور فرابنفش معادل pH=2بر لیتر، 

. [32]اند گرم برلیتر را به گزارش دادهمیلی 01و غلظت آلاینده 

نوکامپوزیت منصوریان و همکارانش از نا

CeO@TiO2@SiO2  به عنوان کاتالیست در تخریب

فتوشیمیایی و فتوسونوشیمیایی فلوروپیروس استفاده نموده و به 

 [30] گزارش نمودند % 2/91و  % 0/20ترتیب راندمان تخریب 

تخریب و سایر ترکیبات آن در  2TiO. در زمینه استفاده از 

فتوشیمیایی اریترومایسین توسط محققین متعدد مطالعاتی ارائه شده 

تجاری را در  2TiOو همکاران کارایی ده  زکوکولوتاکیساست. 

در  UV-Aتخریب فتوکاتالیستی اریترومایسین در حضور تابش 

بررسی کردند و بهترین میزان تخریب اریترومایسین  3101سال 

که حاوی نسبت آناتاز به  P25-در حضور نمونه تجاری دگوسا

باشد به دست آوردند.  راندمان تخریب می 35به  75روتیل معادل 

                  غلظت اولیه اریترومایسین در شرایط بهینه شامل 91%

 351دقیقه و میزان کاتالیست  91در لیتر، زمان تابش گرممیلی 01

. تخریب فتوکاتالیزوری [33]در لیتر به دست آمد گرممیلی

اصلاح شده  2TiOاریترومایسین تحت نور مرئی و کاتالیست 

توسط ویگنش و همکاران  3100توسط روی فتالوسیانین در سال 

 ها نشان داد فعالیت کاتالیزورینیز گزارش شد. نتایج بررسی آن

باشد که در مقایسه می % 30/70روی فتالوسیانین -تیتانیم اکسید

. همچنین پازوکی [35]باشد ( بسیار بالاتر می57/20%) 2TiOبا اثر 

سعی در  2TiOبا دوپ کردن نقره در  3102و همکاران در سال 

در تخریب اریترومایسین  2TiOافزایش عملکرد فتوکاتالیزوری 

 0/7ها نشان داد تحت شرایط بهینه )های آنداشتند. نتایج بررسی

 =pH بر لیتر، میزان گرممیلی 01، غلظت اولیه اریترومایسین

دقیقه  301به مدت  UV-Cگرم بر لیتر با تابش نور  5/0کاتالیست 

بر گرممیلی 01گردد. با افزودن حاصل می %0/65راندمان حذف 

رسد می%2/29پراکسید به محلول راندمان حذف به لیتر هیدروژن

شود با مقایسه شرایط عملیاتی و . همانگونه که مشاهده می[02]

با  های حذف گزارش شده در سایر کارهای تحقیقاتیراندمان

، غلظت اولیه pH = 7آنچه در این مطالعه به دست آمده است )

گرم، میلی 21بر لیتر، میزان کاتالیست گرممیلی 35اریترومایسین 

(، ˃% 99 دقیقه، راندمان حذف 001با تابش نور مرئی به مدت 

در این تحقیق در تخریب  برتری فتوکاتالیست سنتزی

ایان ذکر شباشد. مشهود میفتوکاتالیزوری اریترومایسین واضح و 

است این مطالعه نیز شبیه هر مطالعه دیگر دارای محدودیتها و 

ری وکاستیهایی نیز باشد. در روش پیشنهادی از راکتور غوطه

جهت انجام فرایند حذف فتوشیمیایی اریترومایسین استفاده 

توان از معایب روش؛ به مرحله جداسازی گردید لذا می

شده اشاره کرد. با مغناطیسی محلول تصفیهنانوکامپوزیت از 

نمودن نانوکامپوزیت شاید بتوان مرحله جداسازی را با استفاده 

تر انجام داد. ولی لازمست از مغناطیس خارجی به صورت ساده

مطالعات کامل در این مورد انجام شود تا از کارایی نانوکامپوزیت 

 نان حاصل نمود.با وارد شدن ذرات مغناطیسی در ساختار آن اطمی

 

 گیرینتیجه

     به روش 2TiOدر این مطالعه نانوفتوکاتالیست جدید بر پایه 

منظور مطالعه مورفولوژی و ساختار ژل سنتز گردید. به-سل

-FEو  FT-IR ،TEM ،EDS ،XRDهای نانوکامپوزیت از تکنیک

SEM نتز آمیز بودن سها موفقیتاستفاده گردید. نتایج بررسی

/rGO2/SiO2TiO  را تائید نمود. در ادامه عملکرد نانوکامپوزیت

سنتز شده در تخریب فتوشیمیایی اریترومایسین در حضور تابش 

مرئی بررسی گردید و پارامترهای مؤثر بر فرایند فتوکاتالیزوری 

محلول و غلظت  pHزمان تابش، میزان کاتالیست، ازجمله مدت

ازی سزمان بهینهر یکهیدروژن پراکسید به روش یک فاکتور د
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 pH ،21 = 7گرم بر لیتر از اریترومایسین، میلی 35شد. در غلظت 

مولار از هیدروژن پراکسید، میلی 5گرم کاتالیست و غلظت میلی

دقیقه موجب حذف کامل  001تابش نور مرئی به مدت 

 2SiOمنظور بررسی تأثیرگذاری حضور اریترومایسین گردید. به

، راندمان حذف 2TiOعملکرد فتوکاتالیزوری  و گرافن اکسید بر

و نانوکامپوزیت  2TiOاریترومایسین در حضور دو فتوکاتالیست 

مقایسه گردید. نتایج بیانگر افزایش  rGO2/SiO2TiO/سنتزی 

به  2TiOدر حضور  % 0 راندمان حذف اریترومایسین از کمتر از

تحت شرایط بهینه بود که  rGO2/SiO2TiO/توسط  % 99بیش از 

دهنده موفقیت چشمگیر در بهبود عملکرد فتوکاتالیست نشان

 باشد. می 2TiOسنتزی بر پایه 
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