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شكر وتقدیر
الحمـــد الله رب العـــالمین، الـــذي لا یحمـــد ولا یـــشكر ســـواه علـــى مـــا وهـــب وأعطـــى 

وهـــو الغنـــي عـــن العـــالمین، والـــصلاة والـــسلام علـــى ســـید المرســـلین محمـــد وعلـــى آلـــه 

.الغر المیامینالمنتجبینالطیبین وعلى صحبه

لا یـسعني إلا أن أتقـدم بجزیـل الـشكر والعرفـان إلـى الأسـتاذاهـذبحثـيوأنا أنهـي 

لــي، اهامعــي ولكــل نــصیحة أبــدذي بــذلهالكــل الجهــود الــحــسن عبــاس حبیــب الــدكتور

كمــا أتقــدم بــشكري وامتنــاني إلــى رئاســة قــسم الكیمیــاء . فلــه منــي كــل التقــدیر والاحتــرام

.وٕالى زملائيوالى جمیع الاساتذة 

ومن االله التوفیق

ھدش



الخلاصة
قابیــة هــذا الــسطح دراســةبتحــضیر ســطح اوكــسید الكــرافین المختــزل ویعنــى هــذا البحــث 

، وكـان الغـرض مـن الدراسـة هـو المـائيهـامـن محلولالملكایت الخضراءصبغة متزاز اعلى

وقـد تـم .لامتـزاز هـذه الـصبغة علـى هـذا الـسطحأفضل الظروف الواجب توفرهـا البحث عن 

دالـة لمعرفة كمیات الامتزاز عند ظروف متباینة مـن المرئیةمطیافیة الأشعة تقنیةاستعمال

.قوة الأیونیة لمحلول الامتزازودرجة الحرارة وحامضیة

الـذي یتفـق Gilesطبقـا لتـصنیف (S)ائج أن ایزوثیـرم الامتـزاز مـن نـوعأظهـرت النتـ

یـزداد الملكایـت الخـضراءصـبغة امتـزاز مع معادلة فرندلش للامتزاز، كما بینت النتـائج بـان 

.بزیادة تركیز المادة الممتزة

عند ثلاث درجات حراریةاللیف طبیعي سطح على صبغةالبینت الدراسة إن امتزاز

(15, 25, 35 oC) كمـا حـسبت القـیم )للحـرارةمـاصامتـزاز (یـزداد مـع زیـادة درجـة الحـرارة

.الامتزازالثرمودینامیكیة الأساسیة لعملیة
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1المقدمة..........................................................................................فصل الأولال

Prefaceتمھیــد-1-1

كثافة وھي مكونة من تمتلك شفافیة قویة و تكون عالیة ال) 2D(ویعتبر الكرافین مادة ثنائیة الابعاد 

ل وت النح شابھ لبی كل م ا ش ك . الكاربون ولھ وس ویمتل درو وك یین ان المین الروس د الع ى ی شافھ عل م اكت ت

ك  ات وذل ن التطبیق د م سبة للعدی ام بالن رة للاھتم ادة مثی ھ م ل من ا تجع ن نوعھ دة م الكرافین خصائص فری

ي تصنیع شاشات اللمس ولوحات الانارة والخلایا لمرونتھا العالیة وسمكھا القلیل مما جعلھا مادة تستخدم ف

.[2,1]الضوئیة 

Carbon     الكاربون    -1-2

ى  ادر عل ان وق ل مك ي ك ود ف یعتبر الكاربون من المصادر المھمة  للطاقة ویعرف بانھ جزء موج

اس ، من المركبات مع العدید من التطبیقات المحتملة تشكیل العدید ا الم وان . والكرافیت، ولھ شكلان ھم

الشكل الاكثر شیوعا من الكاربون ھو الكرافیت حیث یتكون الكرافیت  من صفائح مكدسة من الكربون مع 

: مثل ، لخصائصھكربون عنایة كبیرة  نظراوقد نال ال. بنیة سداسیة  وتحت الضغوط العالیة یتكون الماس

. حراریة ومیكانیكیة مستقرةاضافة الى امتلاكھ خصائص، فضة، والمساحة السطحیة المعتدلةالكثافة المنخ

في مختلف ,) وأنابیب الكربون النانویة، والفولیرین، والكرافیت، الماس( وكذلك یستخدم أشكال الكاربون

انو ا الن ان، تكنلوجی ن الأحی ر م ي كثی ضا ف ستخدم أی ود وی اج ،كوق اربون لانت ن الك زء م ستخدم ج وی

. [3]البولیمرات والمواد البلاستیكیة والمذیبات الاخرى 



2المقدمة..........................................................................................فصل الأولال

Graphite-:الكرافیت3-1-

ھ ي الاوج وري سداس شكل البل ة  ذات ال بھ المعدنی ورة ش اربون المتبل كال الك د اش ت اح الكرافی

hexagonalالكرافیت مادة منخفضة .وھو الاكثر استقرارا من بین اشكال الكاربون في الظروف القیاسیة

لیة  ل الموص زة مث فات ممی ك ص اص و تمتل م الرص صنیع قل ي ت ستخدم ف ثمن  ت صة ال ة و رخی الكثاف

ددة ال. الكھربائیة العالیة وكذلك الخصائص الحراریة والھیكلیة الجیدة ادة متع ھ ویعد  الكرافیت م ات ول طبق

را  تركیب مستوي وذراتھ متاصرة تساھمیا بثلاثة من الكترونات التكافؤ في حین یبقى الالكترون الرابع ح

ھ ة ل ة العالی یلیة الكھربائی سر التوص و مایف درفالز.وھ وى فان و ق ت ھ ات الكرافی ین طبق ر ب التاص

 Van  der Walls Forces[4]ل طبقاتھوالتي تجعل من السھل فص.

الكرافیت) 1-1(شكل 

دعى ، في السنوات الاخیرة  ذي ی احثین ال ام الب ت جذب اھتم الكاربون الاحادي الطبقة من الكرافی

زة . نظرا لمتلاكھ العدید من الخصائص الحراریة والمیكانیكیة والالكترونیة. بالكرافین  صفات الممی ھذه ال

زة ن الاجھ د م ي العدی الات ف ستفتح مج ات اللم ل لوح ة مث ة ، الالكترونی ة المرن سترات الرقیق ، والترانس

د . والخلایا الشمسیة وما الى ذلك في العدد من التطبیقات الممكنة صناعیة یعتم تطور الكرافین للتطبیقات ال

ثر واحدة من اك.اساسا على توفر المنھجیات الفعالة والغیر مكلفة وھذا یتییح استخدامھا على المدى الواسع 

الم  ل الع ن قب ت م رافین اقترح تج الك ذي تن رق ال رافین Ruoffالط سید الك تخدم اوك ذي اس نة  . ال ي س وف

.]5[ادرك الباحثین یمكن تقشیر الكرافین وجعلھ عالق في الوسط المائي بشكل طبقة واحدة 2006
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Graphene oxide-:اوكسید الكرافین -1-4

سیل  ل الكاربوك سجین مث ى الاوك ة عل امیع محتوی افة مج ق اض ن طری تم ع ت ت سدة الكرافی اك

ل  ل تجع ط ب والایبوكسي والكحول باستخدام عوامل موكسدة تلك المجامیع لاتزید من المساحة السطحیة فق

ا. ]6[الطبقات السطحیة سمیكة ومحبة للماء  ھا للموج ق تعرض ن طری ات ع وق یحصل تقشیر للطبق ت الف

ائي . الصوتیة  لذلك نلاحظ ان اوكسید الكرافین یمتلك خصائص تختلف عن الكرافین مثل التوصیل الكھرب

ة . ]7[من الممكن اختزال احد المجامیع الحاویة على الاوكسجین اعلاه. وغیرھا  ر جاذبی سمة الاكث ذه ال ھ

رافین  سید الك ن اوك الي .م ام ع ي انتظ زل یعط رافین المخت سید الك سطحياوك ل ال ن . للھیك زال یمك الاخت

صودیوم ، انجازه بشكل اكثر فعالیة باستخدام مادة كیمیائیة مثل الھیدرازین  د ال الھیدروكینون، بوروھیدری

رافین . الخ  سید الك ن اوك شتق م وع م ماء . لذلك یعتبر اوكسید الكرافین المختزل ن ك اس ر یمتل ذا الاخی وھ

.[8]ین ذات المجامیع الوظیفیةوالكرافین المتحول كیمیائیا والكراف، یا عدیده مثل الكرافین المعدل الكیمیائ

تحضیر اوكسید الكرافین المختزل)2-1(الشكل

صنیع  ي ت رة ف ھ الكبی ویمتاز اوكسید الكرافین بتعدد استخدامھ في تطبیقات كثیرة اضافة الى اھمیت

.[9]اجھزة النانو الالكترونیة واجھزة الاستشعار 
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د

)(GOالتركیب الكیمیائي لاوكسید الكرافین ): 3-1( شكل 

(Graphene oxide preparation methods) -:طرائق تحضیر اوكسید الكرافین -1-5

:وھي) GO(ھناك عدة طرق لانتاج اوكسید الكرافین 

)(Hummer method: طریقة ھیومر -1

افة  ق اض ن طری رافین ع سید الك اج اوك تخدامھا لانت ن اس ي یمك ة الت رق الكیمیائی ن الط ر م تعتب

ذه  ر ھ ث تعتب ك حی امض الكبریتی ع ح صودیوم م رات ال ت ونت ن الكرافی زیج م ى م یوم ال كلورات البوتاس

.[10] الطریقة من الطرق الشائعة لانتاج كمیات كبیرة من اوكسید الكرافین 

(Hummer modified method) :                                ة ھیومر المعدلة طریق-2

تعد طریقة ھیومر المعدلة من الطرق الاكثر شیوعا في انتاج كمیات من اوكسید الكرافین حیث تم 

ا46تحریك  سحوق 1فة مل من حامض الكبریتیك المركز في حمام ثلجي لمدة ساعتین مع  اض ن م م م غ

غم من برمنكنات البوتاسیوم  وبعد الاضافة یرفع 6غم من نترات الصودیوم و1الكرافیت  الناعم والنقي و

دة ، الحمام الثلجي   سي ولم رك مغناط تخدام مح زیج باس م یحرك الم ر3ث رارة المختب ة ح ي درج ام ف ، ای

60اضیف فیما بعد ، لاخضر الى اللون البنيوبعد اتمام وقت التحریك لوحظ تغیر لون الخلیط  من اللون ا

ئ و وحظ 200مل من بیروكسید الھیدروجین بشكل بطی ث ل ات حی ن الایون ال م ر الخ اء المقط ن الم ل م م

شكل  ي ال ح ف ا موض راق كم فر الب ى الاص یط ال ون الخل ر ل سید ، )1-2(تغی وین اوك ى تك دل عل ذا ی وھ

رافین  رافین باس.الك سید الك صل أوك تم ف ك ی د ذل زي  بع رد المرك از الط د centrifuge)( تخدام جھ عن

6000 rmp[11].



5المقدمة..........................................................................................فصل الأولال

عملیة صوتنة اوكسید الكرافیت ) 14-( شكل 

Reduced graphene oxide-: المختزلاوكسید الكرافین -6-1

امیع من طبقة رقیقة من ا) rGO(یتكون اوكسید الكرافین المختزل  زوع المج رافین  من سید الك وك

لاستخدام في الاجھزة الحاویة على الاوكسجین المشتت في الماء حیث یمتلك موصلیة معتدلة كم انھا جیدة ا

ة رافین . الالكترونی سید الك وي اوك ھ ) (GOیحت ي تركیب ة ف ة المحتوی امیع الوظیفی ن المج دد م ى ع عل

سی سجین والایبوك ة الاوك ى مجموع ائي عل سیل الكیمی ذلك الكربوك تم ) (O2,COOH,CHOد وك ث ی حی

تخدام عو ائي وباس زال الكیمی ق الاخت ن طری سجین ع زال الاوك درازیناخت ل الھی ة  مث ة قوی ل مختزل . ام

.dimethyle hydrizine1[12],1-1وثنائي مثیل ھیدرازین ،وبورو ھیدرید الصودیوم

افین المختزلالتركیب الكیمیائي لأوكسید الكر): 5-1(الشكل 
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طرق اختزال الكرافین-1-7

Thermal reductionالاختزال الحراري                                                            -1

ن  ر م رارة اكث ة الح 2000یحصل الاختزال الحراري عند درجات الحرارة المرتفعة حیث ان زیادة درج

ل ذرات الا سبب تحل ة ی شر درجة مئوی رافین المتق سد الك شكل اوك سجین ب ذه . وك تخدام ھ وب اس ن عی وم

ع  ادة م ة الم ي كتل دان ف سجین وفق ة  ذرات الاوك الطریقة انھا تعطي صفائح ذات حجم صغیر وتسبب ازال

. ]13[الانخفاض بالتوصیل الكھربائي

Photo reduction by UV-Lightالاختزال الضوئي باستخدام ضوء مافوق البنفسجیة -2

صاص  م الامت ة قم م ملاحظ ث تم سجیة حی تعریض محلول اوكسید الكرافین الى الاشعة فوق البنف

ادناه نلاحظ حصول ازاحة )5-1(الشكلیوضح. قبل وبعد التشعیع باستخدام طیف اشعة مافوق البنفسجیة

را265نانومیتر الى 230من C=Cحمراء للاصرة   ون الك ذه نانومیتر وھذا دلیل واضح على تك فین وھ

دة  عة لم ول للاش ریض المحل ب تع ة تتطل فر 24العملی ن الاص ول م ون المحل ر ل ة تغی ع ملاحظ اعة م س

. ]14[الشاحب الى البني الغامق

نانومیتر وھذا دلیل 265نانومیتر الى 230من C=Cازاحة حمراء للاصرة  عملیة)5-1(الشكل

بازمان مختلفھ
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Reduced graphene oxide via laserن باستخدام اللیزر         اختزال اوكسید الكرافی-3

اوكسید الكرافین غیر موصل بینما اختزال اوكسید الكرافین عن طریق تعرضھ للیزر یمكن ازالة مكونات 

سبب . الاوكسجین وتحسین التوصیلیة الكھربائیة  ابض ی زر الن ى اللی رافین ال سید الك ول اوك ریض محل تع

وظ . الكرافین بسرعة مع تحسین الخصائص الكھربائیة والمیكانیكیة اختزال اوكسید  مع حصول تغیر ملح

. ]15[دلیل على حصول الاختزال. باللون المحلول من البني الى الاسود 

اختزال اوكسید الكرافین مع الكحول والمعالجة الحراري -4

Reduced graphene oxide with ethanol and thermal annealing

ى . في السنوات الاخیرة  ة  عل ة العالی ة الحراری تم اختزال اوكسید الكرافین مع الایثانول باستخدام المعالج

C=Oحیث یعمل الایثانول على اختزال . الرغم من ذلك میكانیكیة التكوین لازالت غیر مفھومھ لحد الان 

. ]16[في ورقة الكرافین واعادة اقترانھ مع الھیكل الكاربوني 

تلوث المیاه.1-8

ة یعد شكلات المقلق م الم ن أھ ًتلوث الماء بالمواد المختلفة الناتجة عن الصناعات المتعددة واحدا م

داذاالتي تواجھ الإنسان ف ، عرفت مشكلة تلوث الماء منذ زمن بعی ا وص ة م دلائل التاریخی ل ال ن أوائ وم

ط ،من السنة نھر إلى اللون الأحمر في فترات معینة الاعن تحول میاه  اثر نم ومثل ھذا التلوث ینتج عن تك

ساحات التي تزداداونتیجة المخلفات الصناعیة معین من الكائنات الدقیقة ى م شر عل م تنت بمعدلات كبیرة ث

رة دویع،واسعة ر مباش رة أو غی ة مباش ھ بطریق ر حالت ره أو تتغی ب عناص ر تركی دما یتغی ا عن اء ملوث ًالم

ائص الكیمیائیة و البیولوجیة التي تجعل الماء غیر صالح للشرب أو للاستھلاك وكذلك ما یطرأ على الخص

.المنزلي
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Adsorptionالأمتزاز.1-9

ادة أ رىوھو ظاھرة تجمع مادة بشكل جزیئات أو ذرات أو أیونات على سطح م ى . خ ة عل والأمثل

ى  امض عل ات الح الأمتزاز كثیرة نذكر منھا امتزاز حامض الخلیك على الفحم الحیواني وفیھ تتجمع جزئی

.سطح دقائق الفحم، وأمتـــزاز الھیدروجین على أسطح بعض الفلزات كالنیكل والحدید

زة ادة الممت سطح بالم ى ال ـتزاز عل اني الأمـ ي تع ادة الت سمى الم ت

دعى ا ی اكم سطح الم زاز بال ھ الأمت تم علی ذي ی سطح ال صر. زال د یقت ق

الأمتزاز ذ ب دعى عندئ از، وت سطح الم ى ال دة عل ة واح ة جزئی وین طبق ى تك زاز عل الأمت

ـةأ ادي الجزئیـ ـدة.ح ـوین عــ ى تكــ ا عل زاز احیان شـــمل الأمت ًوی

.]17[لیة عندئذ بالأمتزاز متعدد الجزئیاتطبقات جزیئیة على السطح الماز وتسمى العم

Types of Adsorptionأنواع الأمتزاز. 1-10

ذراتھا  ي ل شبع الالكترون سبب الت زاز ب ة الأمت ي عملی ة ف واد خامل ض الم طوح بع د س ، تع

ى وذلك نتیجة للأواصر التي ت زاز عل رتبط بھا تلك الذرات مع الذرات المجاورة للمادة نفسھا ، إذ یتم الأمت

الأمتزاز زاز ب ن الأمت وع م ذا الن دعى ھ ي،  وی اذب الطبیع وى التج لال ق ن خ سطوح م ذه ال ھ

ائي  زاز الفیزی ون الأمت درفالز ویك امتزاز فان سمى ب ان ی ي الطبیعي أو الفیزیائي وفي بعض الأحی بیھا ف ًش

زة . طبیعتھ ومیكانیكیتھ بظاھرة تكثف بخار مادة على سطح سائل المادة نفسھا ادة الممت ات الم ترتبط جزیئ

سطوح ولا  ل ال ى ك ًعلى سطح المادة المازة بوساطة قوى فاندرفالز التداخلیة الضعیفة نسبیا ، إذ یحدث عل

ن لغ ال یمك بیل المث ى س زاز فعل ا توجد سطوح مختصة بھذا الأمت زازا فیزیائی اني امت روجین أن یع ًاز النت ً

.مادة صلبة شرط أن تكون درجة الحرارة اقل من نقطة غلیان المادة الممتزةةعلى سطح أی

ك  زاز وذل ة الأمت ي عملی اوھنالك سطوح أخرى تعد نشطة ف شبع الكترونی م تت ا ل ى ذرات ًلان ذراتھ ، وتبق

سطوح رغم الأوابًھذه السطوح غیر مشبعة الكترونیا  ذه ال صر التي تكونھا مع الذرات المجاورة إذ تمیل ھ

سطح ى ال ا عل زاز ھ تم امت ي ی ات الت ذرات أو الجزیئ ذا . إلى تكوین أواصر كیمیائیة مع ال ل ھ دعى مث و ی
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روف  ي ظ ة ف طوح معین ى س زاز عل ن الأمت وع م ذا الن دث ھ ائي ویح النوع من الأمتزاز بالأمتزاز الكیمی

ى  دث عل د لا یح ة وق ر معین د تغی سھا عن سطوح نف ى ال سھا أو عل روف نف وفیر الظ د ت رى عن طوح أخ س

.]18[الظروف المناسبة

Adsorption Isothermsایزوثیرمات  الأمتزاز   . 1-11

ا مأن طح م ى س زة عل ادة الممت ة الم ین كمی ة ب م العلاق لرس د قاب ادة عن ذه الم غط ھ ز أو ض تركی

ز ـان مالات ـت درجاع ثبـ ـة الحــ يرارة ـ ي ًامنحنییعط و منحن زازھ قأو ،الأمت ا یطل م

ة  زازعلی رم الأمت زاز .أیزوثی ات الأمت نفت ایزوثیرم صنیف بص سب ت ]Giles]19ح

د نفلق سةاتمف ایزوثیرص ناف رئی ة أص ى أربع زاز إل يالأمت ھ

(S, L, H, C) ي ة ھ امیع ثانوی سة مج ناف الرئی ذه الأص من ھ )وتوجد ض 1, 2, 3, 4 and max)

).6-1(كما موضح في الشكل 

)Giles (فق تصنیف على ة من ایزوثیرمات الامتزاز أنواع مختلف) 6-1(الشكل 

 S   L             H            C
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في عملیة الأمتزازهثرؤالعوامل الم. 1-12

Factors Influencing Adsorption Process

زاز ة الأمت ل تقسم العوامل التي تؤثر على عملی ز وعوام از والممت ة الم ق بطبیع ل تتعل ى عوام إل

-:]20[تتعلق بظروف التفاعل وكما موضح في أدناه

Nature of Adsorbent and Adsorbateطبیعة الماز والممتز. 1-4-1

Nature of Adsorbateطبیعة المادة الممتزة    -1

Nature of Adsorbentطبیعة المادة المازة           -2

Conditions of Reactionظروف التفاعل      . 1-4-2

Temperatureدرجة الحرارة    -1

Ionic Strengthالشدة الأیونیة      -2

PH- Effectحامضیة   الدالھ التأثیر -3

Solvent Effectتأثیر المذیب        -4

ن. 1-13 ثالھدف م Theالبح Aim of This Work

:یهدف موضوع هذا البحث الى 

.تحضیر اوكسید الكرافین من خلال اكسدة الكرافیت-1

.بحامض امینيافین باستخدام أختزال أوكسید الكر-2

كسطح ماز لازالة الملوثات الموجودة في میاه استخدام اوكسید الكرافین المختزل في تطبیقات الامتزاز-3

وة  ن ق زاز م ة الامت ى عملی رى عل اثیرات الاخ ة الت ذلك دراس ة وك دوال الثرمودینامیكی الشرب وحساب ال

ایونیة وزمن الاتزان
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Experimental partالجزء العملي   

Chemicals المستعملةالمواد-1-2

یة من النقاوة واستخدمت أن جمیع المواد الكیمیائیة المستخدمة في ھذه الدراسة كانت على درجة عال

ا ) 1-2(یوضح الجدول. بدون تنقیة أضافیة ة نقاوتھ ث ودرج ي البح ستخدمة ف ة الم واد الكیمیائی أھم الم

.والشركات المصنعة لھا

في البحث ودرجة نقاوتھا والشركات المصنعة لھاالمستعملھالمواد الكیمیائیة) : 1-2(جدول 

No Name Company Purity%

1 Graphite (5 μ m) B.D.H 99.5

2 Sodium nitrate Merck 99.5

3 Sulfuric acid B.D.H 99.5

4 Hydrochloric acid (37%) B.D.H 37

5 Ethanol Scharlau 99.5

6 Potassium permanganate Merck 99.5

7 Hydrogen peroxide (30%) Scharlau 30

8 Sodium Hydroxide B.D.H 99.5

9 Diethyl ether G.C.C 99.0

10 Malachite green BDH 99.0

Instrumentsالمستخدمھالأجھزة - 2-2

)2-2(تم استعمال الأجھزة المدرجة في الجدول

)(2-2في الدراسة الحالیةالمستخدمھالأجھزة 

No Instrument Model Company, Source

1 UV-Visible Spectrophotometer UV-1650 Shimadzu ,Japan

3 pH-meter 211-Instrument Hanna—Romania

5 Water Bath K-CWBBL K&K ,Korea

6 Fourier Transform Infrared
spectrophotometer

FT.IR 8000
Series Shimadzu- Japan
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8 Scanning Electron Microscope
and EDS Tescan, Vega 3 Czech

9 Hot- Plate  with Magnetic
Stirrer LMS-1003 Labtech , Korea

10 Oven LDO- 080N Labtech , Korea

11 Sonication path LUC-410 Labtech , Korea

12 Ultracentrifuge Triup international
Corp

15
vacuum oven K-VO27 K&K,Korea

Preparation of graphene Oxideتحضیر اوكسید الكرافین- 3-2

، Modified Hummer Methodتم تحضیر  اوكسید الكرافین باستخدام طریقة ھیومر المعدلة

غم من1اضافة مل من حامض الكبریتیك المركز في حمام ثلجي لمدة ساعتین مع46حیث تم تحریك 

غم من برمنكنات البوتاسیوم  وبعد 6غم من نترات الصودیوم و1مسحوق الكرافیت  الناعم والنقي و

، ثم یحرك المزیج باستخدام محرك مغناطسي في درجة حرارة المختبر، الاضافة یرفع الحمام الثلجي

ضیف فیما بعدا، من اللون الاخضر الى اللون البنيوبعد اتمام وقت التحریك لوحظ تغیر لون الخلیط

مل من الماء المقطر الخال من الایونات حیث 200مل من بیروكسید الھیدروجین بشكل بطیئ و60

بعد ذلك تم فصل .لوحظ تغیر لون الخلیط الى الاصفر البراق وھذا یدل على تكوین اوكسید الكرافین

6000عند centrifuge)( أوكسید الكرافین باستخدام جھاز الطرد المركزي   rmp ومن ثم غسل

والماء المقطر الخال من الایونات لعدة اوكسید الكرافین  باستخدام حامض الھیدروكلوریك المخفف

مرات الى حین الوصول الى دالة حامضیة متعادلة للراشح حیث یستدل على الحصول على اوكسید 

) .vacuum oven( الكرافین النقي باستخدام المجفف الكھربائي 

Preparation of Reduced Graphene oxide:المختزلاوكسید الكرافین تحضیر-2-4

ر 50غم من اوكسید الكرافین المحضر واضیف لھ  0.2تم وزن   شاي الاحم ستخلص ال مل من م

رارة % 5بتركیز  ة ح اعات  بدرج لاث س دة ث سخینھ لم م ت ة 25ثم ت ة مئوی ون ،درج ر ل وحظ تغی ث ل حی

rGOن البني الى اللون الاسود وھذا یدل على تكوین اوكسید الكرافین المختزل اوكسید الكرافین من اللو

ولغرض مقارنة خصائص اوكسید الكرافین المختزل فقد تم اعادة عملیة التحضیر مع تغییر زمن التحریك 

.الى عشر ساعات
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واوكسید الكرافین المختزل  ، دراسة خصائص الكرافیت و اوكسید الكرافین-5 -2

Characterization of Graphite, Graphene Oxide and Reduced Graphene

oxide

ر سید الك رافین واوك افین تم دراسة الخواص  التركیبیة والطیفیة والحراریة للكرافیت واوكسید الك

:المختزل وفقا للطرق التالیة

وق ةمطیافی-1-5-2 ة وف عة المرئی صاص الاش سجیةامت UV-Visible Spectroscopy-:البنف

rGOوGOمتصاصااستخدم جھاز مطیاف امتصاص الاشعة المرئیة وفوق البنفسجیة لتسجیل اطیاف 

وق  ة وف ین المرئی ي المنطقت رضف سجیة لغ ا البنف تعملت خلای ة اس ة المحتمل الات الالكترونی ة الانتق دراس

.نانومتر) 1100-200(سم وتم تسجیل الطیف عند مدى بین 1مقداره سمككوارتز ذات 

Fourier transform infrared Spectroscopy-:مطیافیة الأشعة تحت الحمراء-2-5-2

ات  ي العین ة ف امیع الوظیفی شخیص المج راء لت ت الحم عة تح صاص  الاش ة امت از مطیافی تخدم جھ اس

سجیل  م ت ث ت زل حی رافین المخت سید الك رافین واوك سید الك ت واوك ن  الكرافی ل م ضرة لك صلبة المح ال

ة  داد الموجی دى الأع من م اف ض م4000-400الاطی د البوتاس1-س راص برومی ة اق تخدام طریق یوم باس

.KBr-discالصلبة 

Scanning Electron Microscopyمجھر الماسح الالكتروني-3-5-2
ومعدل حجم الجسیماتMorphologyدرست خصائص الشكل البلوري الخارجي

Particles Size.

Preparation of Standard Solutionتحضیر المحالیل القیاسیة-2-6

ست یة الم ل القیاس ضرت المحالی ةعملةح ذه الدراس ي ھ صبغة ف ضراءل ت الخ زالملكای بتركی

(100mg/L) لغرض تعیین الطول الموجي الأعظم)λmax(و عملوالمذیب المست ضیر ھ ة التح في عملی

.)1-2(الشكل الماء المقطر

طیف امتصاص الصبغة ومنحني المعایرة -2-7

Absorption Spectra and Calibration Curve of the Dye

ن )λmax(استخرج الطول الموجي الذي یحصل عند أعلى امتصاص  ا م تخدام خلای لال اس ن خ م

د ) λmax(وجد إن قیمة إذ)1cm(الكوارتز سمك الخلیة  سجیة عن ن . )616nm(لصبغة البلورات البنف وم

ص ة الامت م قیم ة ورس ز مختلف دة بتراكی ل ع ضیر محالی لال تح زخ ل التركی ـى .اص مقاب صول عل م الح ت
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y = 0.1291x - 0.0092
R2 = 0.9998
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(1-30mg/L) 2-2(كما موضح في الشكل.(
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الملكایت الخضراءلصبغة مــــنحني المــــعایرة ) 2-2(الشـــــكل

تحدید زمن الاتزان لنظام الأمتزاز-2-8

Equilibrium Time of Adsorption System

زة ادة الممت از والم سطح الم ین ال زان ب ن الات د زم رض تحدی لغ

ز تخدم التركی ع الإذ(50mg/L) اس ت جمی م تثبی نت زمن م و ال د وھ ل واح ر عام ع تغی روف م ظ

ذ لال اخ س(10ml)خ ن سل الم یف إلیھ صبغة وأض ل ال ن المحالی ة م
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(0.05gm) ن زلم رافین المخت سید الك ستاوك رارة عملةالم ة ح ة بدرج ذه الدراس ي ھ دھا (25oC)ف وبع

ة س الامتصاصت في جھاز الرج وبأخذ عینات في فترات زمنیة مختلفة وقیاضعو راء عملی د أج ا بع یة لھ

سطح  ع ال زة  م ادة ممت ل م زان لك الفصل ومن خلال متابعة تغیر الامتصاصیة مقابل الزمن حدد زمن الات

.دقیقة90وكان الزمن اللازم لاتمام عملیة الامتزاز الماز

Adsorption Isothermsایزوثیرمات الامتزاز   -2-9

زة تم إیجاد ای ادة الممت ن الم ة م ز مختلف ضیر تراكی لال تح ن خ زوثیرمات الامتزاز لكل مركب م

(Adsorbate)ضمن المدى(100-1mg/L) ل یف لك ن ھ(10ml)وأض ـم (0.05gm)راكیز ـذه التـ

ـم زلن ـ رافین المخت سید الك ساوك ي (Adsorbent)ازة ـادة مـكمعملتــالم ل ف ذه المحالی عت ھ ووض

) . ةدقیق/ دورة 150(م ضبط سرعة الرج ث(25oC)على درجة الحرارة عند درجة جھاز الرج المسیطر

صلوعند الوصول إلى زمن الاتزان تم  لف ائق المحالی ن دق تخلص م زي لل از الطرد المرك رافین بجھ الك

مـعة المــطیافیة الأشـة بمـل الرائقـوبعد قیاس امتصاص المحالیالمختزل وجي الأعظ ول الم د الط رئیة عن

ایرة ي المع ن منحن زان م د الات ز عن ین التركی م تعی صاص ت یم الامت ة ق شكل ومن معرف دھا ) 2-2(ال وبع

.لممتزةاوجدت كمیة المادة

Effect of Temperatureتأثیر درجة الحرارة  -2-10

سا زة ال ادة الممت ة الم ین كمی ة تعی رار عملی رى تك ث ج رارة حی ة الح ل درج ر عام ع تغیی بقة م

,15)حرارة الدرجات تاستخدم 25 and 35oC) ادة ل م زاز لك ى الامت رارة عل ة الح وسجل تأثیر درج

.ممتزة على السطح الماز من خلال ایزوثیرمات الامتزاز



16النتائج والمناقشة........ ..........................................................................الفصل الثالث  

Results and Discussionالنتـــائــج والمنـــاقشـة

دراسة خواص اوكسید الكرافین واوكسید الكرافین المختزل 

Spectrums of visible raysفوق البنفسجیة–اطیاف الاشعة المرئیة -1-3 – ultraviolet

سید  رافین واوك سید الك تمت دراسة أطیاف الأشعة فوق البنفسجیة والمرئیة للمحالیل المائیة  لأوك

ین ، كرافین واوكسید الكرافین المختزلتم تحلیل طیف الامتصاص لأوكسید الحیث، الكرافین المختزل وتب

دGOوجود قمة امتصاص عائدة الى   212 عن nmزى ا ي تع ال الالكترون ى  الانتق اتج ) *π-π(ل و ن وھ

ن ) (C=Cمن وجود اصرة مزدوجة   في اوكسید الكرافین او تلك الباقیة من الكرافیت الأصلي وكذلك یمك

د  صاص عن ة امت ود قم ة وج يnm300ملاحظ ال الالكترون ى الانتق ع ال ى *n-πترج دة ال ا عائ ولكنھ

رافینیمجموعة الكاربون سید الك ي اوك د وجد، ل ف صاص عن ة امت ذلك  حزم سید nm258ك ة بأوك خاص

ي ي الكترون ال الالكترون ى الانتق ك ال ع ذل زل ویرج رافین المخت ة ) (*n-πالك ص المجموع ي تخ وھ

ة  زل) C-O( الوظیفی رافین المخت سید الك ون اوك ى تك وي عل ل ق ذا دلی رافین وھ سید الك زال اوك د اخت بع

.[21])1-3(وشكل ) 1-3(جدول 

المحضرةللأطیاف الالكترونیة للعیناتmaxقیم الامتصاص الأعظم ) : 3-1( جدول
ب  المرك

الكربوني
n-*)nm(-*)nm(

GO300212

rGO258-
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rGOوGOفوق البنفسجیة لكل من–طیف امتصاص الاشعة المرئیة ) 3-1(شكل 

GO

rGO
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:دراسة اطیاف الاشعة تحت الحمراء اوكسید الكرافین واوكسید الكرافین المختزل: 2-3

Study of IR spectroscopy for graphene oxide and reduce graphene oxide

دد ، اوكسید الكرافین واوكسید الكرافین المختزللمركبات FTIRإظھرت اطیاف ال  وجود حزم تم

.400cm-1-4000وانحناء عدیدة في منطقة الترددات  المحصورة بین

يلأوكسی)3-2(شكلاظھر طیف الاشعة تحت الحمراء ة  ف د الكرافین بوجود حزمة امتصاص قوی
1cm-5173 ضویة ل الع ة الكاربونی ى مجموع ود ال ل ) C=O(تع امیع الكاربونی ى مج ع ال ي ترج والت

شرة او م ون منت ي تك رافین والت سید الك ون اوك ى تك ك  ال لا ش شیر ب ذا ی سیلیة  وھ ین والكربوك شورة ب ح

دكذلك شصفائح اوكسید الكرافین ى cm-13470خص اھتزاز تمددي عن ود ال ة O-Hیع ي مجموع -Cف

OHضا .للحامض الكربوكسیلي مع احتمال وجود جزیئات ماء الممتز على السطح ف ای س الطی أظھر نف

ة1620cm-1 وجود حزمة امتصاص واسعة في  C(تعود لمجموع = C (ة زم . العطری ذلك  ح ر ك وأظھ

C(وعة الكربوكسیل العضویة تعود الى مجم1072,1233,1380cm-1في  – O ( سي ومجموعة الایبوك

)C–O (و مجموعة الالكوكسي)C–O ( ت على التوالي  وھذا یؤكد وجود اكسدة ناجحة وواضحة للكرافی

.FTIR[22]من خلال الاستعانة في قیاسات الطیف 

زل رافین المخت سید الك راء لاوك عة تحت الحم اف الاش ل اطی كلتم تحلی ور تاذ )3-2(ش ین ظھ ب

ة ى ) O-H(ازاحة واضحة في قمم امتصاص مجموع صل ال م3247ی ین -1س سجین ب سب نقص الاوك ب

ھ رةجزیئات زاز اص ة اھت ضت قیم ذلك انخف C(وك = O (د ة ، 1710cm-1عن ود مجموع وحظ وج ا ل كم

C(الالوكسي  – O  (رافین المخت سید الك ى اوك رافین ال سید الك زال لأوك زل حتى بعد حدوث عملیة الاخت

. 1060cm-1[23]والتي ظھرت حزمتھا عند 
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اطیاف الأشعة تحت الحمراء للكرافیت واوكسید الكرافین واوكسید الكرافین المختزل): 3-2(الشكل

المجھر الالكتروني الماسح. 3-3

Scanning electron microscopy (SEM)

ن تم دارسة خصائص السطح لدقا زل م رافین المخت سید الك رافین واوك سید الك ت واوك ئق الكرافی

ى ) 3-3(خلال حجم وشكل الدقائق  وحسب الاشكال من ور.)5-3(ال ن ص ضح م ت ان SEMیت للكرافی

.[24]ھنالك أشكالا متعددة معظمھا تكون بشكل  رقائق اوشبھ كرویة 

GOاوكسید الكرافین 

rGOاوكسید الكرافین المختزل  
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2μmمسحوق الكرافیت بمقایس لSEMصورة ): 3-3(الشكل

ل ام اق ى احج ائق ال م الرق ول معظ ظ تح سدة یلاح ت بالأك شیر للكرافی ة التق راء عملی ع وبعد اج م

روياوالحصول على جسیمات بأشكال متعددة مثل الشكل الكروي ي شبھ الك دقائق الت ود بعض ال ع وج م

دات كل التجع ذ ش سمتتخ ة ال ة قلیل فائح نانوی ى ص صول عل ذلك الح صفوك ة ب فافیة مقارن ر ش ائحك وأكث

. لكرافیتا

.2μmلاوكسید الكرافین بمقایس SEMصورة ): 3-4(الشكل 
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ي  ر الالكترون ور المجھ ن ص ظ م رافین یلاح سید الك دقائق اوك زال ل ة الاخت راء عملی د اج وعن

ى د صول عل زالالماسح الح د الاخت ة عن كال مختلف ائق بأش رويق شكل الك ا ال رويوشمنھ ود بھ الك ووج

ة فافة ونحیف فائح ش ويص شكل مط رمش. ب شكل مق ائق ب ى دق صول عل ضا الح ظ ای زال ویلاح د اخت عن

. اوكسید الكرافین

1μmبمقیاسلأوكسید الكرافین المختزل SEM) 3-5(الشكل 

Adsorption ofعلى السطحالصبغةامتزاز .4-3 Dye on Surface

مجامیع فعالة تسھم في عملیة اذ یحتوي على ،خصائص ممیزة بالنسبة لسطحھاالصبغةتمتلك 

المزدوجھ لمجموعة الحلقة بالاضافھ الى الاواصروالشحنة الموجبةالامینالامتزاز ومن ھذه المجامیع 

.[25]الاروماتیة

لخضراءالملكایت الصبغة الصیغة التركیبیة ): 3-6(شكل 
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عند درجة اوكسید الكرافین المختزلعلى سطحالملكایت الخضراءصبغة تم دراسة امتزاز

لكل قیمة من قیم تراكیز ) Qe(الممتزةلحساب كمیة المادة) 3-1(المعادلة عملت إستإذ(25oC)حرارة 

: ]26[الاتزان

 
m

CCV
Q eosol

e


 .

-:حیث

Vsol. =الكلي لمحلول المادة الممتزة مالحج L )(

Co = لمادة الممتزة لالتركیز الابتدائي)L/mg(

Ce = لمادة الممتزة لالتركیز عند الاتزان)L/mg(

m = المازة وزن المادةg)(

Qe = كمیة المادة الممتزة)mg /g(

ام لأیزوثیرمات الامتزاز وقد رسمت كمیة المادة الممتزة مقابل تركیز الاتزان لإعطاء الشكل الع

).1-3(شكل لبین في امكما 

عند درجة اوكسید الكرافین المختزلعلى سطح الملكایت الخضراءایزوثرمات الامتزاز ) 7-3(لشكال
25oCحرارة 

الامتزاز ایزوثرمات مع منحنیات اي تم الحصول علیھتالالامتزازایزوثرماتاتوعند مقارنة منحنی

.[19](Giles)حسب تصنیف(S)نجد أنھا تتبع الصنف ) 1-1(المبینة في الشكل 

(1-3)
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اوكسید الكرافین المختزلعلى السطح الملكایت الخضراءلصبغة زمن الاتزان .3-5

on Surfaceto Malachite GreenEquilibrium Time

تي یجب معرفتھا ودراستھا لتحقیق مدى جودة كفاءة یعتبر زمن الاتزان من المتغیرات المھمة ال

صبغةمن اذ استخدمت تراكیز مختلفة ، مائيالموجودة في المحلول الللصبغةالامتزاز 

Malachite green 25وعند درجة حراریةoC0.05بعد إضافة وزن وgm اوكسید الكرافین من

اذ لوحظ سعة الامتزاز سوف تزداد مع الصبغةلول من مح(50mg/l)بتركیز 10mLالى المختزل

) .3-8(وكما موضح في الشكل . دقیقة90مرور الوقت ثم تبدأ بالاستقرار والثبات عند زمن  

0
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0.6

0.9
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0 50 100 150 200
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الماز عند اوكسید الكرافین المختزلالممتزة وسطح الصبغةتأثیر التغییر بالزمن بین كمیة ): 3-8(شكل 

25درجة الحرارة oC.

. Adsorption Isothermوثیرم الامتزاز ایز6-3

ات سابات  ایزوثیرم راء ح م  إج زازت ضراءالامت ت الخ صبغة الملكای Malachite greenل

ع نالصبغةوعند ظھور النتائج تبین ان ، اوكسید الكرافین المختزلالممتزة على  سطح   سجم م (S)وع تن

شكل ) Giles Classification(بحسب تصنیف جیلز  ي ال ا ف ون ، )3-7(كم صنف یك ذا ال ي ھ ھ وف توج

. الجزیئات الممتزة على السطح یكون بشكل مائل او عمودي

زاز  ة امت ن عملی صبغةلقد حللت البیانات المستحصلھ م طح ال ى س زلعل رافین المخت سید الك اوك

.بواسطة استخدام معادلات لانكمایر وفریندلیش وتیمكن C°25عند الاتزان وعند درجھ حراریة
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y = 0.0481x + 0.9641
R2 = 0.4265
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دلیتشْإذ اظھر ایزوثیرم ، معاملات الارتباط وثوابت كل ایزورثیرم) 3-2(اذ وضح الجدول  فرین

دلیش ایر وفرین ات لانكم ة اذ.تطابق عالي مقارنة بایزوثیرم كال الآتی ي الاش ات  ف حت الایزوثیرم : وض

)9-3 (-)11-3. (

على الصبغةمعاملات الارتباط وثوابت ایزوثرمات لانكمیر وفریندلیتش وتیمكن لامتزاز ): 3-2(ل جدو

اوكسید الكرافین المختزلسطح 

Timken equationFreundlich equationLangmuir equation

r 2bkTr 2nkFr 2qmkL

Dye

0.8971.0853.5940.99321.0530.9670.42650.112-1.179Malachite
green

C°25عند درجة اوكسید الكرافین المختزل على  سطح الصبغةایزوثرم لانكمایر لامتزاز :)3-9(شكل 

عند درجة اوكسید الكرافین المختزلعلى سطح الصبغةایزوثرم فرندلیتش لامتزاز ): 3-10(شكل 
25°C

y = 0.9489x - 0.0143
R2 = 0.9932

-1

-0.8

-0.6

-0.4

-0.2

0

0.2

0.4

0.6

0.8

-1 -0.7 -0.4 -0.1 0.2 0.5 0.8 1.1 1.4 1.7 2

log Ce

lo
gQ

e



25النتائج والمناقشة........ ..........................................................................الفصل الثالث  

y = 1.0854x + 1.3886
R2 = 0.897
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C°25عند درجة اوكسید الكرافین المختزلعلى سطح الصبغةایزوثرم تیمكن لامتزاز ): 3-11(شكل 

تأثیر درجة الحرارة وحساب الدوال الثرمودینامیكیة للأمتزاز . 7-3
 Effect of Temperature and Calculation of Thermodynamic Functions of

Adsorption

زة  ادة الممت ة الم صبغةأن كمی ھ ) (Malachite greenل د ان ة وج ة مختلف ات حراری د درج وعن

اعبدأ امتزازھا رارة بالارتف ات الح اع درج د ارتف ي ، عن ة ھ ى ان العملی ذه عل زاز ھ ة الامت دل عملی اذ ت

ھ رارة  ماص دول )Endothermic Process(للح ي الج ا ف شكل ) 3-3(، كم ل )3-12(وال ن تعلی ، ویمك

و ن الفج د م ى ان العدی ك عل ل ذل سامات داخ زلات والم رافین المخت سید الك تحاوك ة تنف اع درج د ارتف عن

ل زیادة فيالحرارة مؤدیة بذلك الى  زلعملیة الانتشار داخ رافین المخت سید الك ذه اوك زاز ھ ان امت ذلك ف ل

. للحرارةماصاالمحضر یكون اوكسید الكرافین المختزلعلى سطح الصبغةالنوع من 

عند درجات حراریة اوكسید الكرافین المختزلبواسطة سطح الممتزةالصبغةكمیة ) :3-12(شكل 
مختلفة
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والشكل ) 3-4(كما في الجدول T/1مقابل مقلوب الدرجة الحرارة المطلقة lnXmرسم عند 

اوكسید الكرافین على السطح الصبغةنحصل على العلاقة الخطیة وقیمة تغییر الانثالبیة لأمتزاز ) 13-3(

.المازمختزلال

اوكسید الكرافین على سطح الصبغةتأثیر درجة الحرارة على اعلى كمیة ممتزة لامتزاز ): 3-4(جدول 

المازالمختزل

دول  ي الج ا ف ة كم دوال الثرمودینامیكی ساب ال م ح رة ) 3-7(ت ة الح ة للطاق ة الموجب ΔGان القیم

صبغة ةMalachite greenل ر تلقائی صورة غی صل ب ة تح ى ان العملی دل عل ة ، ت ون القیم ین تك ي ح ف

دةتدل عΔSالسالبة للتغیر في الانتروبي  ون مقی ات تك ام اي ان الجزیئ ات النظ ي . لى ثب ر ف ا ان التغی كم

وى راري المحت زاز ΔHالح د امت البة عن ة س ون ذا قیم صبغةیك رارة ال ة للح ة باعث ین ان العملی ا تب مم

)endothermic Process ( ات ى ان مكون ضا عل دل ای ذا ی زّوھ سطح الممت ا ال شارھا مم رع انت ل س ّتق
صبغاوكسید الكرافین المختزللجذب المتبادل بین یؤدي ذلك الى انخفاض ا ي ال ة ف إذ ، والمجامیع الوظیفی

.الصبغةأنھ بزیادة درجة الحرارة تنفصل الروابط المتكونة بین السطح و

Malachite
green

Ce =3.070

ln XmXm

1000/T

K-1
T

oK
T

oC

1.2353.4403.24730835

1.1313.1003.35629825

1.0292.8003.47228815

ید 
كس

او
ین

راف
الك

زل
خت

الم



27النتائج والمناقشة........ ..........................................................................الفصل الثالث  

y = -0.9125x + 4.1967
R2 = 0.9993
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)

اوكسید على سطح الصبغةمقابل مقلوب الدرجة الحراریة المطلقة لامتزاز lnXmرسم ) : 3-19(شكل 
الكرافین المختزل

اوكسید الكرافین المختزلالدوال الثرمودینامیكیة لعملیة امتزاز القولونیة على سطح ) :  3-7(جدول

25oCعند درجة حرارة 

المختزلالكرافیناوكسید 
Adsorbate ΔH

kJ.mol-1
ΔS

J.mol-1.k-1
ΔG

kJ.mol-1
Keq

Malachite green +7.586 +50.903 -7.073 20.195
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.
. و التوصیاتالاستنتاجات

الاستنتاجات
) الاصباغ الحاملة الى الشحنة الموجبة( الكتیونیھالسطح المحضر میل كبیر لامتزاز الاصباغ اظھرت .1

.اظھرت صبغة الملكایت الخضراء زیادة في كمیة المادة الممتزة بزیادة زمن الاتزان.2

بغة .3 رت ص ضراءأظھ ت الخ ات الملكای ى متاأیزوثیرم طح زاز عل زلس رافین المخت سید الك ع اوك تتب

. یزداد الامتزاز مع زیادة تركیز الاتزان إذفریندلشمعادلة 

وع الزدادتالصبغةمتزازاوجد أن سعة .4 ن الن زاز م رارة أي أن الامت ة الح ادة درج اصبزی رارة م للح

)Endothermic Process ( .

:التوصیات

ر یمكن  باغ اذ اظھ استخدام مثل ھذا النوع من السطوح في ازالة الملوثات البیئیة والتي من ضمنھا الاص

باغ  زاز الاص ي امت ر ف ل كبی ھ ھذا السطح می زالكتیونی ة الامت ق عملی ن تطبی ا یمك ن كم ھ م واع مختلف ى ان از عل

.الملوثات
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