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Abstract
Research Subject: Global warming is the most important worldwide 
problem. CO₂ is one of the greenhouse gasses and its emission to the 
atmosphere causes global warming to increase. Porous adsorbents are 
great candidates for CO₂ adsorption and graphene aerogels are po-
rous nanostructures with very low density and hierarchical porosity 
which is suitable for CO₂ adsorption. The source of pristine graphite for 
graphene oxide synthesis as a precursor plays a vital role in graphene 
aerogel nanostructure.   
Research Approach: In the current study, graphene oxide by modi-
fied Hummers’ method was synthesized with three different graphite 
sources. Graphene aerogels were prepared with synthesized graphene 
oxides via hydrothermal and freeze-drying methods to investigate their 
effect on graphene aerogel nanostructure. Finally, the CO₂ adsorption of 
graphene aerogels was evaluated. The samples were characterized by 
FTIR, XRD, SEM, and BET analysis. 
Main Results: The results indicated that the source of graphite has a 
significant role in the process of oxidation of graphene oxide by the 
modified Hummers method. XRD results of graphene oxides showed 
successful oxidation of graphite. normalizing FTIR peaks of graphene 
oxides showed different intensities of oxygenated functional group 
peaks. SEM results of graphene aerogels showed that less oxidation 
of graphite powder caused agglomeration of graphite plates and thick 
walls were formed. The size of pore diameter in GAB and GAE are 2.28 
and 3.84 µm respectively which affect the CO₂ adsorption. Larger pores 
led to easier mass transfer of CO₂ molecules and higher CO₂ adsorption 
was achieved moreover high meso and micro surface area (112 and 115 
m2/g, respectively) in GAE increased CO₂ adsorption. CO₂ adsorption of 
GAE and GAB are 1.04 and 0.724 mmol/g, respectively.  
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چکیــده

گاز  جــذب  به‌منظــور  متخلخــل  جامــد  جاذب‌هــای  تحقیــق:  موضــوع 
ــرات جــوی محیط‌زیســت  ــر تغیی ــذار ب ــده و اثرگ ــوان گاز آلاین دی‌اکســیدکربن به‌عن
مــورد توجــه محققــان قرارگرفته‌انــد. در تحقیــق حاضــر، از ایــروژل گرافــن به‌منظــور 
ــد  ــر فراین ــه ب ــت اولی ــودر گرافی ــر پ ــد. اث ــتفاده ‌ش ــیدکربن اس ــذب گاز دی‌اکس ج
اکســایش اکســید گرافــن و گروه‌هــای اکســیژنی روی ســطح آن بررسی‌شــد. ســپس 
ــال و  ــد هیدروترم ــن فراین ــات حی ــی نانوصفح ــایش برخودتجمع ــزان اکس ــر می تأثی
ــت.  ــورد بررســی قرارگرف ــن حاصــل م ــروژل گراف ــرات سلســله‌مراتبی ای ســاختار حف
ــرای ســنتز اکســید  ــرز اصلاح‌شــده ب ــن پژوهــش از روش هام ــق: در ای روش تحقی
ــای  ــنتز ایروژل‌ه ــرای س ــادی ب ــک-کردن انجم ــال و خش ــن و روش هیدروترم گراف
گرافــن اســتفاده‌ شــد. به‌منظــور مشــخصه‌یابی اکســید گرافــن از آزمون‌هــای 
طیف‌ســنجی فروســرخ )FTIR( و پــراش پرتــوی ایکــس )XRD( اســتفاده ‌شــد. 
ــذب  ــذب و واج ــامل ج ــف ش ــای مختل ــتفاده از آزمون‌ه ــا اس ــن  ب ــای گراف ایروژل‌ه
ــد.  ــی قرارگرفتن ــورد بررس ــی )SEM( م ــی پويش ــکوپ الکترون ــروژن و میکروس نیت

ــه لایه‌هــا بیــن گرافیــت و اکســید  ــی: در آزمــون XRD اختــاف فاصل ــج اصل نتاي
ــاف  ــت. اخت ــت اس ــات گرافی ــز صفح ــدن موفقیت‌آمی ــان‌دهنده اکسیدش ــن نش گراف
انــدازه-ذرات  اختــاف  از  ناشــی   FTIR آزمــون  در  اکســیژنی  قله‌هــای  شــدت 
ــا  ــت ب ــتر درگرافی ــیژنی بیش ــای اکس ــدت گروه‌ه ــه ش ــت؛ به‌طوری‌ک ــا اس گرافیت‌ه
انــدازه ذرات کوچک‌تــر مشــاهده شــد. بررســی ريختــار ‌ایروژل‌هــای گرافــن اهمیــت 
گرو‌هــای اکســیژنی در تشــکیل ساختارســه‌بعدی سلســله مراتبــی را نشــان داد. 
ــا  ــاختاری ب ــر، س ــدازه‌ذرات کوچک‌ت ــا ان ــه ب ــیژنی در نمون ــای اکس ــش گروه‌ه افزای
دیواره‌هــای نازک‌تــر و تجمــع کمتــر صفحــات ایجادکرده‌اســت. نتایــج حاصــل 
نشــان ‌داد کــه گرافیــت بــا انــدازه ‌ذارت کوچــک منجــر بــه بهبــود ســاختار حفــرات 
ــروژل  ــا  mmol ۱/۰۴ شــد. ای ــروژل و افزایــش میــزان جــذب گاز ت سلســله‌مراتبی ای
حاصــل از ذرات گرافیــت بزرگ‌تــر دارای جــذب گاز  mmol ۰/۷۲ اســت. اســتفاده از 
گرافیــت بــا انــدازه‌ ذرات کوچک‌تــر منجــر بــه کنتــرل بهتــر فراینــد اکســایش اکســید 
ــن و ســطح مخصــوص مــزو و میکــروی  ــروژل گراف ــن و فراینــد خودتجمعــی ای گراف

ــد. ــب ۱۱۲ و g/m2 ۱۱۵( ش ــالا )به‌ترتی ب

کلمـات کلیـدی

گرافیت

اکسید گرافن

ایروژل گرافن

گروه‌های اکسیژنی

CO2 جذب گاز
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تأثیر اندازه ذرات گرافیت بر ساختار حفرات و جذب...
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1 مقدمه
تغییــرات  و  زمیــن  گرم‌شــدن  منجربــه   CO₂ انتشــار 
ــه  ــار آن ب ــزان انتش ــن می ــت. بنابرای ــده اس ــی ش آب‌وهوای
اتمســفر بایــد کنتــرل شــود. ایــن فراینــد شــامل دو مرحلــه 
حبــس و ذخیره‌ســازی اســت. CO₂ از منابــع مختلــف ماننــد 
... بــه  حمل‌ونقــل،‌ صنایــع، نیروگاه‌هــای تولیــد بــرق و 
اتمســفر منتقــل می‌شــود و بیشــترین میــزان انتشــار آن 
ــیعی  ــف وس ــت ]1[. طی ــیلی اس ــوخت‌های فس ــق س از طری
شــامل  کــه  به‌کارمی‌رونــد   CO₂ بــرای حبــس  مــواد  از 
ــد،  ــل جام ــواد متخلخ ــیمیایی، م ــی و ش ــای فیزیک جاذب‌ه
ــه شــیمیایی اســت.  ــراق حلق ــی و احت ــر برودت غشــاها، تقطی
ــا روش‌هــای  اســتفاده از جاذب‌هــای متخلخــل در مقایســه ب
ــر، ظرفیــت  ــای کمت ــرژی احی ــی همچــون ان دیگــر مزیت‌های
ــی دارد  ــرد و انتخاب‌گزین ــی درکارب ــر، راحت ــذب گاز بالات ج
ــا  ــالای %۸۰( ب ــوادی متخلخــل )تخلخــل ب ــا م ]2[. ایروژل‌ه
چگالــی بســیارپایین و ســطح مخصــوص بــالا هســتند کــه از 
انــدازه حفــرات و ســطح مخصــوص قابــل کنتــرل برخوردارنــد 
و بنابرایــن بــرای حصــر و جــذب گاز CO₂ گزینه‌هــای بســیار 
مناســبی هســتند. ‌ایــروژل گرافــن یکــی از ایروژل‌هــای کربنی 
 ،)۲۶۰۰ g/m2( جدیــد اســت کــه دارای ســطح مخصــوص بــالا
چگالــی بســیار پاییــن )mg/cm3 ۱۰(، هدایــت الکتریکــی 
ــی اســت. کاربردهــای  ــی عال ــالا، قابلیــت فشــردگی و بازیاب ب
ایــروژل گرافــن عبارتنــد از کاتالیــزور، ذخیــره انــرژی، جــذب 
گاز، حســگرهای گازی، مــواد تغییرفازدهنــده و ... کــه مزیــت 
ــه‌بعدی  ــای س ــا نانوکربن‌ه ــه ب ــا در مقایس ــتفاده از آن‌ه اس
دیگــر ســهولت در تهیــه، عملکــرد بــالا و مقرون‌به‌صرفــه 

ــا اســت ]3, 4[. ــودن آن‌ه ب
در تحقیــق انجام‌شــده در ســال ۲۰۲۱، تأثیــر انــدازه و 
ــورد  ــا م ــزان اکســایش آن‌ه ــر می ــه ب ــت اولی ــوع پودرگرافی ن
بررســی قرارگرفــت. انــدازه صفحــات کوچک‌تــر گرافیــت 
به‌دلیــل نفــوذ بیشــتر عوامــل اکســنده میــان صفحــات 
ــال  ــت ]5[. در س ــده ‌اس ــتر ش ــایش بیش ــه اکس ــر ب آن منج
 ۲۵µ ــات ۶، ۱۸ و ــدازه صفح ــا ان ــی ب ــر گرافیت‌های ۲۰۱۷ اث
ــج  ــد. نتای ــرز بررســی ‌ش ــه روش هام ــزان اکســایش ب ــر می ب
ــت  ــات گرافی ــدازه صفح ــه ان ــایش ب ــان اکس ــتگی زم وابس
انــدازه صفحــات  بــا کاهــش  را نشــان ‌داد؛ به‌طوری‌کــه 
گرافیــت، زمــان اکســایش بــه ۲ ســاعت کاهــش ‌یافــت ]6[. در 
پژوهشــی دیگــر در ســال ۲۰۲۰، اثــر انــدازه صفحــات گرافیت 
ــن  ــید گراف ــی اکس ــواص الکتریک ــاختار و خ ــار، س ــر ريخت ب
کاهش‌یافتــه بررســی‌ شــد. انــدازه صفحــات کوچک‌تــر، 
تشــکیل گروه‌هــای اکســیژنی را روی صفحــات تســهیل کــرده 
همچنیــن صفحــات کوچک‌تــر گرافیــت‌ ســاختارهای بلــوری 
کوچک‌تــر، میــزان کاهــش بیشــتر و خــواص الکتریکــی 

ــت ]7[.   ــرده‌ اس ــاد ک ــر ایج بالات
ایروژل‌هــای   ۲۰۲۳ ســال  در  انجام‌شــده  تحقیــق  در 
ــا  ــانتی‌گراد احی ــه س ــای ۳۰۰ و ۵۰۰ درج ــن در دماه گراف
ــون  ــان و آنی ــون یکس ــا کاتی ــی ب ــای یون ــده و در مایع‌ه ش
ــروژل  ــده از ای ــت تهیه‌ش ــدند. کامپوزی ــه‌ور ش ــاوت غوط متف

گرافــن‌ احیاشــده در دمــای ۳۰۰ درجــه ســانتی‌گراد بــا مایــع 
/CO₂ یونــی حــاوی گروه‌هــای آب‌گریــز، انتخاب‌گزینــی

ــانتی‌گراد(  ــه س ــار و ۲۵ درج ــالا ) ۴۵۰/۹ در ۱ میلی‌ب CH4ب

ــال ۲۰۱۷  ــری در س ــق دیگ ــت ]8[. در تحقی ــان داده ‌اس نش
از آلایــش اتم‌هــای نیتــروژن و بــور در ســاختار ایــروژل 
ــذب  ــای ج ــور مکان‌ه ــروژن و ب ــد. نیت ــتفاده ‌ش ــن اس گراف
شــیمیایی بــرای جــذب گاز دی‌اکســیدکربن ایجادکــرده 
ــت  ــش ‌یاف ــه mmol/g ۸/۶ افزای ــذب از ۱/۳ ب ــت ج و ظرفی
]9[. در ســال۲۰۲۲ ‌ایــروژل گرافــن بــه روش هیدروترمــال و 
ــن  ــای آلی)تترااتیل ــه و ازآمین‌ه ــادی تهی ــک‌کردن انجم خش
ــده ســاختار اســتفاده‌  ــوان اتصــال عرضی‌دهن ــن( به‌عن پنتامی
ــن  ــتفاده از تترااتیل ــا اس ــذب گاز ب ــزان ج ــت. می ــده ‌اس ش

ــت ]10[.  ــش ‌یاف ــه mmol/g۲۷/۲ افزای ــن از۰/۴۵ب پنتامی
اکســید گرافــن مناســب‌ترین پیش‌مــاده بــرای تهیــه 
مــاده‌ای  گرافــن  اکســید   .]4[ اســت  ســه‌بعدی  گرافــن 
تک‌لایــه بــا آرایــش لانه‌زنبــوری اســت کــه درواقــع ســاختار 
گرافیــت را حفظ‌کــرده و عــاوه بــرآن دارای فاصله‌هــای 
ــد  ــراوان مانن ــیژنی ف ــای اکس ــه‌ای و گروه‌ه ــم بین‌لای نامنظ
ــن  ــور ای ــت. حض ــی اس ــیل و اپوکس ــیل، هیدروکس کربوکس
ــن  ــید گراف ــتی اکس ــه آب‌دوس ــر ب ــی منج ــای عامل گروه‌ه
ــن  ــت ]11[. گراف ــده ‌اس ــر ش ــی دیگ ــای آل در آب و حلال‌ه
ــت  ــی گرافی ــدن مکانیک ــا ورقه‌ای‌ش ــیمیایی ی ــق ش از طری
ــدن  ــا لایه‌ای‌ش ــدا ب ــیمیایی، ابت ــد. روش ش ــت می‌آی به‌دس
گرافیــت توســط محلــول اســیدی غلیــظ به‌منظــور اکســایش 
نــوع  بنابرایــن  می‌شــود.  آغــاز  اولیــه،  خــام  گرافیــت 
گرافیــت به‌عنــوان فاکتــور بســیار مهــم خــواص اکســید 
ــن و  ــد ]5[. گراف ــرار می‌ده ــر ق ــی را تحــت‌ تأثی ــن نهای گراف
ــی  ــد و درکاربردهای ــی دارن اکســید گرافــن کاربردهــای فراوان
همچــون جاذب‌هــا بــه گرافیتــی بــا  نقــص ســاختاری 
ــن در  ــت. بنابرای ــاز اس ــراوان نی ــی ف ــای عامل ــالا و گروه‌ه ب
کاربردهــای مختلــف از اکســید گرافن‌هایــی بــا میــزان 
ــوع اکســید  اکســایش متفــاوت اســتفاده می‌شــود. انتخــاب ن
گرافــن بــرای دســتیابی بــه خــواص موردنظــر اهمیــت زیــادی 
دارد ]11[. بــا توجــه بــه اهمیــت گرافیــت اولیــه بــر خــواص 
ــف،  ــای مختل ــذاری آن در کاربرده ــن و تأثیرگ ــید گراف اکس
هــدف تحقیــق حاضــر بررســی تأثیــر نــوع گرافیــت بــر میــزان 
اکســایش اکســید گرافــن حاصــل و همچنیــن میــزان تأثیــر 
ــر  ــن ب ــید گراف ــات اکس ــیژنی صفح ــی اکس ــای عامل گروه‌ه
فراینــد خودتجمعــی ایروژل‌هــای نهایــی اســت. باتوجــه 
ــاختارهای  ــن س ــای گراف ــده ایروژل‌ه ــات انجام‌ش ــه مطالع ب
متخلخــل مناســبی بــرای جــذب گاز CO₂ هســتند. ســاختار 
 CO₂ ــر میــزان جــذب گاز ــری ب متخلخــل عامــل بســیار مؤث
ــر  ــی تأثی ــق بررس ــن تحقی ــر ای ــدف دیگ ــن ه ــت. بنابرای اس
گروه‌هــای اکســیژنی بــر ســاختار متخلخــل ایــروژل گرافــن و 

ــت. ــا اس ــذب گاز آن‌ه ــزان ج می

2 بخش تجربی
۳ نــوع گرافیــت از شــرکت‌‌های CDH هنــد و مــرک و 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 a

rc
pe

.m
od

ar
es

.a
c.

ir
 o

n 
20

25
-0

5-
09

 ]
 

                             3 / 10

https://arcpe.modares.ac.ir/article-38-71928-fa.html


فصلنامه علمي پژوهشی بین رشته ای پژوهش های کاربردی مهندسی شیمی - پلیمر

تأثیر اندازه ذرات گرافیت بر ساختار حفرات و جذب...

22

مــواد شــیمیایی شــامل آمونیــاک %۲۵، اسیدســولفوریک‌ ۹۸%، 
ــدیم‌نیترات  ــیم‌پرمنگنات و س ــی، پتاس ــیژنه %۳0 وزن آب‌اکس
از شــرکت مــرک تهیــه‌ شــد. بــرای ســنتز اکســید گرافــن از 
روش اصلاح‌شــده هامــرز اســتفاده ‌شــد ]12[. ‌هیدروژل‌هــای 
ــدا ۰/۰۴  ــدند. ابت ــنتز ش ــال س ــه روش هیدروترم ــن ب گراف
گــرم اکســید گرافــن‌ درون ۲۰ میلی‌لیتــر آب یــون‌زدوده 
ــول  ــه محل ــاک %۲۵ ب ــر آمونی حل‌شــده ســپس ۰/۳ میلی‌لیت
ــت.  ــده ‌اس ــم ش ــول روی ۱۱ تنظی ــده وpH  محل ــه -ش اضاف
محلــول بــه مــدت ۲۰ دقیقــه تحــت فراصــوت ميلــه‌ای ۱۰۰ 
ــا دمــای ۱۴۰ درجــه  ــه اتــوکلاو ب وات قرارگرفتــه و ســپس ب
ســانتی‌گراد بــه مــدت ۶ ســاعت منتقــل ‌شــد. هیدروژل‌هــای 
ــه  ــا pH ب ــده ت ــو ش ــا آب شستش ــه ب ــن مرتب ــی چندی نهای
خنثــی برســد ]13[ و در دمــای ۲۰- درجــه ســانتی‌گراد 
بــه مــدت ۲۴ ســاعت منجمــد شــدند، ســپس بــه مــدت ۲۴ 
ســاعت تحــت خشــک‌کردن انجمــادی قــرار گرفتــه و ایــروژل 
ــد شــد. در جــدول ۱ کــد گرافیت‌هــای  ــی تولی گرافنــی نهای
اولیــه، اکســید گرافــن و ایروژل‌هــای گرافــن سنتزشــده 

نشــان داده‌ شــده ‌اســت.
ــاختار  ــود در س ــیمیایی موج ــای ش ــی گروه‌ه ــرای ارزیاب ب
اکســید گرافــن و ایــروژل گرافــن از آزمــون FTIR بــا دســتگاه 

طیف‌ســنج فروســرخ مــدل  BOMEN-MB-100ســاخت 
 ۴۰۰-۴۰۰۰ 1-cm ــادا در محــدوده عــدد موجــی کشــور کان
ــه صفحــات اکســید  اســتفاده‌ شــده ‌اســت. اندازه‌گیــری فاصل
ــتگاه  ــط دس ــس توس ــوی ایک ــراش پرت ــون پ ــا آزم ــن‌ ب گراف
ASENWARE AW-XDM300 ســاخت کشــور چیــن بــا 

ــت. ــوج Å ۱/۵۴ انجام‌گرف ــول م ط
ــتفاده از  ــا اس ــن ب ــای گراف ــا و ایروژل‌ه ــار گرافیت‌ه ريخت
میکروســکوپ الکترونی پويشــی مــدلPhilips X130 ســاخت 
کشــور هلنــد بررســی ‌شــد. بررســی ســاختار متخلخــل 
ــرات و  ــدازه حف ــرو، ان ــزو و میک ــوص م ــطح مخص ــامل س ش
توزیــع انــدازه حفــرات از آزمــون جــذب و واجــذب نیتــروژن 
 Belsorp بــا دســتگاه BJH و BET، T-test بــا روش‌هــای
ــن روش، حجــم  ــن انجــام شــد. اســاس ای mini2 کشــور ژا‌پ
گاز نیتــروژن جــذب و واجذب‌شــده توســط ســطح مــاده 
ــی  ــش تدریج ــا افزای ــت. ب ــن اس ــه کلوی ــای ۷۷ درج در دم
فشــار گاز، ‌میــزان حجــم گاز جذب‌شــده در هــر مرحلــه 
ــزان  ــار گاز، می ــی فش ــش تدریج ــا کاه ــده و ب ــبه ش محاس
ــم  ــودار حج ــت نم ــود و درنهای ــری می‌ش ــذب اندازه‌گی واج
گاز نیتــروژن جــذب و واجــذب شــده در دمــای ثابــت رســم 
ــگر  ــط حس ــا توس ــذب گاز CO₂ نمونه‌ه ــود ]14[ . ج می‌ش

GH (c و GE (b  ،GB (a :پودرهای گرافیت SEM شکل ۱ تصاویر
Figure 1 SEM of graphite powders: a) GB, b) GE, c) GH 

جدول 1 کدگذاری گرافیت های اولیه و نمونه های اکسید گرافن  و ایروژل گرافن سنتزشده
Table 1 Sample ID of pristine graphite and synthesized graphene oxide and graphene aerogels

Graphite powders GH GB GE

Average graphite particle size (µm) 30 ± 1 13 ± 4 8 ± 1

Sample ID of synthesized graphene 
oxides

GOH GOB GOE

Sample ID of synthesized graphene 
aerogels

GAH GAB GAE
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ــا  ــروژل ب ــی ای ــی شــد. چگال ــوری مــدل CDM7160 ارزیاب ن
محاســبه نســبت وزن بــه حجــم ایــروژل اســتوانه‌ای شــکل و 
تخلخــل بــا اســتفاده از رابطــه ۱ محاســبه ‌شــد. در ایــن رابطــه 
P تخلخــل، ρ_b چگالــی تــوده و ρs چگالــی نظــری اســت کــه 

ــت ]15[. ــن‌  g/cm3 ۱/۰۶ اس ــروژل گراف ــرای ای ب

)1(
 

3 نتایج و بحث
ــر SEM پودرهــای گرافیــت در شــکل ۱ نشــان‌ داده‌  تصاوی
ــزارش  ــدول گ ــا در ج ــدازه ذرات آن‌ه ــن ان ــده و میانگی ش
ــده  ــیدگرافن‌های‌ سنتزش ــی اکس ــودر نهای ــگ پ ــده‌اند. رن ش
بــا هــم متفــاوت ‌اســت. رنــگ پودرهــای GOH، GOB و 
GOE به‌ترتیــب ســیاه، قهــوه‌ای تیــره و قهــوه‌ای روشــن 
ــکل  ــا )ش ــید گرافن‌ه ــای FTIR اکس ــد. طیف‌ه ــاهده‌ ش مش
۲( نســبت بــه قلــه cm-1 ۱۶۲۱ کــه مربــوط بــه پیونــد 
ــم  ــا ه ــا ب ــد و شــدت قله‌ه ــال ش ــن اســت، نرم ــه کرب دوگان
 ‌،۳۳۹۴/۸ cm-1 قله‌هــای GOE مقایســه شــدند. در طیــف
۱۷۱۲، ۱۲۲۵ و ۱۰۵۴ به‌ترتیــب مربــوط بــه ارتعاش‌هــای 

کششــی گروه‌هــای هیدروکســیل، C=O در کربوکســیلیک 
 ۱۳۹۵ cm-1 و اپوکســی اســت. همچنیــن قلــه C-O-C ‌،اســید
ــیلیک  ــروه کربوکس ــیC-OH  گ ــاش خمش ــه ارتع ــوط ب مرب

ــت ]16[.  ــید اس اس
و  دارد  را   GOE قله‌هــای طیــف  تمامــی   GOB طیــف 
پــس از نرمال‌کــردن طیف‌هــا همان‌طــور کــه در شــکل 
 )۱۷۱۳/۹ cm-1(  C=O ــای ــدت قله‌ه ــت، ش ــخص اس ۲ مش
در  اســت.  کمتــر   GOE از  آن   )۱۲۳۴  1-C-O-C (cm و 
طیــف GOH شــدت قلــه هیدروکســیل )cm-1 ۳۴۰۱( بســیار 
ــر اســت و نشــان‌دهنده  ــن دیگ ــر از دو اکســید گراف کوچک‌ت
تعــداد کــم گروه‌هــای هیدروکســیل در ســاختار اســت. 
ــای ــه گروه‌ه ــوط ب ــه  cm-1 ۱۳۹۲ مرب ــن، قل ــر ای ــاوه ب ع

C-OH  کربوکسیلیک‌اســید حــذف شــده ‌اســت. تفــاوت 
نشــان‌دهنده  اکســیژنی  گروه‌هــای  قله‌هــای  شــدت  در 
ــدازه  میــزان اکســایش متفــاوت صفحــات گرافیتــی اســت. ان
‌ذرات متفــاوت در پــودر گرافیــت منجــر بــه میــزان اکســایش 
متفــاوت گرافیت‌هــا شــده ‌اســت. اکســیدگرافن حاصــل 
از گرافیــت بــا انــدازه ذرات بزرگ‌تــر، گروه‌هــای عاملــی 
ــا  لایه‌هــای  ــد اکســایش تنه ــری دارد و فراین اکســیژنی کمت
ــا  ــت ب ــرده ‌اســت. در گرافی ــداری خــم ک اکســیدگرافن را مق

شکل ‌۲ طیف FTIR اکسید گرافن ها
Figure 2 FTIR of Graphene Oxides

 GOE و GOB، GOH شکل ۳ طیف پراش پرتوی ایکس نمونه های
Figure 3 XRD of GOE, GOB, and GOH

( )b S1 Pρ = − ρ
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ــی  ــد به‌راحت ــنده می‌توان ــل اکس ــک‌،‌ عام ــدازه ذرات کوچ ان
لایه-هــای گرافیــت را از هــم جــدا کنــد و گروه‌های اکســیژنی 
ــد ]5[. ــرار می‌گیرن ــده ق ــت لایه‌ای‌ش ــن گرافی ــی بی به‌راحت

 GE، GOE، ــای ــس نمونه‌ه ــوی ایک ــراش پرت ــای پ طیف‌ه
 GE در شــکل ۳ گــزارش ‌شــده‌اند. نمونــه GOB و GOH
ــه  ــوط ب ــه‌ای قــوی در ۲۶ درجــه نشــان‌ می‌دهــد کــه مرب قل
ــه  ــدن، قل ــس از اکسیدش ــت. پ ــی )002( اس ــه گرافیت صفح
جدیــد در ۱۱ درجــه مربــوط بــه صفحــه )001( ظاهــر شــده 
ــا اســتفاده از قانــون  ‌اســت. فاصلــه بیــن صفحــات نمونه‌هــا ب
ــه  ــج حاصــل نشــان ‌داد کــه فاصل ــراگ محاسبه‌شــده و نتای ب
 ۷/۷۹ Å و GOE ۷/۸۹ در Å ــه ــات از Å۳۴/۳ در GE ب صفح
در GOB افزایش‌یافتــه کــه ایــن افزایــش به‌علــت قرارگیــری 
گروه‌هــای اکســیژنی روی صفحــات گرافیــت و ایجــاد فاصلــه 
ــه‌ای در  ــه قل ــه GOH هیچگون ــا اســت ]17[. نمون ــن آن‌ه بی

ــم  ــج FTIR ه ــه نتای ــداده و همانطــور ک ۱۱ درجــه نشــان‌ ن
نشــان می‌دهنــد، گروه‌هــای اکســیژنی روی صفحــات ایجــاد 

ــه ‌اســت. ــی انجــام‌ نگرفت نشــده و اکســایش به‌خوب
اکســیدگرافن‌های  از  سنتزشــده  گرافــن‌  ایروژل‌هــای 
 GAE و   GAH، GAB به‌ترتیــب   GOE و   GOH، GOB
ــان داده  ــکل ۴ نش ــه در ش ــور ک ــدند. همان‌ط ــذاری ‌ش نامگ
ــت.  ــداده ‌اس ــکیل‌ ن ــی تش ــه ژل ــه GAH هیچ‌گون ــده، نمون ‌ش
ــکیل  ــه تش ــاختار یکپارچ ــا س ــده ام ــاد ش در GAB ژل ایج
‌نشــده و تنهــا در GAE هیــدروژل ایجادشــده به‌صــورت 
ــرل  ــی از کنت ــاختاری ناش ــاوت س ــن تف ــت. ای ــه اس یکپارچ
ــن  ــان صفحــات اکســیدگرافن‌ اســت. حی ــای می برهم‌کنش‌ه
فراینــد هیدروترمــال، صفحــات اکســیدگرافن‌ در محیــط 

ــتند؛  ــی هس ــار منف ــاوی ب ــده و ح ــی ش ــازی پروتون‌زدای ب
بنابرایــن میــان صفحــات نیــروی دافعــه ایجــاد شــده ‌اســت. 
بــا حــذف جزئــی گروه‌هــای اکســیژنی بــر اثــر دمــا و زمــان، 
ــه‌  ــش یافت ــی افزای ــات کربن ــن صفح ــای π-π بی برهم‌کنش‌ه
ــیژنی  ــای اکس ــه گروه‌ه ــای دافع ــن نیروه ــادل بی ــت. تع اس
پروتون‌زدایــی شــده و برهم‌کنش‌هــای وان‌دروالســی بیــن 
صفحــات اکســیدگرافن کاهش‌یافتــه منجــر بــه تشــکیل 
به‌علــت   GAB نمونــه  در   .]15[ اســت  هیــدروژل شــده‌ 
ــیدگرافن  ــات اکس ــیژنی روی صفح ــای اکس ــودن گروه‌ه کم‌ب
اولیــه آن‌ و کاهــش گروه‌هــای اکســیژنی حیــن فراینــد 
ــش  ــق π-π افزای ــات از طری ــش صفح ــال،‌ برهم‌کن هیدروترم
ــه  ــه و هیــدروژل یکپارچــه ایجــاد نشــده ‌اســت. در نمون یافت
اکســیژنی  گروه‌هــای  بــودن  ناکافــی  به‌دلیــل   GAH
هیچگونــه ژلــی ایجــاد نشــده و برهم‌کنشــی میــان صفحــات 

ــت. ــده ‌اس ــاهده‌ نش ــیدگرافن‌ مش اکس
 GAB و GAE به‌منظــور بررســی ريختــار ســاختارهای
ــر )شــکل  ــر SEM نمونه‌هــا در بزرگ‌نمایــی ۸۰۰۰ براب تصاوی
۵( بررســی شــدند. ســاختارهای ســه‌بعدی متخلخــل در 
ــاد  ــی ایج ــال به‌خوب ــد هیدروترم ــی فراین ــه ط ــر دو نمون ه
ــا  ــیدگرافن ب ــه از اکس ــکل b۵( ک ــه GAE )ش ــده‌اند. نمون ش
بالاتریــن میــزان اکســایش سنتزشــده، ســاختار سلســله‌مراتبی 
از حفــرات به‌هم‌پیوســته بــا دیواره‌هــای نــازک را نشــان‌ 
می‌دهــد. حفــرات مــزو و میکرومتــری آن در دیواره‌هــای 
ســاختار قــرار گرفته‌انــد. در نمونــه GAB )شــکل a۵( ســاختار 
ــای  ــش برهم‌کنش‌ه ــت. افزای ــاوت اس ــاً متف ــه‌بعدی کام س
π-π بیــن صفحــات،‌ دیواره‌هــای ضخیمــی ایجــاد کــرده 
ــه  ــه غلب ــر ب ــه منج ــن نمون ــی در ای ــایش ناکاف ــت. اکس ‌اس

شکل ۴ ایروژل‌های گرافن سنتزشده از اکسیدگرافن‌های مختلف
Figure 4 Synthesized graphene aerogels via different graphene oxides

GAE و GAB به‌ترتیب گرافن ایروژل های SEM: a,b شکل ‌۵ تصاویر
Figure 5 SEM of GAB (a) and GAE (b)
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بــه  صفحــات  بیشــتر  چســبیدن  و   π-π برهم‌کنش‌هــای 
یکدیگــر شــده اســت ]18, 19[.

ــا رســم نمــودار  میانگیــن انــدازه ماکروحفــرات ایروژل‌هــا ب
هیســتوگرام در هــر دو نمونــه GAE و GAB )شــکل ۶( 
ــه اندازه‌گیری‌هــای  ــا توجــه ب مــورد بررســی قــرار گرفتنــد. ب

 GAE، µm ــه ــرات در نمون ــدازه حف ــط ان ــده، متوس انجام‌ش
ــر  )µm ۲/۲۸۹( بزرگ‌ت  GAB ــه ــه از نمون ــت ک ۳/۸۴۱ اس

اســت.
جــذب گاز دی‌اکســیدکربن هــر دو نمونــه ایــروژل گرافــن‌ با 
ــدا  ــد. ابت ــری ش ــده اندازه‌گی ــزات طراحی‌ش ــتفاده از تجهی اس
فراینــد گاززدایــی نمونه‌هــا در دمــای ۷۰ درجــه ســانتی‌گراد 
بــه مــدت ۲۴ ســاعت انجــام‌ شــد. وزن مشــخصی از ایروژل‌هــا 
ــرار  ــر گاز دی‌اکســیدکربن ق ــق 0/6 میلی‌لیت ــرض تزری در مع
ــگر  ــط حس ــروژل، توس ــده از ای ــدار گاز جذب‌ش ــت و مق گرف
ــیدکربن  ــذب گاز دی‌اکس ــزان ج ــد. می ــری ش گازی اندازه‌گی
 mmol/g و  به‌ترتیــب ۱/۰۴   GAB و   GAE ایروژل‌هــای  در 
۰/۷۲۴ اســت. جــذب گاز بــه دو صــورت فیزیکــی و شــیمیایی 
اتفــاق می‌افتــد. در جــذب فیزیکــی ســطح مخصــوص و 
ــای  ــیمیایی گروه‌ه ــذب ش ــروژل و در ج ــرات ای ــدازه حف ان
سلســله- ســاختارهای  در   .]20[ هســتند  مؤثــر  عاملــی 

مراتبــی، حفــرات ماکرومتــری منجــر بــه انتقــال جــرم ســریع 
مولکول‌هــای گاز دی‌اکســیدکربن درون ســاختار بالــک مــاده 

شــده و حفــرات مــزو و میکرومتــری مکان‌هــای جــذب 
ــرای  دی‌اکســیدکربن بیشــتری در اختیــار مولکول‌هــای گاز ب
ــه  ــد ]21[. همان‌طورک ــرار می‌دهن ــیمیایی ق ــش ش برهم‌کن
در نمودارهــای هیســتوگرامی انــدازه حفــرات مشــخص اســت، 
ــرم  ــال ج ــه انتق ــر ب ــر در GAE منج ــرات بزرگ‌ت ــدازه حف ان

بیشــتر و ســریع‌تر مولکول‌هــای گاز دی‌اکســیدکربن شــده و 
ــزان جــذب گاز  ــه انتظــار مــی‌رود می ــه ک ــن همان‌گون بنابرای

بالاتــری هــم نشــان داده‌ اســت. 
آزمــون جــذب و واجــذب نیتــروژن نمونــه بهینــه GAE در 
شــکل ۷ نشــان داده‌ شــده ‌اســت. طبــق طبقه‌بنــدی آیوپــاک، 
 )Hysteresis( بــا حلقــه پســماند IV هم‌دمــای شــکل ۷، نــوع
نــوع ۳ اســت کــه نشــان‌دهنده حضــور مزوحفــرات بــا حفــرات 
شــکافی در ایــن نمونــه اســت. عــاوه بــر ایــن، میــزان جــذب 
ــاختار  ــرات در س ــور میکروحف ــن در p/p0 ۰/۰۵ >  حض پایی
ــرات را در  ــن حف ــع په ــودار BJH توزی ــد. نم را نشــان می‌ده
ــه در  ــور قل ــد و حض ــان می‌ده ــل GAE نش ــاختار متخلخ س
ــرات  ــده میکروحف ــری )nm ۲/۱( تأییدکنن محــدوده میکرومت
ــوص  ــطح مخص ــل س ــه GAE به‌دلی ــت. در نمون ــاختار اس س
ــب ۱۱۲ و g/m2 ۱۱۵( و  ــه ترتی ــالا )ب ــری ب ــزو و میکرومت م
ــذب  ــزرگ ) µm ۳/۸۴( ج ــری ب ــرات ماکرومت ــن حف همچنی

دی‌اکســیدکربن بــالا )mmol/g ۱/۰۴( حاصــل شــده ‌اســت.

GAE شکل ۷ آزمون جذب و واجذب نیتروژن و توزیع اندازه حفرات نمونه
Figure 7 N2 adsorption/desorption and pore size distribution of GAE

GAB و GAE شکل ۶ نمودارهای هیستوگرام اندازه حفرات
Figure 6 Histograms of pore size of GAE and GAB

(GAE)(GAB)
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ارزیابی عملکرد جذب گاز دی‌اکسیدکربن
ــن‌  ــای گراف ــیدکربن ایروژل‌ه ــذب گاز دی‌اکس ــرد ج عملک
ــدول  ــه و در ج ــر مقایس ــات دیگ ــا مطالع ــش ب ــن پژوه در ای
۲ گــزارش شــده ‌اســت و نشــان می‌دهــد میــزان جــذب گاز 
ــا  ــدوده جاذب‌ه ــه GAE در مح ــه بهین ــیدکربن نمون دی‌اکس

ــراردارد.  ق

4 نتیجه‌گیری
ــدازه ذرات  ــا ان ــت ب ــتفاده از ۳ گرافی ــا اس ــیدگرافن‌ ب اکس
ــروژل  ــه روش اصلاح‌شــده هامــرز ســنتز شــد و ای متفــاوت ب
 ۱۴۰  °C )دمــای  هیدروترمــال  روش  بــه  آن  از  حاصــل 
ــه مــدت ۲۴  به‌مــدت ۶ ســاعت( و خشــک‌کردن انجمــادی ب
ــوط  ــون FTIR مرب ــج حاصــل از آزم ــه‌ شــد. نتای ســاعت تهی
بــه اکســیدگرافن‌ها نشــان داد گروه‌هــای اکســیژنی روی 
صفحــات گرافیت‌هــا قــرار گرفته‌انــد. تفــاوت در شــدت 
قله‌هــای اکســیژنی طیف‌هــای FTIR آن‌هــا میــزان اکســایش 
ــد  ــه جدی ــج XRD، قل ــد. در نتای ــان می‌ده ــی را نش متفاوت
بــا  مقایســه  در  اکسیدشــده  نمونه‌هــای  در   )۲ɵ=۱۱°(
گرافیــت، اکسیدشــدن صفحــات گرافیتــی در نمونه‌هــای 

GOB و GOE را تأییــد می‌کنــد. همچنیــن فاصلــه صفحــات 
ــه  ــه Å ۷/۸۹ افزایش‌یافت ــه GOE از Å۳۴/۳ ب ــه بهین در نمون
ــای اکســیژنی روی صفحــات  ــری گروه‌ه ــل قرارگی ــه به‌دلی ک
ــا  ــت ب ــه گرافی ــه نمون ــوط ب ــایش مرب ــن اکس ــت. بهتری اس
ذرات کوچک‌تــر به‌دلیــل قرارگیــری گروه‌هــای اکســیژنی 

ــوط  ــر SEM مرب ــج تصاوی ــت. نتای ــات اس ــتر روی صفح بیش
بــه نمونــه ایــروژل گرافــن‌ حاصــل از گرافیــت بــا انــدازه ذرات 
کوچک‌تــر، جداشــدن بهتــر لایه‌هــا از یکدیگــر و ایجــاد 
ــدازه  ــا ان ــه ب ــه نمون ســاختار خودتجمعــی مناســب نســبت ب
ــرات  ــن ماکروحف ــد. میانگی ــان می‌ده ــر را نش ذرات بزرگ‌ت
ــدازه ذرات  ــا ان ــه ب ــه نمون ــبت ب ــر )µm ۳/۸۴۱( نس بزرگ‌ت
بزرگ‌تــر )µm ۲/۲۸۹( منجــر بــه انتقــال جــرم بیشــتر 
ــذب گاز  ــزان ج ــود می ــاختار و بهب ــای گاز درون س مولکول‌ه
)mmol/g ۱/۰۴( نســبت بــه نمونــه بــا انــدازه ذرات گرافیــت 
بزرگ‌تــر )mmol/g ۰/۷۲۴( شــده‌ اســت. نتایــج آزمــون 
ــدازه ذرات  ــا ان ــه ب ــه بهین ــروژن نمون ــذب نیت ــذب و واج ج
ــالا  ــر، ســطح مخصــوص مــزو و میکــروی ب گرافیــت کوچک‌ت
)به‌ترتیــب ۱۱۲ و g/m2 ۱۱۵( کــه منجــر بــه جــذب گاز بــالا 

ــد.  شــده را نشــان می‌ده

جدول ۲ مقایسه میزان جذب دی اکسیدکربن جاذب ها
Table 2 Comparison of CO2 adsorption in adsorbents

AdsorbentAdsorption capacity (mmol/g)Ref

Graphene aerogel/ZIF-80.99[22]

Chitosan grafted graphene aerogel0.257[23]

3D graphene0.77[24]

3D nitrogen and boron co-doped graphene8.6[9]

Amine-modified graphene aerogel2.27[10]

Amine-modified silica aerogel0.523[25]

This study1.04----
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