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  دهیچک

    آلومینیوم الکترود در محلولی آبی محتوی سولفات   دوبا استفاده از    گرافن تقویت شده با ساختارهای آلومینیومیکامپوزیت اکسید  نانو

بررسی  کامپوزیت  ولت بر خواص ساختاری نانو  20تا  ولت    5در یک سلول الکترواکسیداسیون ساخته شد. اثر تغییرات ولتاژ اعمال شده از  

تشکیل   XRDانجام شد. الگوهای    FT-IRسنج  و طیف   (XRDپراش پرتوایکس )  تولیدشده با دستگاه  کامپوزیتیابی نانوشد. مشخصه

افزایش محسوس در بلورینگی و نظم ساختاری فاز   .مورد تایید قرار داد  و همچنین فازهای هیدروکسید آلومینیوم را بخوبی اکسید گرافن

3Al(OH)   های  ولت مشاهده شد، که توسط پیک   20ولت و    15های سنتز شده به روش الکترواکسیداسیون در ولتاژهای  در نانوکامپوزیت

نمونه ها با افزایش ولتاژ اعمال شده امکان    بلوریبهبود ساختار    گردد. بنابراینها تأیید میآن  XRDهای  پراش تیزتر و شدیدتر در طیف 

 . های اکسید گرافن استنشان دهنده حضور هیدروکسیدهای آلومینیومی  روی ورقهنیز به خوبی    FT-IRطیف   .پذیر است 
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Abstract 
Graphene oxide nanocomposite reinforced with aluminum structures were prepared using two electrodes in 

aqueous solution containing aluminum sulfate in an electro-oxidation cell. The effect of applied voltage ranging 

from 5 V to 20 V was investigated on the structural properties of  the prepared nanocomposite. The nanocomposite 

were characterized by X-ray diffraction (XRD) and FR.IR spectrum. XRD patterns confirmed the formation of a 

graphene oxide and aluminum hydroxide  phase. A notable increase in the crystallinity and structural ordering 

of the Al(OH)3  phase was observed in the nanocomposite electro-synthesized at 15V and 20V, as evidenced by 

the sharper and more intense diffraction peaks in their XRD patterns. So it is possible to improve the crystal 

structure of samples by increasing the applied voltage. As also FR.IR spectrum confirmed the presence of 

aluminum hydroxide  on sheets of Graphene oxide. 
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  همقدم    -1

شود و فاز  که  یک فاز با ساختار بلوری،پایه یا ماتریس نانو کامپوزیت محسوب می  هستندنانو کامپوزیت ترکیباتی دو فازی  

. امروزه نانو مواد کربنی مانند گرافن به عنوان یک فاز مورد .  گویندکننده میها تقویتدیگر ذراتی نانو مقیاس هستند که به آن

زنبوری )هگزاگونال( یک  استفاده و موثر برای ساخت مواد کامپوزیتی معرفی شده است. گرافن با ساختاری شبیه شبکه لانه 

21s های آن به صورت  ساختار کربنی دو بعدی با ضخامت یک اتم است. اتم کربن چهار ظرفیتی است و ترتیب پر شدن اوربیتال

22p 22s  باشد. یکی از این چهار الکترون در اوربیتال  میs    و سه الکترون دیگر در اوربیتالp    قرار دارند. در گرافن الکترونی که در

را تشکیل    2spهیبرید شده و به این ترتیب سه اوربیتال هیبرید    ypو    xpهای  قرار دارد با دو الکترون موجود در اوربیتال  sاوربیتال  

باقی مانده است ،بر صفحه  zpکنند. آخرین الکترون که در اوربیتال شرکت می  σهای همسایه در پیوند قوی دهند؛ که با اتم می

باشد و در هیبریداسیون شرکت ندارد. این الکنرون به صورت الکترون آزاد نقش اصلی را در ترابرد به عهده دارد.  گرافن عمود می

العاده آن از جمله  و سنتز شد و به دلیل خواص خارق    توسط آندره گایم و کاستیا نووسلف کشف  2004گرافن اولین بار در سال  

برابر   10، که نسبت به مس   K 1-W m75000-1العاده خوب )، هدایت حرارتی فوق ]1[(  TPa1مدول یانگ بسیار بالا ) حدوداٌ  

درصد(    7/97، شفافیت نوری عالی )حدوداٌ  ]3[در دمای اتاق(    s 1-V 2cm  10000-1، تحرک پذیری حاملان بار )  ]2[بیشتر است(  

موثرترین ماده برای ساخت    3g/cm08/1( ، این ماده با چگالی  GPa130، استحکام ذاتی ))g 2m2630-1، مساحت سطحی زیاد )

های ای که گرافن در زمینهفرد و کاربردهای بالقوهشود. هرچند که خواص منحصر بهی فلزی محسوب میهای زمینهکامپوزیت

توجهات علمی زیادی به آن جلب شود،  اما داشتن  گاف نواری صفر و بر هم کنش اسپین مدار ضعیف  مختلف دارد، باعث شده 

ی اعمال میدان خارجی یک مشکل اساسی و ضعف برای استفاده از آن در ترانزیستورها است؛ چرا که ایجاد گاف نواری به وسیله

از آنجایی که روش ساخت نقش مهمی در تعیین مورفولوژی و خواص فیزیکی ایفا می کند و می تواند    باشد.بسی سخت و پرهزینه می

های بر پایه  کاربردهای تکنولوژیکی را به شدت تحت تاثیر قرار دهد ،یافتن یک روش آسان و مقرون به صرفه برای تولید نانو کامپوزیت 

 .]4-7[  اکسید گرافن با خواص عالی بسیار مهم است

نانو ذرات هیدروکسید آلومینیوم را به   گذاریکه تحت شرایط مختلف آزمایشگاهی، امکان رسوب  شدهدر این پژوهش سعی  

کنیم.    ای و با روش الکترواکسیداسیون بررسی و مطالعهمرحلهکننده روی صفحات اکسید گرافن به صورت تک  عنوان تقویت

توان به سادگی و تمیزی ساز و کار، مقرون گردد که از آن جمله میعلت انتخاب این روش سنتز، به مزایای متعدد آن برمی 

پذیری، عدم نیاز به تجهیزیات پیچیده و یا سیستم خلا، کارآمد و سازگاربودن با محیط  صرفه بودن، سرعت بالای تولید، انعطافبه

  ].8 [ زیست اشاره کرد

 هاروش  و   مواد -2

ای در یک سلول و به صورت تک مرحله   اکسیداسیونبا روش الکترو  گرافن/هیدروکسید آلومینیوم  دیاکس  یهاکامپوزیتنانو    

با خلوص بالا و    مورد استفاده در این فرایند به ترتیب از جنس آلومینیوم و گرافیت  و آند   شدند.  کاتد  ساخته  الکتروشیمیایی

PARSONIC   مدل  کی در حمام اولتراسون  ها ابتدا با سونش مکانیکی و سپس . الکترودندشد  هیمتر مربع تهیسانت  8  فعال   سطح

2600S  با    سونش داده شده   الکترود، دو    پس از آن  تولیدی انجام شد.   محصولات  تیفیبهبود ک  و این  امر به منظور  شدند  زیتم

قرار   آلومینیوم هفت آبهمولار سولفات    1/0ی  محلول آب  یحاوکه      یتریل  یلیم  250  یک بشردر    گریکدیمتر از    یسانت  2فاصله  

  مدت زماندر    ]PHYWE 11709.93  [  مدل  میمستق  انیجر  هیاعمال شده با استفاده از منبع تغذ  لی. اختلاف پتانسگرفتند

  پس از انجام رنگ بود.  یمحلول ب  ش،یآزما  یدر ابتدابه سلول الکترواکسیداسیون اعمال شد.  برای رشد محصولات      قهیدق  30

 به   ی ونی  یهانهشود. در محلول، گویم   ل یتبد  لیدروکسیو ه  دروژنی آب در کاتد به ه  د و شو  ی م   دیاکس  گرافیتی  آند   ،ها واکنش

با اعمال ولتاژ رنگ محلول رفته رفته تغیر   دهند.  لیرا تشک  هیدروکسید آلومینیوم/گرافن  دیاکس  کامپوزیتتا نانو  رسندیهم م
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ولتاژ   رییبا تغ ی مختلفرشد بهتر، نمونه ها طیشرا افتنی به منظور .شوددقیقه محلول کاملاً سیاه رنگ می 30کند و پس از می

ساختار  .  خشک شدند و سپس    ا واکنش جد  طیرسوبات به دست آمده از مح  در نهایت  شدند.  ولت تولید  20ولت تا    5از    یاعمال

 .مورد مطالعه قرار گرفت X'Pert PRO (XRD) کسیسنج پرتو اها با استفاده از پراشمونهن یستالیکر

 ج نتای   -3

 XRD. نتایج  1-3

  XRD  مقایسه الگوهای دهد. با  های تولید شده در این تحقیق با تغییر ولتاژ اعمال شده را نشان مینمونه  XRD  الگوی  1شکل  

  مشخص شد  083-(JCPDS 01 ،1049) -085-(JCPDS 01- (JCPDS 01  ،2256)-074-(1775  هایهای مرجع به شمارهبا کارت

های سنتز شده  نوردسترندیت در نمونه  Anorthic  بایریت و ساختار  Monoclinic  گیبسیت، ساختار  Monoclinic  که ساختار

 ) Al ها ترکیبی از فازهای هیدروکسید آلومینیوم با فرمول شیمیاییشوند. به عبارتی نمونهآزمایشی تشکیل میبسته به شرایط 

3OH)      9-[های پیشین  در حالت نانویی و با کریستالیت کم است که البته از میان این فازها، فاز گیبسیت غالب است. گزارش

مطابق  (  004( و )002)  مربوط به صفحات  54/ 54و    θ2≈  26/ 38  های پراش متمایز برای گرافیت دردهند که پیکنشان می  ]01

ولت پیک پراش مربوط به صفحه   10ولت و    5توان دریافت که در ولتاژهای  می  1وجود دارد. از شکل    JCPDS 00-041-1487  با

های گرافیت هستند، مشاهده نشدند و این نشان دهنده وجود های پراش که از ویژگی( قابل مشاهده است و سایر پیک002)

ها  توان این گونه توضیح داد که اگر یونبالاتر میهای  برداری است.  اما برای ولتاژهای عاملی در اکسید گرافن در طول لایهگروه

یابد.  ای کاهش یا افزایش میهای اکسید گرافن نفوذ کرده باشند، فاصله بین صفحه های ساختار آلومینیومی بین لایهیا خوشه 

های  ها با یونشوند، یا بین لایهدار میها آبدارد اما وقتی ورقه  o12-10  اکسید گرافن یک پیک شناخته شده و مشخص در حوالی

شوند،  ای میشوند یا اصطلاحاً دچار اختلال لایهای میها دچار تورم بین لایهشوند و در نتیجه لایههیدروکسید آلومینیوم پر می

  های اکسید تواند مربوط به ورقه کاملاً می  o5/16حدود    پیکشود. بنابراین  دیده می  o  17-16  این پیک جابجا شده و در حدود

جا که در ولتاژهای بالاتر رشد فاز هیدروکسیدی روی اکسید گرافن  گرافن نیمه تورم یافته با ساختار آلومینیومی باشد. از آن

شوند. اما در ولتاژهای کم مقدار فاز آلومینیومی کمتر است و بنابراین  ها بیشتر لایه لایه شده و متورم میتر است، این ورقهقوی

ولت( یک نشانه مثبت از تشکیل کامپوزیت است.    20ولت و  15تنها در این دو نمونه )ولتاژهای    o5 /16ظاهر شدن پیک حدود  

ولت    10ت و  ول  5در ولتاژهای    o5 /26  طور که در ابتدا گفته شد پیک حدودهمان  دو نظر وجود دارد.   o5 /26  حدود   در مورد پیک

گرافیت/گرافن کاهش یافته( نسبت داد. در عمل این پیک    002اب  توان به صفحه تراز دوبعدی کربن بلوری) یعنی بازترا با می

در ولتاژهای   و یا این که میتوان گفت تر به گرافیت استهای اکسید گرافن به حالتی نزدیکنشانه تراکم یا بسته شدن لایه

توانند دوباره بسته یا رفرم شوند  های اکسید گرافن میتر که بار آلومینیوم کم است و پوشش ضخیمی تشکیل نشده، ورقهپایین

ها مجدداً روی هم  یعنی بخشی از اکسید گرافن کاهش یافته یا لایه  جابجا شود  o26-24  و پیک اکسید گرافن اولیه به سمت

یعنی در ولتاژهای کم صفحات اکسید گرافن روی نانوساختارهای هیدروکسید آلومینیوم لنگر انداخته بطوری که    اند.فشرده شده

ها برقرار شده و باتوجه به بار کم آلومینیوم، شدت پراش آن در مقایسه با اکسید گرافن کمتر شده و همین  اتصال داخلی بین آن

پهنای پیک در این دو ولتاژ بسیار مهم است.    . ]12-11[  ینیوم شده است.  های مربوط به هیدروکسید آلومباعث ناپدید شدن پیک

چرا که اگر پیک پهن باشد نشان دهنده ساختار نیمه بلوری/نانویی است و اگر پیک تیز باشد نشان دهنده بلورینگی بهتر است. 

توان گفت در ولتاژهای پایین بیشتر با اکسید گرافن با اکسایش بالا مواجه هستیم و به مرور با افزایش ولتاژ  بصورت کلی می
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ها، نانوساختارهای هیدروکسید آلومینیومی بصورت قوی تشکیل شده و این دقیقاً  ضمن شروع کاهش سطح و بسته شدن لایه

 همان چیزی است که یک نانوکامپوزیت دوبخشی باید داشته باشد. 

 

 . با تغییر ولتاژ اعمال شدهشده    تولید  یهانمونه XRD  یلگو ا:  1  شکل

𝐷  شرر با فرمول-های نمودار طیف پراش پرتو ایکس از رابطه دبایها بر اساس دادهبرای محاسبه اندازه متوسط کریستالیت =

𝐾𝜆

𝛽 cosθ
طول موج تیوب تولید   λضریب شکل بلور،    kها بر حسب نانومتر،  اندازه متوسط بلورک   Dکه در آن     استفاده شد  

(  FWHMپهنای پیک در نصف ارتفاع بیشینه)  βدارد(،    154/0مس استفاده شده باشد، مقدار    αK  کننده پرتو ایکس)اگر از تشعشع

ولت    15باشد. بر این اساس اندازه نانوبلورک هیدروکسید آلومینیوم)فاز گیبسیت( برای ولتاژ  زاویه پراش بر حسب درجه می  θو  

 باشد. نانومتر می 66/50ولت برابر با  20نانومتر و برای ولتاژ  83/45برابر با 

 FT-IR. نتایج  2-3

   (FT-IR)تولید شده  از طیف عبوری  مادون قرمز تبدیل  فوریه     کامپوزیتبه  منظور بررسی  پیوندهای  موجود  در  نانو

شود. از مقایسه مشاهده  می  ولت    20و  ولت     10ی تهیه شده با ولتاژ  طیف عبوری مربوط به نمونه  2شکلاستفاده شد. در  

معمولاً    اند.اند  و  یا  اینکه  تعدیل  شدهها از بین  رفتهدهی  برخی از درهمشخص است که پس  از حرارت  نمودارها کاملاً

)هیدروکسیل و آب    H-O    کششی  وجود پیوند بیانگر   cm  3500-1  تا   cm2003-1 های  های پهن در محدوده طول موج پیک

سطحی( است که اگر شدت آن زیاد  باشد یعنی اکسیژن سطحی بالاست و اگر کم باشد به معنی کاهش یافتن یا از بین رفتن  

با شدت بالاست که موید    cm2183-1 بینیم این دره پهن در طول موج  حدود  ولت می  10های هیدروکسیل است. در نمونه  گروه

cm-1 های  های در محدوده طول موجولت پیک  20های اکسیژنی زیادی است در حالی که در  آن است که سطح دارای گروه 

اند  تر شدهولت ضعیف  10پیوندهای هیدروژنی همچنان وجود دارند اما نسبت به    هستند که  این  بیانگر   cm  3253-1  و  3693
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معمولاً به پیوند کشش    cm  1700-1  تا   cm1500-1 های  طول موج   ها مصرف و یا پوشسده شده است. ناحیه  یعنی بخشی از آن

داده می نسبت  پیککربونیل/کربوکسیل  و  دارند.  شود  وجود  این محدوده  در  کربنی  اصلی  در محدوده طول  پیک  های  های 

 OHو    C=O  ،C=Cتواند به ترتیب مربوط به  ولت معمولاً می20در ولتاژ    cm  1465-1و    cm1658  ،  1-cm  1575-1 های  موج

bending    یاC-H bending    های کربونیل با آلومینیوم اند و این یعنی یا گروهها تضعیف شدهولت این پیک10باشد که در مقایسه با

داده در  واکنش  یعنی  میانی  منطقه  های  پیک  است.  شده  پوشیده  آلومینیومی  ساختارهای  توسط  گرافن  اکسید  یا سطح  اند 

ولت این پیک در    20باشد. در ولتاژ  می  O-Cکششی    وجود پیوند بیانگر   cm  1300-1  تا  cm1000-1 های  محدوده طول موج

تر و جابجا شده که احتمالاً  ولت ضعیف  10در    cm1112-1 پیک در طول موج  حدود    نسبت به    cm1097-1 طول موج  حدود  

اند. محدوده طول ها مصرف شده و یا با آلومینیوم پیوند دادهدر ولتاژ بالاست یعنی اپوکسی  Al-O-Cشکیل پیوند  نشان دهنده  ت

های  های واضح در محدوده طول موجباشد که پیکمی  OH -Alبخش اصلی مربوط به ارتعاشات    cm  900-1  تا  cm400-1 های  موج

 1-cm478  ،  1-cm  607 ،  1-cm  694    1و-cm  918    1 های  های در محدوده طول موجولت و پیک20در ولتاژ-cm426  ،  1-cm  514 ،  
1-cm  551، 1-cm 599  ،   1-cm792    1و-cm  883    ولت امضای تشکیل کامل فازهای هیدروکسیدی آلومینیوم است  10در ولتاژ

ولت ساختار 20ولت و  15ولت،  10ولت،  5تشخیص داده شد و این یعنی در هر هر چهار ولتاژ    XRDهایی که در  یعنی همان

 ]. 11 [در تطابق کامل است  XRDهیدروکسید آلومینیوم کاملاً تشکیل شده است و این نتایج با نتایج حاص از 

 

 .V20و  V10 های تهیه شده در ولتاژهاینمونه  FT-IR: طیف عبوری  2شکل

 گیری نتیجه -4

دو    یحاو  ییایمیسلول الکتروش  کیدر    ونی داسیالکترواکس  ندیتوسط فرآ  کامپوزیت اکسیدگرافن/هیدروکسید آلومینیومنانو

بر    ولتاژ اعمال شده    ری. تأثندساخته شدآلومینیوم  ر سولفات  ولام  1/0  تیدر حضور محلول الکترول   آلومینیومو    گرافیت  الکترود

فازهای هیدروکسید آلومینیوم را   لیتشک  XRD  ی قرار گرفت. الگوها  یمورد بررسساختاری نانو کامپوزیت حاصل  خواص    یرو

های کم  اند. بر اساس نتایج، پیکساختارهای آلومینیومی روی بستر اکسید گرافن تشکیل شدهدهد که کند و نشان میتایید می

میان فازهای    کاملاً با هیدروکسیدهای آلومینیوم )گیبسیت، بایریت و نوردسترندیت( مطابقت دارد و از  o  16-22زاویه حوالی  
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رسد  بخش  . علاوه بر این به نظر میاند ای آلومینیومی تشکیل شدهو این یعنی ساختارهای لایه  مختلف، گیبسیت فاز غالب است

ولتاژهای   اکسید گرافن است که روی آن مقدار کمی رسوب هیدروکسید    10ولت و  5اصلی ماده سنتز شده در  ولت عمدتاً 

شود یعنی ماده کاملاً  های تیز، زیاد و با شدت بالا دیده میولت پیک  20ولت  و    15آلومینیوم نشسته باشد. در نمونه ولتاژ  

شود  کریستالی است، چندین فاز مختلف حضور دارند و پیک پهن اکسید گرافن که در ولتاژهای قبلی واضح بود اینجا دیده نمی

نشان داد در همه ولتاژها    XRDتطابق با نتایج  نیز در    IR-FTت  نتایج  و به معنی این است که زیر محصولات پوشانده شده اس

هیدروکسید آلومینیوم روی بستر اکسید گرافن تشکیل شده است و با افزایش ولتاژ مقدار و شدت ساختارهای آلومینیومی روی 

 های اکسید گرافن بیشتر شده است.ورقه
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