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  مقدمه -1

 منحصر يبلور ساختار یلدل به )CNTs( یکربن هاينانولوله
 و یکیمکان هايیژگیو داشتن و بالا يابعاد نسبت ،فردبه

 یک،نانوالکترون در ايگسترده يکاربردها ]1[ العاده فوق یکیالکتر
 ینا ].3 و 2[ دارند حسگرهایستز و حسگرها یستی،کاتال مواد

 قرار توجه مورد یاربس ایبریدهنانوه ساخت در ینهمچن نانومواد

 دهنده یلتشک اجزاء خواص یبریديه نانومواد در اند.گرفته
 از یزيمتما و یدجد یتخاص که شود یم ادغام باهم يابگونه

 داده نشان هاپژوهش ].3[ شودیم ظاهر سازنده يواحدها خواص
 خواص ی،معدن و یآل هايگونه با هانانولوله سطح اصلاح که است

 ].4 و 3[ دهدیم قرار یرتأث تحت چشمگیري بطور را هاآن
 متمرکز هانانولوله سطح اصلاح بر هاپژوهش از یاريبس ینابنابر
 جمله: از یدهاسولف و يفلز یدهاياکس فلزي، نانوذرات انواع و شده

 یولییپل ژلسل روش به )ZnO-MWCNT( يرو یداکس -یوارهچندد یکربن نانولوله یبریديه نانومواد پژوهش ینا در :چکیده
 نوع دو و )COOH( یلکربوکس گروه با عاملدار یکربن نانولوله و )O2H,22COO)3Zn(CH( دوآبه يرو استات از استفاده با

 و يبلور ساختار بر یافزودن آب یزانم و یطمح pH حلال، نوع پارامتر سه یرتاث و ساخته یسیرینگل و یکولگل یلنات يد حلال
 یدانیم یلگس یروبش یالکترون یکروسکوپم یزهايآنال یلهوسبه شده یهته مواد نانو یتمام شد. یبررس یینها محصول يمورفولوژ

)FESEM،( يعبور یالکترون یکروسکوپم )TEM،( سرخفرو یهفور یلتبد سنجییفط )FTIR،( پرتو یپاشندگ سنجییفط 
 یلنات يد حلال از استفاده با ZnO-MWCNT ساخت در .شدند یابیمشخصه )XRD( یکسا پرتو پراش و )EDX( یکسا

 در یکربن نانولوله سطح يرو شده داده پوشش يرو یداکس نانوذرات اندازه محلول، pH یشافزا با که شد مشاهده یکولگل
 از استفاده و حلال ییرتغ با .شودیم یجادا تريیکنواخت پوشش و یابدیم یشافزا هانآ تعداد و کاهش بشدت یبریديه يساختارها

 بدنه به یضلعشش يتاحدود ينانوبلورها بصورت يرو یداکس و گرفته شکل یديجد يمورفولوژ یبرید،ه ساخت در یسیرینگل
 يرو یداکس و یافته یشافزا یدرولیزه یندفرآ ش،واکن در حاضر یونیزهد آب یزانم یشافزا با .شودیم متصل یکربن يهانانولوله

 .کندیم نشست هانانولوله يرو یشتريب

 حلال نوع محلول، pH یولی،یپل ژلسل یبریدي،ه نانوساختار ي،رو یداکس -یکربن نانولوله :کلیدي واژگان 
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Au ]5[، Ag ]6،[ Pt ]7،[ 2SnO ]8،[ 2TiO ]9،[ 2CuO 
]10،[ 2CeO ]11،[ CdSe ]12،[ ZnS ]13[ و CdS یتموفق با 

 )MWCNTs( یوارهد چند یکربن هاينانولوله سطح يرو بر
 یک عنوان به هاکامپوزیت در هانانولوله .اندشده داده  CdSرسوب

 خواص با ییرساناها یمهن يبرا یخاص یايمزا یافزودن نانوماده
 :2 هستند. خنثی هاواکنش اکثر در :1 دارند یستیفتوکاتال
 و کرده فراهم را یستفتوکاتال يرساناها یمهن از ییبالا یپراکندگ

 گذارندیم یاراخت در یستیفتوکاتال یبتخر يبرا یاديز فعال نقاط
 مس خوبی به ايیکیالکتر یرسانندگ یکربن يهانانولوله ].14[

 نظر در الکترون خوب یرندهپذ عنوان به توانندیم و ]15[ دارند
 طور به رسانایمهن-يفلز هاينانوکامپوزیت ].16[ شوند گرفته

 د.انگرفته قرار استفاده مورد یستیفتوکاتال یندهايفرا در گسترده
 آسان را بار انتقال یندفرا رسانایمهن با تماس در فلز  مواد ینا در

  ].17[ شودیم یستیفتوکاتال یبازده یشافزا به منجر و کرده
  هايیتکامپوز نانو که کرد ینیب یشپ توان یم یبترت ینبد
 عنوان به ايبالقوه يکاربردها یکربن يهانانولوله /رسانایمهن

 ].18[ باشند داشته یدجد هايیستفتوکاتال
 وجهت مورد یژهو طور هب )ZnO( يرو یداکس رساناها،یمهن یانم در

 و پهن ينوار افگ با n نوع رسانايیمهن یک يرو یداکس است.
 )eVm 60( بزرگ یتونیاکس یبستگ يانرژ )،eV 73/3( یممستق

 ريیداپا بالا، ينور یتحساس بالا، یستیفتوکاتال یتفعال ]،13[
 ینچن با ].19[ است انارز یدتول ینههز و یتسم عدم یمیایی،ش
 فرابنفش دواتا در ايگسترده يکاربردها ZnO یی،هایژگیو
 حسگرهایستز ]،21[ بالا یتحساس با يگاز يحسگرها ]،20[
 وادم ]،23[ رنگ اب شده حساس یديخورش هايسلول ]،22[

 دارد ياکترب ضد وادم و هایندهآلا یستیفتوکاتال یبتخر نورتاب،
]24.[ 

 یداکس و یکربن نانولوله یبترک که است داده نشان هاپژوهش
  يفرد به منحصر یکیالکترون و ينور خواص با یبیترک يرو
 هایژگیو ینا فاقد ییتنها به مواد ینا از کدام هر که سازدیم
 یتخاص يدارا يرو یداکس -یکربن نانولوله یبریده .باشندیم

 و یکربن هاينانولوله به نسبت يبهتر مراتب به یستیفتوکاتال
 یک یتواندم ین،ا بر افزون و ستییتنها به يرو یداکس

 ینچن آن اجزاء یکهحال در باشد یمرئ نور در فعال یستفتوکاتال
 یمختلف هايروش تاکنون .]25 و 24 ،19 ،18[ ندارند یتیخاص

 شده ارائه يرو یداکس با یکربن هاينانولوله سطح اصلاح جهت
 )،CVD( یمیاییش بخار رسوب به توانیم آنها ازجمله که است

 اشاره یزموجر تابش با کردن گرم و پلاسما کمک به کندوپاش
 يرو یداکس هايیلهنانوم نشست جداگانه پژوهش دو در ].13[ کرد

 بخار رسوب روش از استفاده با یکربن يهاولولهنان بدنه بر
 شده گزارش یدروترماله روش و ايلوله کوره یک در یمیاییش

 یکربن يهانانولوله سطح ابتدا یگر،د یپژوهش در ].27 و 26[ است
 سدیم سورفکتانت کمک به یرکوالانسیغ یقطر از یوارهد چند

 یداکس نانوذرات سپس و شده اصلاح )SDS( سولفات یلدودس
 یتفعال و شدهداده رسوب یکربن هاينانولوله بدنه بر يرو

 یک در ].28[ استشده مطالعه یبریديه مواد یستیفتوکاتال
 نانوذرات و MWCNTs از متشکل یبریدينانوه ساخت پژوهش،

 یعامل گروه نوع اثر و گزارش ژلسل روش به ZnO يکرو یباتقر
 به یکربن نانولوله ظتغل نسبت و یکربن نانولوله سطح به متصل

 ].29[ شد یبررس یبریده یريگشکل بر يرو مادهیشپ
 ايدانه رشد روش به را يرو یداکس هايیلهم نانو پژوهشگران

 و مادهیشپ غلظت ، pH اثر و نشانده MWCNTs سطح يرو
 یبررس يرو یداکس هايهیلنانوم يمورفولوژ بر را یرسازيپ زمان

 یمتنظ یقطر از اندتوانسته پژوهشگران ینهمچن ].30[ کردند
 يانتها يرو را ZnO مانند گل يبلورها واکنش، زمان

MWCNTs نانوذرات و ZnO سطح يرو را MWCNTs رشد 
 ].13[ دهند

 اتصال محل و اندازه ي،مورفولوژ کنترل حال هر به
 یک همچنان یکربن هاينانولوله به يرو یداکس ينانوساختارها

 ژلسل روش از استفاده با ما پژوهش ینا در است. چالش
 اثر و ساخته را يرو یداکس -یکربن نانولوله یبریده یولییپل

 .یمکرد سیبرر یبریديه محصول ساختار بر را مختلف يپارامترها
 چند هايالکل در یعما فاز بر یمبتن سنتز روش یک یولییپل سنتز

 روش ینا با شده یدتول نانوذرات است. بالا جوش نقطه با یاديبن
 برخوردار ...) و شکل اندازه، ساختار، نظر (از ییبالا یاربس یفیتک از

 سنتز روش ینا توسط یباتترک از یعیوس یفط تاکنون هستند.
 ].31[ اندبوده يفلز یداکس و يفلز ترکیبات هاآن عمده که اندشده

 بالا، جوش نقطه داشتن به توانیم روش ینا هايویژگی از
 و یادز یگستردگ بالا، سازگاريیستز و پذیريیبتخر یستز

 حذف و نانوذرات يبالا یداريپا ها،یولیپل يبالا یريپذانعطاف
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 یداکس نانوذرات نمود. ارهاش واکنش اتمام از بعد هایولیپل آسان
 یاربس ینگیبلور يدارا یولییپل روش توسط شده یدتول يفلز
 سنتز از بعد یحرارت یندهايفرا به یازين لذا هستند، ییبالا

)Sintering-Post Thermal( از ندارند. ینگیبلور یشافزا جهت 
 يد یکول،گل یلنات ها،یولیپل به منتسب بزرگ خانواده یانم
 يبرا را کاربرد یشترینب الُ يد بوتان و یسیرینگل یکول،گل یلنات

 پژوهش ینا در اند.داده اختصاص خود به مختلف نانوذرات سنتز
 یسیرینگل و یکولگل یلنات يد یول؛یپول متفاوت نوع دو از

 یبریده سنتز در یسیرینگل از استفاده یايمزا از است. شده استفاده
 یافت،باز قابل سبز، حلال یک که کرد اشاره ینا به توانیم
 است. ارزان و فراوان پذیر،یبتخر یستز

 یتجرب بخش -2

 یزاتتجه و مواد -2-1

US شرکت از )COOH( یلکربوکس عامل با یکربن نانولوله
NANO شد. یهته 98%  يبالا خلوص و نانومتر 20-30 قطر با 

 و دوآبه يرو استات خالص، یسیرینگل یکول،گل یلنات يد
 مواد نانو شدند. یداريخر ،Merck شرکت از یدروکسیدسدیمه
 ساخته يباز یطمح در هم و یدياس یطمح در هم یبریديه

  Autocal 401-SAT مدل سنج pH از  pH یمتنظ يبرا .شدند
 در هانمونه کردن خشک شد. استفاده تهران يآزما سبلان شرکت

 موادنانو شد. انجام صنعت یاآر پات شرکت 55OPS مدل آون
 یکروسکوپم کمک به شده ساخته ZnO-MWCNT هیبریدي

 یسنجیفط ،),TESCAN,MIRA FESEM( یروبش یالکترون
PHILIPS, ( یکسا پرتو پراش )،EDX( یکسا پرتو دگیپاشن

Å 1.5406λ= ,XRD ,C17PW،( یالکترون یکروسکوپم 
 یلتبد سنجییفط و ),120CM PHILIPS, TEM(يعبور
 گرفتند. قرار ییشناسا مورد ),BRUKER FTIR( فروسرخ یهفور

 یشآزما روش -2-2

 ژلسل روش از يرو یداکس -یکربن نانولوله یبریده ساخت يبرا
 ينانوساختارها ساخت مراحل طرحواره 1 شکل شد. استفاده

 ابتدا است: شرح ینا به ساخت نحوه .دهدیم نشان را یبریديه
 یدروکلریکه یداس و یمسد یدروکسیده مولار یک هايمحلول

 دوآبه يرو تاستا گرم 22/0 سپس شدند. یهته pH یمتنظ يبرا
 یونیزهد آب یترل یلیم 2 و یکولگل یلنات يد لیتریلیم 50 با

 اضافه و سنجpH کمک با گرفتند. قرار همزن يرو و شده مخلوط
  pH )یدروکلریکه یداس یا( یمسد یدروکسیده قطره قطره کردن

 مدت به و شودیم یتتثب  10 ،9 ،8 ،7 ،6 ،5 یرمقاد يرو محلول
 حرارت یگرادسانت درجه 160-180 ینب يدما در محلول یقهدق 5
 شود. یلتشک است، رنگ یريش یمحلول که ZnO سل تا بیندیم

 .شودیم داشته نگه اتاق يدما در محلول دوساعت مدت به سپس
 و شده افهاض سل به نانولوله گرم 08/0 مقدار بعد مرحله در

 پراکنده یقهدق 30 مدت به یکسونالترا یلهوس به حاصل محلول
 یگرادسانت درجه 160-180 به مخلوط يدما سپس .شودیم

 زدن هم تحت دما ینهم در ساعت 5/1 مدت به و شده رسانده
 یفیوژسانتر اتاق، يدما در محلول شدن سرد از بعد .یگیردم قرار
 درجه 80 يدما در و شودیم داده شستشو اتانول و آب با و شده
 یینها محصول شود. خشک تا گیردیم قرار آون در یگرادسانت

 یهته یبریديه ينانوساختارها است. ZnO-MWCNT یبریده
DEG  یکولگل یلنات دي حلال و نمونه pH یشافزا یببترت شده

 5، 6 DEG ...است. مشاهده قابل 1 جدول در که شدند یدهنام و 

شکل 1: طرحواره مراحل ساخت هیبرید نانولوله کربنی- اکسید 
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 يد يجا به یسیرینگل از و داده ییرتغ را حلال نوع بعد، مرحله در 
 یسیرینگل با یبریده ساخت مراحل .کنیمیم استفاده یکولگل یلنات

 ساخت در است. یکولگل یلنات يد از استفاده با ساخت مشابه
 و محلول pH پارامتر دو اثر یسیرینگل با یبریديه ينانوساختارها

 شده یهته یبریديه ينانوساختارها شد. یبررس یافزودن آب مقدار
 ،Gl، 2 Gl 1 هاينمونه 2جدول مطابق ساخت یطشرا اساس بر
3 Gl، 4 Gl 5 و Gl  شدند. یدهنام  

 

 بحث و یجنتا -3

 )XRD( یکسا پرتو پراش یسنج یفط -3-1

 یکسا پرتو پراش سنجییفط از استفاده با مواد ینبلور ساختار
)XRD( یزآنال به مربوط ينمودارها .شودیم مشخص XRD 

 قابل 3 و 2 هايشکل در یبریديه هاينمونه و خام هاينانولوله
 در هاقله یکربن هاينانولوله XRD نمودار در است. مشاهده

 صفحات از پراش به طمربو θ2 = 1/26˚، 6/44˚و  1/54˚یايزوا
-می هانانولوله یتیگراف ساختار )004( و )100( )،002( یببترت

 9/67˚و 2/69˚ یايزوا در هاییقله هم يرو یداکس .باشند

،˚4/66 ،˚8/62، ˚5/56، ˚5/47، ˚2/36، ˚4/34، ˚7/31 =θ2 
 )،101( )،002( )،100( یببترت يبلور صفحات به مربوط که دارد

 شش ساختار )201( و )112( )،200( )،103( )،110( )،102(
 قله سه ي،رو یداکس يهاقله ینب در .باشدیم يرو یداکس  یگوش

 دارند را شدت یشترینب )101( و )002( )،100( صفحات به مربوط
 هر در شده سنتز یبریديه هاينمونه به مربوط نمودار در ].32[

 يرو یداکس هايقله و یکربن نانولوله به مربوط هايقله حلال، دو
 یرسا یجنتا کنار در تواندیم امر ینا دارد. وجود توامان يبلور
 یريگشکل بر ییديتأ پردازیم،یم هاآن به ادامه در که یزهاییآنال

 باشد. نانولوله سطح يرو ZnO نشست و یبریديه ساختار

 DEG از استفاده با شده ساخته یبریدهايه ينامگذار :1 جدول

 GLY از استفاده با شده ساخته یبریدهايه  ينامگذار :2 جدول

 يهانمونه و عاملدار یکربن يهانانولوله (الف) به مربوط XRD یفط :2 شکل
 (س) و 9DEG (ز) ،8DEG (ر) ،7DEG (د) ،6DEG (ج) ،5DEG (ب) یبریديه

DEG10 

 يهانمونه و عاملدار یکربن يهانانولوله (الف) به مربوط XRD یفط :3 شکل
   Gl 5 (ر) و Gl 4 )د( ،Gl 3  )ج ( ،Gl 2 )(ب یبریديه
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 خالص يهانانولوله با یبریديه يساختارها پراش یفط یسهمقا
 یبریديه ساختار در یکربن يهاقله شدت که دهدیم نشان

 اثر در هانانولوله ینگیبلور کاهش گرچه است. یافته کاهش بشدت
 در یبیریديه يهانمونه در نانولوله مقدار کاهش یا شدن یبریده

 تواندیم استشده یلتشک نانولوله از تماما که يانمونه با یسهمقا
 تواندیم ینچنهم مرا ینا باشد، موثر هاقله ینا شدت کاهش در
 یکربن هاينانولوله بدنه بر يرو یداکس نانوذرات رسوب یلبدل

 کاسته هانانولوله به یکسا پرتو یدسترس از رسوب ینا یراز باشد.
 بدنبال را آنها به مربوط پراش هايقله شدت کاهش یجهنت در و

 کسیدا هايبلورك نانو اندازه شرر – يدبا رابطه از استفاده با دارد.
 جداول در و شده زده ینتخم یبریديه مختلف هاينمونه در يرو
 از: است عبارت شرر رابطه شد. داده نشان 4 و 3

D=Kλ/βcosθ                                                        (1) 

 λ ،9/0 برابر و ثابت يمقدار )یهندس شکل (عامل  K آن در که 
 θ آنگستروم، 54/1 برابر و شده استفاده یکسا پرتو موج طول

 یشینهب ارتفاع نصف در پراش قله يپهنا β و پراش قله یهزاو
)FWHM( .است 

 

 اتیلنيد از حلال ییرتغ با که دهندیم نشان 4 و 3 جداول
 بطور يرو یداکس يهانانوبلورك اندازه یسرینگل به یکولگل

 مشاهدات با تطابق در یجهنت ینا .یابدیم یشافزا یريچشمگ
 ذرات نشست يمورفولوژ ییرتغ بر ییديتأ و يبعد یکروسکوپیم

 .است حلال ییرتغ با یبریديه ساختار در يرو یداکس

 )FTIR( فروسرخ یهفور یلتبد یسنج یفط -3-2

 و خام یکربن هاينانولوله از FTIR یفط 5 و 4 هايشکل
 هایفط ینا از استفاده با .دهندیم نشان را یبریديه يهانمونه

 کرد. یبررس را نانوساختارها سطح یمیش و یوندپ نوع توان یم
 حدود در H-C هايگروه یکشش يهانوسان به مربوط هايقله

 هاينمونه و عاملدار یکربن نانولوله (الف) به مربوط FTIR یفط :4 شکل
 ،DEG 8 (ر) ،DEG 7 (د) ،DEG 6 (ج) ،DEG 5 (ب)یبریديه

 DEG 10 (س) و DEG 9 (ز)

 یبریديه هاينمونه و عاملدار یکربن نانولوله به (الف) مربوط FTIR یفط :5 شکل
 Gl 5 (ز) و Gl 4 (ر) ،Gl 3 (د) ،Gl 2 (ج) ،Gl 1 (ب)

جدول 3: اندازه تخمینی نانوبلوركهاي اکسید روي در هیبریدهاي ساخته شده با 
 DEG حلال

جدول 4: اندازه تخمینی نانوبلوركهاي اکسید روي در هیبریدهاي ساخته شده با 
 GLY حلال
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1-cm 2900- 2850 حدود در شده ظاهر هايقله دارند. قرار  
1-cm  2340 2 بهCOنمونه سطح يرو که شوندیم مربوط هایی 

 به توانندیم cm 3440-1 حدود در جذب هايقله .اندشده جذب
 يهانوسان و شدهجذب آب هايمولکول یخمش يهانوسان
 بازه در جذب هايقله شوند.داده نسبت یدروکسیله گروه یکشش

1-cm1630-1717 ربوکسیلک گروه ینوسان يمدها ) C=C,
C=O( 1  حدود در هاقله ینهمچن .دهندیم نشان را-cm 484 و 

 1-cm 910 یوندهايپ به مربوط O-Zn  و C-Zn سطح يرو 
MWCNTs و يرو اکسید نانوذرات سنتز هاقله ینا که باشندیم 

 .]33[ کنندیم ییدتأ را یکربن هاينانولوله سطح روي هاآن اتصال

 یروبش یالکترون یکروسکوپم یربرداريتصو -3-3
 )FESEM( یدانیم یلگس

 یرتصاو زا سنتزشده یبریديه نانومواد يمورفولوژ یبررس يبرا
FESEM یرصاوت 6شکل شد. استفاده FESEM نانومواد از 

 یلنتا يد حلال در  ختلفم يها pH در را شده سنتز یبریديه
 سل pH=3در که فتیمیادر هایشآزما از .دهدیم نشان یکولگل

ZnO یللد به ینا .شودینم یلتشک یبریديه اختارس آن بتبع و 
 بالا یلیخ يها Hp در که باشد یم يرو یداکس يآمفوتر یژگیو
 یطحم یعنی( pH=5 در .شودیم لح محلول خود در یینپا یا
 نانولوله سطح يرو شده یجادا يرو یداکس راتنانوذ اندازه )یدياس
 هب شده تصلم انوذراتن تعداد ینهمچن و بوده بزرگ یکربن يها

 نانوذرات و کمتر یاربس یگرد هاينمونه اب سهیمقا در نانولوله سطح
 ندازها و ودهب شکل يکرو نانوذرات pH=6در د.انشکل یگلاب

 محلول یطمح ییرتغ با که شودیم مشاهده است. بزرگ یزن ذرات
 بر يرو یداکس انوذراتن از تريیکنواخت یعتوز يباز به یدياس از

  نانوذرات ینا زهنداا ینهمچن و گیردمی شکل هانانولوله بدنه
 اتیلنيد محلول در nOZ نانوذرات یلتشک .یابدیم کاهش مرتباً

 است: یرز یمیاییش هايواکنش براساس یکولگل

Zn(CH3COO)2→Zn+2+(CH3COO)-                    (2)    
H2O→H++OH-                                                     (3)   
Zn+2+2OH-→Zn(OH)2→ZnO + H2O                  (4) 

 بالا محلول در OH- هايیون  غلظت  pH یشافزا با واقع در
 2Zn(OH) یلتشک واکنش سرعت یشافزا به منجر که رودیم

 به منجر ینا که کندیم یعتسر را ذرات زاییهسته و شده
 .شودیم يرو یداکس ذرات یزترشدنر

 یسیرینگل به یکولگل یلنات يد از حلال ییرتغ با 7شکل مطابق
 یداکس .گیردیم شکل یبریديه ساختار از یمتفاوتيمورفولوژ

 اگلومره ايذره ساختار Gl 3 و Gl 1 یبریديه يهانمونه در يرو
 و Gl 4 يها نمونه در يواضحتر بطرز و Gl 2 یبریده در و شده

5 Gl ادامه در که داده یلتشک را ايصفحه و ايیهلا ساختار 
 نشان یشتريب وضوح با را هايمورفولوژ تفاوت TEM یرتصاو

 که یابیمیم در Gl 3 و Gl، 2 lG 1  یرتصاو یسهمقا از .دهندیم
 ياذره ساختار یک از يرو یداکس ذرات نشست pH یشافزا با

 کند.یم ییرتغ یبریده در ايیهلا ساختار یک به شده اگلومره
 آب یزانم و ثابت pH یک در Gl 5 و Gl، 4 Gl 3 هاينمونه

 یدرولیزه واکنش آب، یشافزا با اند.شده ساخته متفاوت یونیزهد
 یشافزا يرو یداکس یدتول یزانم و شده انجام تریعسر و یشترب
 Gl 5 و Gl 4 یبریدهايه در که شودیم یدهد لذا یابد،یم

 .اندشده نهانپ يرو یداکس از ايیرلایهز در هانانولوله

 (ب) عاملدار یکربن هاينانولوله (الف) ینپائ یبزرگنمائ با FESEM یرتصو :6 شکل
5 DEG(ج)، 6 DEG، (د) 7 DEG، (ر) 8 DEG، ) (9 ز DEG، (س) 10 DEG با و 

 DEG 9 (ص) و DEG 8 ش) بالا) ییبزرگنما
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 و گیرياندازه ZnO نانوذرات قطر FESEM یرتصاو از استفاده با
 در و رسم یبریديه ينانوساختارها در آنها قطر یعتوز نمودار
 برازش نرمال یمنحن یک با نمودار هر شد. داده نشان 8 شکل
 است. شده

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

 
 

 
 

 

 

 

 ،Gl 2 (ب) ،Gl 1 (الف) به مربوط ینپائ ییبزرگنما با FESEM یرتصاو :7شکل
 Gl 3 (س) ،Gl 2 به(ز) مربوط بالا ییبزرگنما با و Gl 5 (ر) ،Gl 4 (د) ،Gl 3 (ج)

 Gl 4 (ش) و

�̅�𝑑=206 nm 
σ= 35 nm 

 

�̅�𝑑=174 nm 
σ= 13 nm 

�̅�𝑑=87 nm 
σ=15 nm 

�̅�𝑑=25 nm 
σ= 4 nm 

�̅�𝑑=24 nm 
σ= 5 nm 
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 يراب يرو یداکس انوذراتن اندازه میانگین ها،نمودار ینا برطبق
 DEG 01 و DEG، 7 DEG، 8 DEG، 9 DEG 6 یبریدهايه
 24)5( و 25)4( ،87)15( ،174)13( ،206)35( اب برابر یبترت به

 pH یشافزا با ذرات ندازها کاهش شاندهندهن که باشدیم نانومتر
 ).دهندیم نشان ار نمودار ره اریمع انحراف رانتزپ داخل است(اعداد

  lG 3 یبریديه نمونه در يرو نانوذرات اندازه یانگینم ینهمچن
 آمد. دستب نانومتر 248)72( با برابر

 یکسا پرتو يانرژ یپاشندگ سنجییفط -3-4
)EDX( 

 یبریديه هاينمونه در موجود عناصر ییشناسا يبرا EDX یزآنال
 در C، O، Zn عناصر حضور یج،نتا شد. انجام آنها غلظت یزانم و

 عنصر يرو و کربن یژن،اکس جز به .کندیم تأیید را هانمونه همه
 MWCNT-سنتز دهندهنشان که نشد یافت هانمونه در یگريد

ZnO عنصر سه ینا یوزن درصد 5 جدول .باشدیم بالا خلوص با 
 یبریديه هاينمونه در آمدهبدست EDX یزآنال از استفاده با که را

 یترعا ي(برا دهدیم نشان یسیرینگل حلال در شده ساخته
  است). شده صرفنظر یکولگل اتیلنيد حلال یجنتا ارائه از اختصار

 یزانم )Gl 3 و Gl،  2 Gl 1 يهانمونه یسه(مقا pH یشافزا با
 مقدار یشافزا با ینچن هم است. یافته یشافزا يرو یداکس نشست

 یداکس غلظت یزانم )Gl 5 و Gl، 4 Gl 3 يهانمونه یسه(مقا آب
 ماست. انتظار با تطابق در که یابدیم یشافزا يرو

 

 
 
 
 
 
 
 
 

 يعبور یالکترون یکروسکوپم یربرداريتصو -3-5
)TEM( 

 یکدیگر، اب آنها فاوتت و یبریدهاه ساختار تریقدق یبررس يبرا
 مربوط TEM یرصاوت 9 شکل شد. تهیه هانمونه از TEM یرتصاو

 نشان را Gl 5 و DEG، 9 DEG، 2 Gl 8یبریديه يهانمونه به
 کنار ي،رو یداکس نانوذرات DEG 8 یبریديه نمونه در .دهدیم

 .اندداده یلتشک را ZnO يبلور هايوشهخ و شده مجتمع هم
 یکدیگر مشابه اندازه زا و یدهچسب هانولولهنا بدنه هب هاخوشه این

 زرگب ذرات ضورح )6(شکل یزن SEM یرتصاو در برخوردارند.
 pH ینا در شدهساخته یبریده در هاانولولهن کنار در يکرو شبه
 يها خوشه ینا EGD 9 یبریديه نمونه در ست.ا مشاهده قابل

 يرو ZnO یزر نانوذرات از يتریکنواخت یعتوز و شده محو بزرگ
 بهم یزن یزر نانوذرات نیا اندازه .یکندم رسوب هانانولوله بدنه
 بدنه زا منفصل و داج نانوذرات یرتصاو ینا در است. یکنزد

 یخوبب را یبریده یريگکلش امر ینا که شوندینم یدهد هانانولوله
 و ندازها بر pH  یرتأث ضوحو به یرتصاو ینا ینچنهم .کندیم ییدتأ

 . کنندیم ثابت ار مذکور راتذ نانو نشست يمورفولوژ
 که دهدیم نشان Gl 2 یبریديه نمونه به مربوط TEM تصاویر

 از يرو یداکس ذرات نشست يمورفولوژ حلال، ییرتغ با
 که یکپارچه يبلور قطعات به یزر يهانانوبلورك و هانانوخوشه

 .کندیم ییرتغ دارند، منظم و یزت يهاگوشه و ضلعیشش شکل
 نانومتر 50 حدود در قطعات نانو ینا ابعاد یرتصاو ینا به باتوجه

 شرر يدبا رابطه از آمده بدست یجنتا با که شودیم زده ینتخم
 قطعات ساختار همچنان Gl 5 یبریديه نمونه در دارد. یهمخوان

-یم مشاهده ZnO  از منظم خطوط و راست يهاگوشه ي،بلور
 است شده بزرگتر يبلور قطعات ینا ابعاد که رسدیم بنظر شود.

 .یبریديه هاينمونه در يرو یداکس ذرات اندازه یعتوز نمودار :8 شکل
�̅�𝑑 و یانگینم اندازه σ یدهدم نشان را یارمع انحراف 

�̅�𝑑=248 nm 
σ= 72 nm 

 

GLY در هیبریدهاي ساخته شده با حلال Zn و C ،O جدول 5: درصد وزنی عناصر 
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 یداکس یريگشکل یدرولیزه واکنش و آب یشافزا به توجه با که
 انتظارست. مورد ايیجهنت ینچن يرو

 يگیر نتیجه -4

 يرو یداکس -یکربن نانولوله یبریديه نانومواد پژوهش ینا در
)ZnO-MWCNT( از شدند. ساخته یولییپول ژل سل روش به 

 یلنات يد حلال نوع دو از و يرو منبع بعنوان دوآبه يرو استات
  آب یزانم و حلال نوع ،pH یرتأث و استفاده یسیرینگل و یکولگل

 هاينانولوله بدنه بر يرو یداکس نانوذرات نشست بر یافزودن
 XRD یزآنال .یدگرد یبررس یبریديه ساختار گیريشکل و یکربن

 در را يرو یداکس و یکربننانولوله يفازها همزمان حضور
 کربن با متناظر يهاقله شدت .یدهدم نشان یبریديه يساختارها

 افت خالص يهانانولوله یفط به نسبت یبریدهاه XRD یفط در
 بدنه بر يرو یداکس ذرات نشست از یناش یتواندم که دارد یديشد

 در را C-Zn یوندهايپ حضور FTIR یزآنال باشد. هانانولوله
 حلال در که داد نشان یجنتا .یکندم ییدتا یبریديه يساختارها

 یداکس نانوذرات اندازه محلول، pH یشافزا با یکولگل یلنات يد
 يساختارها در یکربن نانولوله سطح يرو شده داده پوشش يرو
 پوشش و یافته افزایش هاآن تعداد و کاهش بشدت یبریديه

 و SEM یکروسکوپیم مشاهدات .شودیم یجادا تريیکنواخت
TEM یسیرین،گل از استفاده و حلال ییرتغ با که کنندیم ییدتا 

 يرو یداکس اتصال با یبریديه ساختار از یديجد يمورفولوژ
 شکل هانانولوله بدنه به یضلعشش یباتقر نانوقطعات بصورت

 آب یزانم و pH یشافزا با که یدهدم نشان EDX یزآنال رد.یگیم
 .یابد یم یشافزا هانانولوله سطح بر يرو یداکس نشست ی،افزودن

 مراجع

[1] S. Iijima, “Helical microtubules of graphitic 
carbon,” Nature, 354, 56-58, 1991. 

[2] M. Yang, L. Tao, P. Yucai, C. Qing, “Synthesis 
and characterization of a nanocomplex of ZnO 
nanoparticles attached to carbon nanotubes,” Acta 
physico-chimica sinica 23, 145-151, 2007. 

[3] D. Eder, “Carbon nanotube− inorganic 
hybrids,” Chemical reviews, 110, 1348-1385, 
2010 . 

[4] V. Georgakilas, K. Kordatos, M. Prato, D. M. 
Guldi, M. Holzinger, A. Hirsch, “Organic 
functionalization of carbon nanotubes,” Journal of 
the American chemical society, 124, 760-761, 
2002. 

[5] S. Fullam, D. Cottell, H. Rensmo, D. 
Fitzmaurice, “Carbon nanotube templated 
selfassembly and thermal processing of gold 
nanowires,” Advanced materials, 12, 1430-1432, 
2000. 

[6] Y. P. Sun, W. Huang, Y. Lin, K. Fu, A. 
Kitaygorodskiy, L. A. Riddle, Y. J. Yu, D. L. 
Carroll, “Soluble dendron-functionalized carbon 
nanotubes: preparation, characterization, and 
properties,” Chemistry of materials, 13, 2864-2869, 
2001. 

[7] M. Endo, Y. A. Kim, M. Ezaka, K. Osada, T. 
Yanagisawa, T. Hayashi, M. Terrones, M. S. 
Dresselhaus, “Selective and efficient impregnation 
of metal nanoparticles on cup-stacked-type carbon 
nanofibers,” Nano letters, 3, 723-726, 2003 . 

[8] W. Q. Han, A. Zettl, “Coating single-walled 
carbon nanotubes with tin oxide,” Nano letters 3, 
681-683, 2003 . 

 (ب) و (الف) ییبزرگنما دو با یبریديه هاينمونه به مربوط TEM یرتصاو :9 شکل

8 DEG، (ج) 9 (د) و DEG ، (ر) 2 (ز) و Gl ، (س) 5 (ش) و Gl  



   

 244  پاییز 1397| شماره سوم | سال پنجم  
 

[9] X. Li, J. Niu, J. Zhang, H. Li, Z. Liu, “Labeling 
the defects of single-walled carbon nanotubes 
using titanium dioxide nanoparticles,” The Journal 
of physical chemistry B, 107, 2453-2458, 2003. 

[10] Y. Yu, L. L. Ma, W. Y. Huang, F. P. Du, C. 
Y. Jimmy, J. G. Yu, J. B. Wang, P. K. Wong, 
“Sonication assisted deposition of Cu2O 
nanoparticles on multiwall carbon nanotubes with 
polyol process,” Carbon, 43, 670-673, 2005. 

[11] Y. Li, J. Ding, J. Chen, C. Xu, B. Wei, J. 
Liang, D. Wu, “Preparation of ceria nanoparticles 
supported on carbon nanotubes,” Materials 
research bulletin, 37, 313-318, 2002 . 

[12] F. E. Osterloh, J. S. Martino, H. Hiramatsu, D. 
P. Hewitt, “Stringing up the pearls: self-assembly, 
optical and electronic properties of CdSe− and Au− 
LiMo3Se3 nanoparticle− nanowire composites,” 
Nano letters, 3, 125-129, 2003. 

[13] X. Wang, B. Xia, X. Zhu, J. Chen, S. Qiu, J. 
Li, “Controlled modification of multiwalled carbon 
nanotubes with Zno nanostructures,” Journal of 
solid state chemistry, 181, 822-827, 2008. 

[14] Y. Sakata, M. Azhar Uddin, A. Muto, M. 
Imaoka, “Carbon-supported well-dispersed Cu-
ZnO catalysts prepared from sawdust impregnated 
with [Cu(NO3)2, Zn(NO3)2] solution: catalytic 
activity in CO2 hydrogenation to methanol,” 
Microporous materials, 9, 183-187, 1997. 

[15] C. N. R. Rao, B. C. Satishkumar, A. 
Govindaraj, M. Nath, “Nanotubes,” 
ChemPhysChem, 2, 78-105, 2001. 

[16] Y. Sun, S. R. Wilson, D. I. Schuster, “High 
dissolution and strong light emission of carbon 
nanotubes in aromatic amine solvents,” Journal of 
the American chemical society, 123, 5348-5349, 
2001. 

[17] V. Subramanian, E. E. Wolf, P. V. Kamat, 
“Catalysis with TiO2/gold nanocomposites: effect 
of metal particle size on the Fermi level 
equilibration,” Journal of the American chemical 
society, 126, 4943-4950, 2004 . 

[18] L. Jiang, L. Gao, “Fabrication and 
characterization of ZnO-coated multi-walled 
carbon nanotubes with enhanced photocatalytic 

activity,” Materials chemistry and physics, 91, 313-
316, 2005. 

[19] X. Wang, S. Yao, X. Li, “Solgel preparation 
of CNT/ZnO nanocomposite and its photocatalytic 
property." Chinese journal of chemistry, 27, 1317-
1320, 2009. 

[20] C. H. Chen, S. J. Chang, S. P. Chang, M. J. Li, 
I. Chen, T. J. Hsueh, C. L. Hsu, “Novel fabrication 
of UV photodetector based on ZnO nanowire/p-
GaN heterojunction,” Chemical physics letters, 
476, 69-72, 2009. 

[21] E. Oh, H. Y. Choi, S. H. Jung, S. Cho, J. C. 
Kim, K. H. Lee, S. W. Kang, J. Kim, J. Y. Yun, S. 
H. Jeong, “High-performance NO2 gas sensor 
based on ZnO nanorod grown by ultrasonic 
irradiation,” Sensors and actuators B: chemical, 
141, 239-243, 2009. 

[22] X. Ren, D. Chen, X. Meng, F. Tang, X. Hou, 
D. Han, L. Zhang, “Zinc oxide 
nanoparticles/glucose oxidase photoelectron-
chemical system for the fabrication of biosensor,” 
Journal of colloid and interface science, 334, 183-
187, 2009. 

[23] A. Umar, A. Al-Hajry, Y. B. Hahn, D. H. 
Kim, “Rapid synthesis and dye-sensitized solar cell 
applications of hexagonal-shaped ZnO nanorods,” 
Electrochimica Acta, 54, 5358-5362, 2009. 

[24] O. Akhavan, R. Azimirad, S. Safa, 
“Functionalized carbon nanotubes in ZnO thin 
films for photoinactivation of bacteria,” Materials 
chemistry and physics, 130, 598-602, 2011. 

[25] M. Samadi, H. Asghari Shivaee, M. Zanetti, 
A. Pourjavadi, A. Moshfegh, “Visible light 
photocatalytic activity of novel MWCNT-doped 
ZnO electrospun nanofibers,” Journal of molecular 
catalysis A: chemical, 329, 42-48, 2012. 

[26] S. Y. Bae, H. W. Seo, H. C. Choi, J. Park, J. 
Park, “Heterostructures of ZnO nanorods with 
various one-dimensional nanostructures,” The 
journal of physical chemistry B, 108, 12318-12326, 
2004. 

[27] Y. W. Koh, M. Lin, C. K. Tan, Y. L. Foo, K. 
P. Loh, “Self-assembly and selected area growth of 
zinc oxide nanorods on any surface promoted by an 



   

 245  پاییز 1397| شماره سوم | سال پنجم  
 

aluminum precoat,” The Journal of physical 
chemistry B, 108, 11419-11425, 2004. 

[28] J. Sun, L. Gao, M. Iwasa, “Noncovalent 
attachment of oxide nanoparticles onto carbon 
nanotubes using water-in-oil microemulsions,” 
Chemical communications, 7, 832-833, 2004. 

[29] S. Hosseini Largani, M. Akbarzadeh Pasha, 
“The effect of concentration ratio and type of 
functional group on synthesis of CNT–ZnO hybrid 
nanomaterial by an in situ sol–gel process,” 
International nano letters, 7, 25-33, 2017. 

 [30] C. Li, Z. Jin, H. Chu, Y. Li, “Seed-mediated 
growth of ZnO nanorods on multiwalled carbon 
nanotubes,” Journal of nanoscience and 
nanotechnology, 8, 4441-4446, 2008. 

[31] H. Dong, Y. C. Chen, C. Feldmann, “Polyol 
synthesis of nanoparticles: status and options 
regarding metals, oxides, chalcogenides, and non-
metal elements,” Green chemistry, 17, 4107-4132, 
2015. 

[32] L. P. Zhu, G. H. Liao, W. Y. Huang, L. L. Ma, 
Y. Yang, Y. Yu, S. Y. Fu, “Preparation, 
characterization and photocatalytic properties of 
ZnO-coated multi-walled carbon nanotubes,” 
Materials science and engineering: B, 163, 194-
198, 2009 . 

[33] T. A. Saleh, M. A. Gondal, Q. A. Drmosh, Z. 
H. Yamani, A. Al-Yamani, “Enhancement in 
photocatalytic activity for acetaldehyde removal by 
embedding ZnO nano particles on multiwall carbon 
nanotubes,” Chemical engineering journal, 166, 

 

 

 

 

 

 

 



*Correspondent Author Email: m.akbarzadeh@umz.ac.ir   Autumn 2018 | volume 5 | Issue 3 | pages 235-245 

The Effect of Synthesis Parameters on Crystal Structure 
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Abstract: In this research, Multiwall Carbon nanotubes -Zinc oxide(MWCNT-ZnO) hybrid nanomaterial was 
prepared by a polyol sol-gel method using zinc acetate (Zn(CH3COO)2.2H2O), functionalized CNT with 
carboxyl (COOH) group and two kind of solvent; diethylene glycol (DEG) and glycerol (GLY) and the effect of 
three synthesis parameter: kind of solvent, pH of solution and amount of additive water on morphology and 
crystal structure of end-product hybrid was investigated. The synthesized nanomaterials were characterized by 
field emission scanning electron microscopy (FESEM), Transmission electron microscopy (TEM), Fourier 
transform infrared spectroscopy (FTIR), energy dispersive X ray spectroscopy (EDX) and X ray diffraction 
(XRD). In synthesis of hybrid structures using diethylene glycol, it was found that by increasing the pH of 
solution, the average size of ZnO nanoparticles deposited on CNT surfaces dramatically decreases and the 
number of them increases. Furthermore by increasing the pH of solution the uniformity of ZnO deposition was 
considerably improved. By changing the solvent and using glycerol a new morphology of hybrid structure was 
obtained and zinc oxide in form of hexagonal nanocrystal segments attached to the body of CNTs. By increasing 
the amount of deionized water, hydrolysis reaction and thus deposition of ZnO on CNTs’ body increases. 
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