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ΠΕΡΙΛΗΨΗ 

Η παρούσα εργασία αφορά στην ταυτόχρονη προσρόφηση δύο χρωστικών διαφορετικού είδους 

από νανοσύνθετο υλικό χιτοζάνης/γραφενίου. Η καινοτομία της εργασίας είναι ότι οι δύο 

χρωστικές βρίσκονται στο ίδιο διάλυμα, γεγονός που προσομοιάζει την σύσταση των 

πραγματικών βιομηχανικών αποβλήτων. Σκοπός είναι να βρεθούν οι βέλτιστες συνθήκες για την 

ταυτόχρονη προσρόφηση, έτσι ώστε γίνει όσο το δυνατόν πιο αποτελεσματικά. Οι χρωστικές οι 

οποίες μελετήθηκαν είναι η Methylene Blue (MB, κατιονική χρωστική) και η Reactive Black 5 

(RB5, ανιονική χρωστική). Παρασκευάστηκε οξείδιο του γραφενίου (GO) με την βελτιωμένη 

μέθοδο Hummer’s, και παράχθηκαν τρία νανοσύνθετα υλικά: CS/GO, με αναλογία GO 0,5, 1 

και 2 %. Πραγματοποιήθηκε ο χαρακτηρισμός των υλικών CS/GO 0,5%, CS/GO 1% και CS/GO 

2%, χρησιμοποιώντας τις τεχνικές FTIR, SEM, XRD και ΒΕΤ. Σχετικά με την μελέτη της 

προσρόφησης, πραγματοποιήθηκαν πειράματα προσρόφησης για την επίδραση του pH,του 

χρόνου επαφής (κινητικά πειράματα), της συγκέντρωσης του ρύπου σε διαφορετικές 

θερμοκρασίες (πειράματα ισόθερμων) και της μάζας του προσροφητικού. Η κάθε χρωστική έχει 

μέγιστο ποσοστό απομάκρυνσης σε διαφορετικές βέλτιστες πειραματικές συνθήκες, οπότε 

έγιναν πειράματα και για την καθεμία ξεχωριστά και για το μίγμα τους. Για το μίγμα βρέθηκε 

ότι η βέλτιστη τιμή pH=5, ο teq= 360 min,   η προσροφητική χωρητικότητα του υλικού αυξήθηκε 

με την αύξηση της θερμοκρασίας, και η βέλτιστη μάζα του προσροφητικού μέσου 0,05 g/L. 

Βρέθηκε ότι στο pH=5, υπήρχε απομάκρυνση της ΜΒ και της RB5 95% και 85%, αντίστοιχα. 

Συμπεραίνοντας, φαίνεται η ταυτόχρονη προσρόφηση των ρύπων να λειτουργεί, και έτσι αξίζει 

η ανάπτυξη περαιτέρω έρευνας γύρω από αυτόν τον τομέα, για μία πιο γρήγορη και οικονομικά 

αποδοτική προσρόφηση.  
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                                                               ABSTRACT 

The present work is about the simultaneous adsorption of two dyes of different species from 

chitosan/graphene nanocomposite material. The novelty of the work is that the two dyes are in 

the same solution, which simulates the composition of real industrial waste. The aim is to find 

the optimal conditions for simultaneous adsorption, so that it can be done as efficiently as 

possible. The dyes that were studied are Methylene Blue (MB, cationic dye) and Reactive Black 

5 (RB5, anionic dye). Graphene oxide (GO) was prepared by the improved Hummer's method, 

and three nanocomposites were produced: CS/GO, with GO ratios of 0.5, 1 and 2 %. The 

characterization of the materials CS/GO 0,5%, CS/GO 1% and CS/GO 2% was carried out using 

FTIR, SEM, XRD and BET techniques. Regarding the adsorption study, adsorption experiments 

were carried out for the effect of pH, contact time (kinetics), contaminant concentration in 

different temperatures (isotherms) and adsorbent mass. Each dye appears to have maximum 

removal rate under different optimum experimental conditions, so experiments were performed 

for each of them separately and for their mixture. For the mixture it was found that the optimum 

pH=5, teq= 360 min, the adsorption capacity increased with the increase of the temperature and 

optimum adsorbent mass was 0.05 g/L. It was found that at pH=5, there was 95% and 85% 

removal of MB and RB5, respectively. In conclusion, it appears that simultaneous adsorption of 

contaminants works, and thus further research around this area is worth developing for a more 

rapid and cost-effective adsorption.  
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                                                ΠΡΟΛΟΓΟΣ 

  Εδώ και αρκετά χρόνια, παρατηρείται πως ένα μεγάλο ποσοστό οργανικών ρύπων καταλήγει 

στους υδάτινους αποδέκτες, όπως θάλασσες, λίμνες, ποτάμια. Αυτό το γεγονός έχει ως 

αποτέλεσμα την αλόγιστη ρύπανση του περιβάλλοντος, με επιβλαβείς επιπτώσεις για την 

βιοποικιλότητα, καθώς μέσω των προβλημάτων που προκαλούνται στους έμβιους οργανισμούς 

από αυτές τις ενώσεις, απειλείται άμεσα η ισορροπία των οικοσυστημάτων. Επομένως, γίνεται 

κατανοητό ότι η επιστημονική κοινότητα χρειάζεται απαραίτητα να προσεγγίσει αυτό το 

πρόβλημα, δίνοντας λύσεις για την επεξεργασία των υδατικών αποβλήτων που να είναι  

λειτουργικές, οικονομικά αποδοτικές, απλής λειτουργίας για να βρουν εφαρμογή και στην 

βιομηχανία και φυσικά να είναι φιλικές προς το περιβάλλον, και όσο το δυνατόν πιο «πράσινες». 

Στην συγκεκριμένη εργασία μελετάται η απομάκρυνση χρωστικών από υδατικά διαλύματα, με 

την μέθοδο της προσρόφησης, η οποία χαρακτηρίζεται από την απλή λειτουργία της και 

καλύπτει όλες τις αναγκαίες προϋποθέσεις που αναφέρθηκαν παραπάνω. Η καινοτομία της 

εργασίας σχετίζεται με το ότι πέρα από τις μεμονωμένες χρωστικές, διεξήχθησαν και πειράματα 

για την παρατήρηση της απομάκρυνσης του μίγματος αυτών. Αυτή η προσθήκη στο πειραματικό 

μέρος μπορεί να αποτελέσει σημαντική συμβολή στην έρευνα γύρω από την λειτουργία της 

προσρόφησης, αφού τα βιομηχανικά απόβλητα περιέχουν πολλά και διαφορετικά είδη ρύπων, τα 

οποία τις περισσότερες φορές δεν είναι συμβατά μεταξύ τους, οπότε πριν την τριτογενή 

επεξεργασία, τα απόβλητα συνήθως διαχωρίζονται, με διαδικασίες που φυσικά είναι δαπανηρές 

και χρονοβόρες. Συμπεραίνοντας, η εργασία μελετά την προσρόφηση δύο χρωστικών που 

βρίσκονται στο ίδιο διάλυμα, έχοντας στόχο την ταυτόχρονη αποτελεσματική απομάκρυνση και 

των δύο, παρέχοντας μία πειραματική διαδικασία που δεν συμπεριλαμβάνει τον πολύπλοκο 

πρωταρχικό διαχωρισμό των υγρών αποβλήτων. Η παρούσα πτυχιακή εργασία 

πραγματοποιήθηκε στα πλαίσια του προγράμματος σπουδών του τμήματος Χημείας, της Σχολής 

Θετικών Επιστημών, του Δημοκρίτειου Πανεπιστημίου Θράκης (Δ.Π.Θ.). Αποτελεί ερευνητική 

εργασία, με βιβλιογραφικό και πειραματικό μέρος. Το πειραματικό μέρος διεξάχθηκε στο 

εργαστήριο Ήφαιστος, που ανήκει στο τμήμα Χημείας, και βρίσκεται στην Καβάλα. Το χρονικό 

διάστημα που ήταν απαραίτητο για να ολοκληρωθεί η εργασία ήταν 1 χρόνος, από τον 

Φεβρουάριο του 2024, μέχρι τον Φεβρουάριο του 2025.
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                                     ΕΙΣΑΓΩΓΗ  

 

1.1 Σκοπός ερευνητικής εργασίας 

   Στην σημερινή, ραγδαία αναπτυσσόμενη  κοινωνία, παρατηρείται έντονη ρύπανση των 

υδάτινων σωμάτων, λόγω της αυξημένης και ανεξέλεγκτης εναπόθεσης των βιομηχανικών 

αποβλήτων σε αυτά. Το νερό αποτελεί βασικό στοιχείο για την ύπαρξη ζωής στον πλανήτη, 

επομένως οι τεχνικές απορρύπανσης του, καθώς και η αναβάθμισή τους είναι πολύ σημαντικός 

και αναπτυσσόμενος κλάδος της σύγχρονης επιστήμης [1], [2]. Η συγκεκριμένη εργασία έχει 

σκοπό την μελέτη της προσρόφησης δύο χρωστικών διαφορετικών κατηγοριών από υδατικά 

διαλύματα με νανοσύνθετα υλικά χιτοζάνης και γραφενίου. Η καινοτομία που παρουσιάζει είναι 

ότι οι δύο χρωστικές συνυπάρχουν στο ίδιο διάλυμα, άρα ερευνάται η ταυτόχρονη προσρόφησή 

τους από τον προσροφητικό παράγοντα, έτσι ώστε να βρεθούν οι βέλτιστες συνθήκες για το 

μεγαλύτερο ποσοστό προσρόφησης και των δύο. Τα αποτελέσματα μπορούν να βοηθήσουν στην 

ανάπτυξη της τεχνικής της προσρόφησης, στην περαιτέρω μείωση της απαιτούμενης ενέργειας 

και του κόστους λειτουργίας της προαναφερόμενης μεθόδου, καθώς και στην μελέτη του 

νανοσύνθετου υλικού CS/GO, το οποίο έχει την δυνατότητα να συνδυαστεί και με πολλά άλλα 

υλικά νανοκλίμακας, ώστε να αυξηθεί η προσροφητική του ικανότητα.   

 

1.2 Επιβάρυνση υδάτινων σωμάτων από χημικές ουσίες  

   Υπάρχουν ποικίλες κατηγορίες ρύπων που μπορούν να βρεθούν σε υδατικά απόβλητα: 

φαρμακευτικά προϊόντα, χρωστικές, οργανικά και ανόργανα απόβλητα, μεταλλικά ιόντα, 

αιωρήματα, ραδιενεργά και βιολογικά απόβλητα και διάφορα παραπροϊόντα βιομηχανιών [3]. 

Λόγω της αυξημένης παραγωγής πολλών χημικών ουσιών για εφαρμογή στην βιομηχανία, 

παρατηρείται και αύξηση του ποσοστού τους σε υδάτινους αποδέκτες, όπως σε ποτάμια, λίμνες 

και στην θάλασσα. Είναι γνωστό πως τα αστικά λύματα ρυπαίνουν σε σημαντικό βαθμό τις 

πηγές νερού στις γύρω περιοχές, οδηγώντας σε φαινόμενα ευτροφισμού και γενικότερης 

ρύπανσης του πόσιμου νερού, γεγονός που αποτελεί κύριο πρόβλημα στις μεγάλες πόλεις. Έχει 

υπολογιστεί ότι περίπου 0,78 δισεκατομμύρια άνθρωποι δεν έχουν πρόσβαση σε καθαρό νερό, 
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και 10-20 εκατομμύρια άνθρωποι πεθαίνουν ετησίως λόγω της μόλυνσης των υδατικών πόρων 

[1]. 

 

1.3 Χρωστικές  

   Οι χρωστικές αποτελούν ουσίες οι οποίες μέσω της χημικής σύνδεσής τους με διάφορα 

υποστρώματα, μπορούν και χρωματίζουν τα υλικά. Έχει ανακαλυφθεί πως οι χρωστικές ήταν 

γνωστές στους ανθρώπους από τους αρχαία χρόνια, καθώς βρέθηκε δείγμα της χρωστικής indigo 

blue σε ανασκαφές στην Αίγυπτο, και το δείγμα χρονολογείται 4000 χρονών [4]. Σήμερα, είναι 

γνωστό πως πληθώρα χρωστικών χρησιμοποιείται στην βιομηχανία παραγωγής υφασμάτων, 

χαρτιού, επεξεργασίας δέρματος, στα τρόφιμα και στην κοσμητική χημεία [5]. Έχει βρεθεί πως 

πάνω από 100.000 τύποι χρωστικών παράγονται ετησίως, και συγκεκριμένα υπάρχουν περίπου 

7000 διαφορετικοί χρωματισμοί [4], [6]. Επιπλέον, έχει βρεθεί πως τα τελευταία χρόνια το 15% 

των χρωστικών που χρησιμοποιούνται, ποσοστό το οποίο αντιστοιχεί σε περίπου 700.000 

τόνους, απορρίπτεται σε υδάτινους αποδέκτες [7], [8].  

 

1.3.1 Κατηγοριοποίηση χρωστικών και επίδραση τους στον ανθρώπινο οργανισμό 

   Οι χρωστικές κατηγοριοποιούνται σύμφωνα με την πηγή προέλευσής τους, τις ιοντικές 

ιδιότητες που παρουσιάζουν, την διαλυτότητά τους στο νερό και διάφορους άλλους παράγοντες. 

Υπάρχουν συγκεκριμένα διαφορετικά είδη χρωστικών, και μερικά από αυτά είναι: α) χρωστικές 

που συμπεριφέρονται ως οξέα σε υδάτινο περιβάλλον, β) χρωστικές που συμπεριφέρονται ως 

βάσεις σε υδάτινο περιβάλλον,  γ) χρωστικές διασποράς, οι οποίες είναι μερικώς υδατοδιαλυτές 

και βάφουν εύκολα λόγω του μεγάλου ποσοστού διασκορπισμού τους, και έτσι είναι αυτές που  

χρησιμοποιούνται κυρίως στην βιομηχανία, και  δ) χρωστικές αντίδρασης, οι οποίες αντιδρούν 

λόγω των λειτουργικών τους ομάδων με τα μόρια από υφάσματα όπως βαμβάκι και μετάξι, και 

οι αντιδράσεις που κάνουν ανήκουν στις κατηγορίες νουκλεόφιλης προσθήκης ή υποκατάστασης   

[9], [10], [11]. Συμπεραίνοντας, καθώς υπάρχουν τόσες διαφορετικές κατηγορίες χρωστικών, οι 

οποίες χρησιμοποιούνται κατά κόρον στην βιομηχανία, και κυρίως στην βιομηχανία παραγωγής 

υφασμάτων, γίνεται κατανοητό πως ένα πολύ μεγάλο ποσοστό αυτών καταλήγει ως απόβλητα 

στους υδάτινους αποδέκτες. Έχει γίνει σημαντική μελέτη της επίδρασης τους στον ανθρώπινο 

οργανισμό, και έχει βρεθεί, πως λόγω της εκτεταμένης έκθεσης των ανθρώπων στις 

συγκεκριμένες ουσίες, δημιουργούνται σοβαρά προβλήματα υγείας σε πολλά όργανα όπως είναι 

ο εγκέφαλος, οι νεφροί, το ήπαρ, τα μάτια, το δέρμα αλλά και σε ολόκληρα συστήματα, όπως το 
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κεντρικό νευρικό και το αναπαραγωγικό σύστημα. Μερικές ενδεικτικές παθήσεις που μπορούν 

να προκληθούν από τις χρωστικές είναι ο ίκτερος, η τετραπληγία, η νέκρωση ιστών, καθώς και 

οι γονιδιακές μεταλλάξεις. Τέλος, οι χρωστικές αποτελούν καρκινογόνους και μεταλλαξιογόνους 

παράγοντες, εξαιτίας της αυξημένης απαίτησής τους σε οξυγόνο [9], [12]. Λαμβάνοντας υπόψη 

αυτά τα δεδομένα, γίνεται αντιληπτό πως οι περισσότερες χρωστικές είναι τοξικές και 

επιβλαβείς για το περιβάλλον και κατ΄ επέκταση για τους ζωντανούς οργανισμούς, επομένως το 

ερευνητικό ενδιαφέρον για την επιτυχή απομάκρυνσή τους από τα υδατικά απόβλητα αυξάνεται 

μέρα με την μέρα σε παγκόσμιο επίπεδο.  

   Αναλυτικότερα με την κατηγοριοποίηση των χρωστικών, βάσει της ιονικής φύσης τους και τις 

λειτουργικές τους ομάδες, διαχωρίζονται σε 3 κύριες τάξεις: α) ανιονικές, β) κατιονικές και γ) 

μη ιονικές- ηλεκτρικά ουδέτερες [13]. Στις ανιονικές χρωστικές συμπεριλαμβάνονται όλα τα 

άμεσα οξέα και οι χρωστικές αντίδρασης, οι οποίες χρησιμοποιούνται κατά κόρον στην 

βιομηχανία των υφασμάτων και της μόδας, εξαιτίας των έντονων χρωματισμών που προσδίδουν 

στα υφάσματα, της αυξημένης υδροφιλικότητάς τους, της μειωμένης απαιτούμενης ενέργειας 

για αντίδραση και της εύκολης χρήσης τους για την βαφή των συγκεκριμένων υλικών [14]. Οι 

ανιονικές χρωστικές αποτελούν ουσίες οι οποίες σε υδατικό περιβάλλον, λόγω των λειτουργικών 

τους ομάδων, αποκτούν αρνητικό φορτίο. Οι δύο πιο ευρέως χρησιμοποιούμενες από αυτήν την 

ομάδα είναι η Reactive Black 5 (RB5) και η Congo Red (CR) [15]. Αντίθετα, στην κατηγορία 

των κατιονικών χρωστικών συμπεριλαμβάνονται αυτές οι οποίες φορτίζονται θετικά σε υδατικά 

διαλύματα. Μερικά παραδείγματα αυτών είναι η Methylene Blue (MB), όλα τα αζοχρώματα, και 

Crystal Violet (CV). Στην συγκεκριμένη ερευνητική εργασία θα μελετηθεί η προσρόφηση των 

χρωστικών MB και RB5, με προσροφητικό μέσο νανοσύνθετο υλικό χιτοζάνης και γραφενίου.  

 

1.3.2 Methylene Blue 

    Η ΜΒ αποτελεί μία κατιονική χρωστική, η οποία χρησιμοποιείται κυρίως στην βιομηχανία 

της μόδας, χρωματίζοντας υλικά όπως μετάξι, μαλλί και βαμβάκι [16]. Παρασκευάστηκε για 

πρώτη φορά από τον Heinrich Caro το έτος 1800 [17]. Είναι μία αρωματική ετεροκυκλική 

ένωση, η οποία κατά IUPAC ονομάζεται 3,7-δις(διμεθυλαμινο) φαινοθειαζίνη  

χλωριουχοτετραμεθυλοθειονίνη, με μοριακό τύπο C16H18N3ClS και μοριακό βάρος (MW) ίσο με 

319,85 g mol-1. Ανήκει στην κατηγορία των φαινοθειαζίνων, και πιο συγκεκριμένα στην τάξη 

των χρωστικών που φέρουν μία αυτόνομη αμινομάδα. Σε στερεά μορφή είναι πράσινη σκόνη, 

ενώ στην οξειδωτική της κατάσταση σε διάλυμα έχει ένα έντονο μπλε χρώμα, σε αντίθεση με 

την αναγωγική της μορφή, όπου έχει λευκό χρώμα (leucoMB) [18]. Εμφανίζει διαλυτότητα στο 
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νερό 43,6 g/L στους 25 οC, με αποτέλεσμα να παράγεται ένα πολύ σταθερό διάλυμα της σε ήπιες 

θερμοκρασιακές συνθήκες, και σχετικά με την απορρόφησή της στο UV, εμφανίζει λmax στα 

663 nm [19], [20], [21].  

   H MB εφαρμόζεται κυρίως στην χρώση υφασμάτων σε βιομηχανική κλίμακα [22]. Μία 

επιπλέον σημαντική χρήση της ένωσης είναι ότι χρησιμοποιείται ως φαρμακευτική αγωγή για 

πολλές ασθένειες, όπως για διάφορους τύπους αναιμιών, όπως η μεθαιμοσφαιριναιμία, για την 

ψωρίαση, καθώς και στην διαδικασία της χημειοθεραπείας [23], [24], [25]. Σχετικά με την 

χρήση της στην αναιμία, η  μεθαιμοσφαιριναιμία είναι μία ασθένεια στην οποία παρατηρείται 

αύξηση της πρωτεΐνης μεθαιμοσφαιρίνης (MetHb), η οποία υπάγεται σε μία κατηγορία 

πρωτεϊνών, υπεύθυνες για την μεταφορά του οξυγόνου στο αίμα. Ωστόσο, η συγκεκριμένη δεν 

απελευθερώνει το οξυγόνο, παρά μόνο το μεταφέρει, σε αντίθεση με τις υπόλοιπες, με 

αποτέλεσμα η αύξησή της συγκέντρωσης της  να οδηγεί σε αντικατάσταση των άλλων 

πρωτεϊνών, και ως απόρροια να παρατηρείται η έλλειψη οξυγόνου στα κύτταρα. Η MB 

χορηγείται σε μικρές δόσεις, της τάξης του 1-2 mg/kg, παρουσία NADH, και έτσι, σε μικρό 

χρονικό διάστημα, η μεθαιμοσφαιρίνη επανέρχεται στα φυσιολογικά επίπεδα [26]. Σε ασθενείς 

που έχουν έλλειψη G6PD, δεν συνίσταται, καθώς προκαλέσει οξειδωτικό στρες, με αποτέλεσμα 

να αυξηθεί η μεθαιμοσφαιρίνη. Σχετικά με τον μεταβολισμό, η ΜΒ δρα ως μεταφορέας 

ηλεκτρονίων, για την πορεία της μονοφωσφορικής εξόζης.  Επιπρόσθετα, όσον αφορά στις 

χρήσεις της ΜΒ στην ιατρική,  αποτελεί μέρος της θεραπείας για την εκφυλιστική νόσο 

Alzheimer’s, καθώς έχει παρατηρηθεί ότι επιβραδύνει την ανάπτυξη πρωτεϊνών που παράγονται 

στα νευρικά κύτταρα και έχουν συσχετιθεί με την συγκεκριμένη ασθένεια. Τέλος, η ΜΒ έχει 

βρεθεί ότι, σε μικρές ποσότητες, αυξάνει την παραγωγή νευροδιαβιβαστών, όπως η σεροτονίνη, 

και επηρεάζει θετικά την λειτουργία των μιτοχονδρίων, και λόγω αυτών χρησιμοποιούταν ως 

φάρμακο, με αποτέλεσμα κάποιοι να αναφέρονται σε αυτήν ως το πρώτο αντιψυχωτικό 

φάρμακο της κατηγορίας των φαινοθειαζινών, παρόλο που η χλωροπρομαζίνη είναι αυτή που 

αναφέρεται ως πρώτη στα περισσότερα ψυχιατρικά άρθρα [27]. 
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Εικόνα 1: Δομή της Methylene Blue (https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/6099#section=2D-Structure) 

 

1.3.3 Reactive Black 5 (RB5)  

    Η RB5 αποτελεί μία χρωστική αντίδρασης, η οποία φέρει αρνητικά φορτισμένες ομάδες, με 

αποτέλεσμα να υπάγεται στις ανιονικές χρωστικές, και πιο συγκεκριμένα στα αζοχρώματα [26]. 

O μοριακός της τύπος είναι C26H21N5Na4O19S6 και έχει MW 991,82 g/mol, το μέγιστο μήκος 

κύματος απορρόφησης της στην UV ακτινοβολία είναι 597 nm [28]. Από την δομή, γίνεται 

αντιληπτό ότι είναι μία βαφή βινυλοσουλφόνης. Είναι γνωστή και ως Remazol Black B, και 

εφαρμόζεται πολύ σε βιομηχανική κλίμακα στην παραγωγή υφασμάτων, χαρτιού και 

συσκευασιών, μελανιού και στην κοσμητική χημεία, εξαιτίας του χαμηλού κόστους, του έντονου 

μαύρου χρώματος που προσδίδει και επειδή είναι σταθερή σε μεταβολές των εξωτερικών 

συνθηκών [29], [30]. Τα αζοχρώματα, ακόμη και σε πολύ μικρές συγκεντρώσεις, της τάξης του 

1mg/L, μπορούν να φανούν ξεκάθαρα σε υδατικά διαλύματα [31], και από το ποσό χρωστικών 

που παράγονται κάθε χρόνο, το 45% από αυτές ανήκουν σε αυτήν την κατηγορία [32]. Επίσης, 

οι χρωστικές αντίδρασης είναι εξαιρετικά σταθερές, καθώς σχηματίζουν ομοιοπολικούς δεσμούς 

λόγω των φορτισμένων ομάδων τους, άρα γίνεται κατανοητό πως ο καθαρισμός των αποβλήτων 

τους απαιτεί μεγάλα ενεργειακά ποσά, άρα έχει και υψηλό κόστος λειτουργίας [30]. Πιο 

αναλυτικά για την RB5, παρατηρείται ότι συμμετέχει σε καρκινογενέσεις και γονιδιακές 

μεταλλάξεις, όπως και πολλές χρωστικές, επομένως είναι τοξική για τους ζωντανούς 

οργανισμούς. Μερικές παθήσεις που υπάρχει πιθανότητα να οφείλονται στην RB5 είναι  το 

άσθμα, καρκινικοί όγκοι στο ουροποιητικό σύστημα, τύφλωση και καταστροφή του ήπατος [30], 

[33]. Ένα σημαντικό περιβαλλοντικό πρόβλημα για το οποίο ευθύνεται η ύπαρξης μεγάλων 

συγκεντρώσεων RB5 στο νερό είναι το φαινόμενο του ευτροφισμού. Η RB5, λόγω του έντονου 

μαύρου χρώματός της, δεσμεύει μεγάλο μέρος της ηλιακής ακτινοβολίας και την εμποδίζει να 

περάσει στα κατώτερα επίπεδα των υδάτινων σωμάτων, όπου ζουν οι παραγωγοί ενός 

https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/6099#section=2D-Structure
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οικοσυστήματος, που αυτό έχει ως απόρροια της μείωση της φωτοσύνθεσης εκεί όπου έχει 

απορριφθεί, και έτσι παρατηρείται μείωση της συγκέντρωσης του οξυγόνου [34], [35]. 

Συμπεραίνοντας, η επεξεργασία των αποβλήτων της παραπάνω χρωστικής θεωρείται μία από 

πλέον σημαντικές και αναπτυσσόμενες έρευνες για την απομάκρυνση χρωστικών από υδατικά 

διαλύματα.  

                                            

Εικόνα 2: Δομή της Reactive Black 5 (https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/135442967#section=2D-

Structure)  

 

 

1.4 Τεχνικές τριτογενούς επεξεργασίας αποβλήτων 

    Υπάρχουν ποικίλες μέθοδοι για την επεξεργασία αποβλήτων, με τις πιο διαδεδομένες να είναι 

η εξάτμιση, η προσρόφηση, η προηγμένη οξείδωση, η τεχνική της οξείδωσης Fenton καθώς και 

αερόβιες βιοχημικές διεργασίες [36], [37]. Ωστόσο, παρά τα πλεονεκτήματά τους, εμφανίζουν 

και μειονεκτήματα όσον αφορά στην ενέργεια που απαιτείται για την λειτουργία τους, στις 

εκπομπές του διοξειδίου του άνθρακα που δημιουργούνται,  στο ότι πολλές από αυτές δεν είναι 

οικονομικά συμφέρουσες και αποδοτικές τεχνικές και στην πολυπλοκότητα τους [6], [36]. 

Αναλυτικότερα, για την απομάκρυνση των οργανικών ενώσεων, οι πιο εφαρμοζόμενες μέθοδοι 

είναι η φωτοκατάλυση [38], ο οζονισμός [39], η οξείδωση [40], η προσρόφηση [41] και οι 

ηλεκτροχημικές τεχνικές [42]. Ωστόσο, εμφανίζονται αρκετά μειονεκτήματα που καθιστούν την 

απομάκρυνση των ενώσεων μεγάλου μοριακού βάρους, όπως οι χρωστικές, αρκετά περίπλοκη 

διαδικασία. Για παράδειγμα, στον οζονισμό, παράγονται τοξικά παραπροϊόντα, και λόγω της 

χαμηλής διαλυτότητας του όζοντος στο νερό, δεν θεωρείται η πιο αποδοτική μέθοδος. Επιπλέον, 

https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/135442967#section=2D-Structure
https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/compound/135442967#section=2D-Structure
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στην Fenton μέθοδο, προκύπτει υδροξείδιο του σιδήρου, που προκαλεί πολλές επιπλοκές στην 

διεργασία, και παράλληλα, οι ηλεκτροχημικές τεχνικές απαιτούν μεγάλα ποσά ενέργειας, και 

κατ΄επέκταση έχουν υψηλό λειτουργικό κόστος [43].   Επομένως, η ανάπτυξη τεχνικών που θα 

είναι φιλικές προς το περιβάλλον και ταυτόχρονα οικονομικά αποδοτικές είναι πολύ σημαντικός 

ερευνητικός τομέας [21]. Πιο συγκεκριμένα, η προσρόφηση αποτελεί μία τεχνική στην οποία 

έχει εστιάσει ο επιστημονικός κόσμος, λόγω της απλής αρχής λειτουργίας της, της μικρής 

απαιτούμενης ενέργειας και της μεγάλης απόδοσής της [44].  

 

1.5 Προσρόφηση 

 

1.5.1 Ορισμός προσρόφησης  

   Η προσρόφηση θεωρείται μία από τις πιο αποδοτικές μεθόδους καθαρισμού των αποβλήτων, 

με απόβλητα είτε υγρά είτε αέρια, και εφαρμόζεται κατά κόρον στην επεξεργασία διαλυμάτων 

με οργανικές ενώσεις με μεγάλο μοριακό βάρος, όπως είναι οι χρωστικές και τα φάρμακα. Η 

βασική ιδέα πίσω από την προσρόφηση είναι ότι ανάμεσα σε δύο ουσίες που βρίσκονται σε 

διαφορετική φυσική μορφή (πχ. στερεή και υγρή φάση), αναπτύσσονται δυνάμεις και έτσι 

δημιουργείται ένα σύστημα, που αποτελεί το σύστημα προσρόφησης [45], [46]. Στην περιοχή 

όπου οι δύο φάσεις «ενώνονται», παρατηρούνται αλλαγές όπως δημιουργία χημικών δεσμών, 

αλληλεπίδραση μέσω ηλεκτροστατικών δυνάμεων και άλλα, με αποτέλεσμα να επέρχεται 

ισορροπία στο σύστημα, και έτσι οι δύο ουσίες που μελετώνται να σχηματίζουν ένα στρώμα, το 

οποίο ονομάζεται διεπιφανειακό στρώμα ή διεπιφάνεια [47]. Ανάμεσα στα δύο σώματα, 

επικρατεί μία δυναμική, η οποία τα διαχωρίζει σε προσροφητικό μέσο (adsorbent) και ουσία που 

προσροφάται (adsorbate). To στερεό σώμα, το οποίο δεσμεύει την ουσία στην επιφάνεια του, 

είναι ο προσροφητικός παράγοντας, και η ουσία η οποία προσκολλάται, συγκρατείται και τελικά 

απομακρύνεται από το σύστημα, αποτελεί τον ρύπο. Σχετικά με την φύση της διεργασίας, η 

ρόφηση μπορεί να είναι φυσική και χημική, και διαχωρίζεται ανάλογα με τον τρόπο που 

δεσμεύονται τα μόρια της ουσίας που θέλουμε να απομακρύνουμε πάνω στην επιφάνεια του 

προσροφητικού παράγοντα [48]. Γενικά, στις περισσότερες περιπτώσεις ρόφησης, φαίνεται να 

συμβαίνουν ταυτόχρονα και τα δύο είδη, δηλαδή και φυσιορόφηση και χημειορόφηση, με 

αποτέλεσμα να μην είναι εύκολο να διαχωριστούν [49]. Στην φυσιορόφηση, τα μόρια της ουσίας 

προς απομάκρυνση με τα μόρια του προσροφητικού αλληλεπιδρούν μεταξύ τους μέσω 

διαμοριακών δυνάμεων Van der Waals, χωρίς να σχηματίζουν χημικούς δεσμούς. Τελικά, με το 
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πέρας της διεργασίας, δημιουργείται μία επιπλέον μονοστιβάδα πάνω στην επιφάνεια του 

προσροφητικού υλικού, με αποτέλεσμα να συγκρατείται το μεγαλύτερο ποσοστό των μορίων 

της προσροφούμενης ουσίας, της τάξης του 90%, και έτσι να επιτυγχάνεται καθαρισμός των 

δειγμάτων. Στην χημική προσρόφηση, παρατηρείται σχηματισμός δεσμών μεταξύ του 

προσροφητικού υλικού και της ουσίας, και μέσω αυτού του τρόπου συγκρατείται ο ρύπος στην 

επιφάνεια του πορώδους. Στις περισσότερες περιπτώσεις, συμβαίνει ένας συνδυασμός της 

φυσιορόφησης και της χημειορόφησης, ωστόσο κάποια υπερισχύει σε ποσοστό.  

   Τα κύρια βήματα της διεργασίας ης προσρόφησης είναι τρία:  

α) Διάχυση της ουσίας από το ρευστό στην διεπιφάνεια ρευστού- στερεού που έχει δημιουργηθεί 

με την προσθήκη του προσροφητικού μέσα στο διάλυμα 

β) Προσρόφηση της ουσίας στην επιφάνεια του προσροφητικού, δηλαδή η προσκόλληση και η 

κατακράτηση των μορίων της ουσίας πάνω στην επιφάνεια του πορώδους που φέρει το υλικό 

γ) Διάχυση της ουσίας στην εσωτερική πορώδη δομή, δηλαδή συμβαίνει προσέγγιση των 

εσωτερικών πόρων από τα μόρια της ουσίας, καθώς έχουν καλυφθεί οι θέσεις πρόσδεσης στα 

εξωτερικά στρώματα του υλικού  

   Η συγκεκριμένη τεχνική επεξεργασίας αποβλήτων εμφανίζει πληθώρα πλεονεκτημάτων, με τα 

πιο σημαντικά παραδείγματα αυτών να είναι η απλή αρχή λειτουργίας της, το σχετικά χαμηλό 

κόστος και το γεγονός ότι δεν παράγονται τοξικά παραπροϊόντα. Επιπρόσθετα, θεωρείται ότι 

συμβάλλει στην προσπάθεια για βιωσιμότητα, καθώς ο προσροφητικός παράγοντας μπορεί να 

επαναχρησιμοποιηθεί αρκετές φορές, χωρίς να χάνει την προσροφητική του ικανότητα και το 

ποσοστό κατακράτησης που μπορεί να προσφέρει [5], [6], [50].  

 

1.5.2  Ιστορική αναδρομή  

   Η πρώτη καταγραφή της διεργασίας της προσρόφησης έγινε από τον Carl Wilhelm Scheele, το 

1773, ο οποίος παρατήρησε την ικανότητα του ενεργού άνθρακα να δεσμεύει διάφορους ρύπους 

από υδατικά διαλύματα [51]. Το 1785, επιβεβαιώνεται αυτή η ιδιότητα των ανθρακικών 

παραγώγων από τον Johann Tobias Lowitz, ο οποίος μελέτησε τον ενεργό άνθρακα σε 

βιομηχανική κλίμακα και οδηγήθηκε στα ίδια συμπεράσματα με τον Scheele, δηλαδή ότι τα 

ανθρακικά παράγωγα έχουν υψηλή προσροφητική ικανότητα [52]. Τότε, ήταν και η πρώτη φορά 

όπου μελετήθηκε και η απομάκρυνση χρωστικών με αυτή την τεχνική. O όρος προσρόφηση 

πιστώνεται σε δύο επιστήμονες, οι οποίο μελετούσαν παράλληλα την συγκεκριμένη διεργασία. 
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Ο πρώτος επιστήμονας, το όνομα του οποίου αναφέρεται στην δημιουργία του όρου είναι ο 

Heinrich Kayser, που ήταν Γερμανός φυσικός, και είναι γνωστός κυρίως για την ανακάλυψη της 

ύπαρξης του χημικού στοιχείου ηλίου (He) στην ατμόσφαιρα. Υπάρχουν πολλές αναφορές στο 

ότι το 1881 έδωσε αυτός τον όρο προσρόφηση, μελετώντας την συμπεριφορά των αερίων και 

την δέσμευση τους σε ένα στερεό προσροφητικό μέσο [53]. Ο δεύτερος είναι ο Thomas Graham, 

Σκωτσέζος χημικός που θεωρείται ένας από τους ιδρυτές του τομέα της κολλοειδούς χημείας. Ο 

προαναφερόμενος διαχώρισε την διεργασία από την απορρόφηση, καθώς διαπίστωσε ότι η 

προσρόφηση είναι ένα επιφανειακό φαινόμενο, σε αντίθεση με την απορρόφηση που συμβαίνει 

σε όλο το σώμα του στερεού υλικού [54]. Στις αρχές του 20ου αιώνα, ο Henri Moissan, πήρε το 

Νόμπελ Χημείας (1906), για την ανάπτυξη μίας τεχνικής, η οποία ονομάζεται ενεργοποίηση με 

ατμό, με σκοπό την δημιουργία ενεργού άνθρακα με υψηλό πορώδες [48]. Μέχρι τότε, 

παρατηρείται ότι η προσρόφηση μελετάται σύμφωνα με παράγωγα άνθρακα, καθώς ήταν υλικά 

τα οποία υπήρχαν σε αφθονία λόγω της Βιομηχανικής Επανάστασης, και χρησιμοποιούνταν 

κατά κόρον σε όλες τις διεργασίες που λάμβαναν χώρα στα εργοστάσια εκείνης της εποχής. To 

1909, αναπτύχθηκε ένα εμπειρικό μοντέλο για την μελέτη των ισόθερμων από τον Herbert 

Freundlich, όπου αφορά στις ετερογενείς επιφάνειες [55]. Το 1916, ο Langmuir ανέπτυξε το 

πρώτο θεωρητικό  μοντέλο για την μελέτη της προσρόφησης, που ονομάζεται Langmuir 

Isotherm, που ως προϋπόθεση έχει την ομογένεια της επιφάνειας, σε αντίθεση με το μοντέλο του 

Freundlich [56] .  Kαι οι δύο θεωρίες είναι εξαιρετικά σημαντικά ορόσημα στην ιστορία της 

προσρόφησης, χρησιμοποιούνται μέχρι σήμερα για την ανάλυση και την ερμηνεία των 

πειραματικών αποτελεσμάτων, για αυτό και αναλύονται διεξοδικά σε επόμενη υποενότητα. Στις 

δεκαετίες 1930-1960, πραγματοποιήθηκαν πολλές μελέτες πάνω στην προσρόφηση, και 

προέκυψαν τα κινητικά μοντέλα ψευδοπρώτης (PFO) και ψευδοδεύτερης (PSO) τάξης, καθώς 

και η ισόθερμη ΒΕΤ, η οποία αφορά στην μέτρηση της ποροσιμότητας των προσροφητικών 

υλικών και στην καταγραφή της ειδικής επιφάνειας, δηλαδή της συνολικής επιφάνεια των πόρων 

που φέρει το υλικό σε όλη του την έκταση. Από τα τέλη του 20ου αιώνα μέχρι και την σημερινή 

εποχή, η προσρόφηση θεωρείται μία από τις βασικές τεχνικές τριτογενούς επεξεργασίας 

αποβλήτων, σε εργαστηριακή και σε βιομηχανική κλίμακα, παίζοντας καθοριστικό ρόλο στην 

περιβαλλοντική προστασία. 

1.5.3 Ανταγωνιστική προσρόφηση 

   Ως ανταγωνιστική προσρόφηση ορίζεται το φαινόμενο κατά το οποίο, δύο ή περισσότερα 

διαφορετικά είδη ουσιών που βρίσκονται σε ένα διάλυμα, «ανταγωνίζονται» με σκοπό να 

προσδεθούν στις θέσεις προσρόφησης του προσροφητικού μέσου [57]. Το συγκεκριμένο 
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γεγονός επηρεάζει άμεσα το ποσοστό απομάκρυνσης της κάθε διαφορετικής ουσίας, και μέσω 

της μελέτης του, μπορούν να εξαχθούν πολλές πληροφορίες για τα αποτελέσματα μίας 

πειραματικής πορείας. Πιο αναλυτικά, το προσροφητικό μέσο, λόγω των λειτουργικών ομάδων, 

του μεγέθους των πόρων και πολλών άλλων χαρακτηριστικών, μπορεί να ευνοεί την 

προσρόφηση ενός ρύπου σε σχέση με κάποιον άλλον.  

   Οι παράγοντες που μπορεί να επηρεάσουν την ανταγωνιστική προσρόφηση είναι α) η 

πολικότητα του μορίου, β) το μέγεθος της ένωσης και γ) η συγκέντρωση του ρύπου μέσα στο 

διάλυμα [58]. Η πολικότητα είναι λογικό να επηρεάζει την διεργασία, καθώς όσο πιο πολικό 

είναι το μόριο, σημαίνει ότι τόσο πιο φορτισμένο είναι, και συνεπώς έχει πληθώρα λειτουργικών 

ομάδων. Οι λειτουργικές ομάδες που φέρει μπορούν να αντιδράσουν με το προσροφητικό υλικό 

και έτσι να σχηματιστούν χημικοί δεσμοί πάνω στην επιφάνεια του υλικού, με αποτέλεσμα ο 

ρύπος να προσδένεται ισχυρά [59]. Όσον αφορά στο μέγεθος του μορίου, από την μία μπορεί να 

λειτουργήσει σαν πλεονέκτημα, εφόσον συνεπάγεται ότι μπορούν να προσδεθούν πιο ισχυρά 

πάνω στην επιφάνεια ενός υλικού, λόγω των αυξημένων σε αριθμό δυνάμεων Van der Waals 

που προκύπτουν από την αλληλεπίδραση των λειτουργικών ομάδων, όμως μπορεί να 

λειτουργήσει και ως μειονέκτημα, εξαιτίας της στερεοχημικής παρεμπόδισης. Συνήθως τα 

μικρότερα μόρια μπορούν να βρεθούν πιο εύκολα σε κατάλληλη θέση για να προσροφηθούν, 

ιδιαίτερα αν έχουν και πολλά διαφορετικά είδη ατόμων, όπως οξυγόνο, θείο και άζωτο, σε 

συνδυασμό με το μικρό μοριακό τους βάρος. Η ανταγωνιστική προσρόφηση μελετάται 

πειραματικά όπως και η απλή προσρόφηση, με την μόνη διαφορά ότι η προσρόφηση του κάθε 

ρύπου εξετάζεται συνδυαστικά με τους υπόλοιπους του διαλύματος, για να εξάγονται αξιόπιστα 

συμπεράσματα, και έτσι απαιτείται ιδιαίτερη προσοχή στην πειραματική διαδικασία [60].   

 

 

1.5.4 Παράγοντες στην μελέτη προσρόφησης  

   Υπάρχουν πολλοί παράγοντες οι οποίοι επηρεάζουν την διαδικασία της προσρόφησης και το 

πότε επέρχεται ισορροπία. Για αυτόν τον λόγο, διεξάγεται μία πληθώρα πειραμάτων, κατά την 

οποία αυτοί οι παράγοντες μελετώνται ξεχωριστά, έτσι ώστε να επιτευχθεί η βέλτιστη 

πειραματική πορεία, ανάλογα με τον ρύπο και την αλληλεπίδραση του με το προσροφητικό 

υλικό. Οι παράγοντες που συμβάλλουν στην απόδοση της διεργασίας είναι το pH, ο χρόνος, η 

συγκέντρωση της προσροφώμενης ουσίας, η θερμοκρασία και η μάζα του προσροφητικού 

υλικού. 
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1.5.5 Επίδραση του pH  

    Το pH αποτελεί σημαντικό παράγοντα για την επιτυχή απομάκρυνση του ρύπου. Το 

περιβάλλον στο οποίο πραγματοποιείται η διεργασία της προσρόφησης συμβάλλει σημαντικά 

στην επιτυχή διεξαγωγή της απομάκρυνσης του ρύπου. Οι λειτουργικές ομάδες του ρύπου με τις 

λειτουργικές ομάδες του προσροφητικού είναι λογικό ότι μπορούν να ενωθούν σε πολύ 

μεγαλύτερο ποσοστό αν οι συνθήκες στο διάλυμα είναι ευνοϊκές [61]. To pH ρυθμίζει την 

οξύτητα του διαλύματος, και έχει εύρος τιμών από 1-14, όπου το 1 είναι το πιο όξινο και το 14 

το πιο βασικό περιβάλλον που μπορεί να φτάσει ένα διάλυμα. Από το pH, επηρεάζεται έντονα η 

αντίδραση και η δέσμευση της ουσίας στην επιφάνεια του προσροφητικού, και για αυτό, είναι 

απαραίτητος ο έλεγχος της επίδρασης του pH προτού όλα τα υπόλοιπα πειράματα προσρόφησης, 

για να ρυθμίζεται το διάλυμα στην βέλτιστη τιμή pH. Οι χρωστικές όπως η ΜΒ, που είναι 

κατιονικές, προσροφώνται συνήθως σε αλκαλικά pH. Αντίθετα, οι ανιονικές χρωστικές, όπου σε 

αυτές υπάγεται η RB5,  προσροφώνται σε χαμηλές τιμές pH. Λόγω του ότι η συγκεκριμένη 

εργασία μελετά την ταυτόχρονη απομάκρυνση αυτών των χρωστικών από υδατικά διαλύματα, η 

τιμή του pH στην οποία ρυθμίζεται το διάλυμα παίζει καθοριστικό ρόλο για την προσρόφηση, 

και μέσω των πειραματικών τιμών, μπορεί να γίνει αντιληπτή η βέλτιστη τιμή και για το μίγμα 

τους. Οι τιμές του pH που μελετήθηκαν είναι 3,5,7,9,11 , με σκοπό να καλύπτεται όλο το εύρος 

των τιμών του pH ικανοποιητικά.   

 

1.5.6 Επίδραση του χρόνου επαφής  

   Ο χρόνος κατά τον οποίο θα παραμείνει το προσροφητικό υλικό μέσα στο διάλυμα με τον 

ρύπο, συμβάλλει σημαντικά στην πορεία της διεργασίας. Στο βιβλίο του Smith, αναφέρεται ότι 

οι  Pearson και Basolo, οι οποίοι ασχολήθηκαν με τους μηχανισμούς σε ανόργανα και οργανικά 

περιβάλλοντα, και σχετικά με τις ατομικές και μοριακές αλληλεπιδράσεις και συγκρούσεις, 

κατέληξαν στο ότι ο χρόνος κατά τον οποίο συμβαίνει η προσρόφηση επηρεάζει την μεταβολή 

της προσροφώμενης ουσίας [62].  Γίνεται αντιληπτό ότι όσο περισσότερο χρόνο υπάρχει επαφή 

του προσροφητικού με τον ρύπο, τόσο περισσότερα μόρια θα προσδεθούν πάνω στην επιφάνεια. 

Επομένως, οι δύο κύριοι παράγοντες για ην προσρόφηση είναι η ισορροπία και η κινητική. Ως 

ισορροπία ορίζεται το χρονικό εύρος όπου η υπολειμματική συγκέντρωση (Ce) του ρύπου στο 

διάλυμα παραμένει σταθερή, και αφορά άμεσα την φύση του προσροφητικού υλικού και τον 

βαθμό συγγένειας ανάμεσα σε αυτό και στην ουσία που χρειάζεται να απομακρυνθεί. Ως 
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κινητική ορίζουμε όλο το προηγούμενο χρονικό διάστημα, όπου η συγκέντρωση της ουσίας στο 

υγρό μειώνεται, μέχρι να φτάσει ισορροπία. Αρχικά, λόγω του φαινομένου της διάχυσης, που 

λαμβάνει χώρα στο πρώτο στάδιο της προσρόφησης, η συγκέντρωση μειώνεται απότομα, και με 

το πέρας του χρόνου, ο ρυθμός μείωσης της Ce ελαττώνεται, μέχρι να δημιουργηθεί η 

μονοστιβάδα και να επέλθει ισορροπία. Ανάλογα με το χρονικό διάστημα που απαιτείται για την 

ισορροπία, ρυθμίζονται και οι άλλες πειραματικές πορείες, όπως οι ισόθερμες και η επίδραση 

της μάζας του προσροφητικού παράγοντα. 

  

1.5.7 Κινητικά μοντέλα 

   Τα κινητικά μοντέλα τα οποία χρησιμοποιούνται κατά κόρον για να ελεγχθεί η επίδραση του 

χρόνου επαφής είναι τα μοντέλα pseudofirst (PFO) και pseudosecond (PSO) τάξης, που 

αναπτύχθηκαν από τους Ho και McKay το 1999 [63]. Ανάμεσα στα δύο, το μοντέλο PSO 

ταιριάζει σε περισσότερες περιπτώσεις πειραματικών δεδομένων, επομένως θεωρείται ότι 

υπερτερεί έναντι του μοντέλου PFO [64]. Τα δύο αυτά μοντέλα διαχωρίζονται και ως γραμμικά 

και μη γραμμικά. Γενικά στην βιβλιογραφία, χρησιμοποιείται πολύ περισσότερο το γραμμικό 

είδος των μοντέλων, παρά την αύξηση της χρήσης του μη γραμμικού μοντέλου τα τελευταία 

χρόνια, σε ποσοστά 81% και 9% , αντίστοιχα [64]. Στην συγκεκριμένη εργασία, 

χρησιμοποιήθηκαν τα μη γραμμικά μοντέλα, τα οποία προτιμώνται λόγω του ότι προσφέρουν 

μεγαλύτερη ευελιξία, οπότε μπορούν να συμβαδίσουν με περισσότερα πειραματικά δεδομένα, 

και διότι έχουν μία μόνο άγνωστη παράμετρο, άρα είναι ευκολότερη η εφαρμογή τους για τους 

υπολογισμούς Η μη γραμμική εξίσωση PSO είναι η εξής:  

𝑄𝑡 =
𝑄𝑒

2𝑘2 𝑡

1 + 𝑄𝑒𝑘2 𝑡
 

 

                                                   (Εξίσωση 1 [65]), όπου:  

 Q(t): υπολειμματική συγκέντρωση ουσίας σε συγκεκριμένο χρονικό διάστημα t 

 k2
*: σταθερά με μονάδα μέτρησης g/(mg*min) 

και η μη γραμμική PFO είναι:  

𝑄𝑡 = 𝑄𝑒(1 − 𝑒−(𝑘1∗𝑡)) 

                                                       (Εξίσωση 2 [65]) 
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    Για τις μεμονωμένες χρωστικές υπάρχει ήδη ένα βιβλιογραφικό χρονικό εύρος το οποίο 

απαιτείται για να προσροφηθούν, όμως δεν έχει καταγραφεί κάτι αντίστοιχο για τον χρόνο που 

χρειάζεται για έρθει ισορροπία στο διάλυμα που έχει και τις δύο ταυτόχρονα. Η καινοτομία της 

εργασίας είναι πως, μεταξύ άλλων, προσφέρει πληροφορίες για το χρόνο ισορροπίας του 

διαλύματος ώστε να απομακρυνθεί όσο το δυνατόν περισσότερο ποσοστό και από τις δύο 

χρωστικές, μειώνοντας κατ’ επέκταση τον χρόνο της γενικότερης διεργασίας σε σύγκριση με τις 

προσροφήσεις της κάθε χρωστικής ξεχωριστά. Οι χρόνοι που μελετήθηκαν για να προκύψουν τα 

πειραματικά αποτελέσματα ήταν 5,10,15,20,25,30,45,60,90,120,180,240,300,360,1080,1440 

min.  

 

1.5.8 Μελέτη επίδρασης αρχικής συγκέντρωσης ρύπου και θερμοκρασίας  

   Οι ισόθερμες καμπύλες και εξισώσεις έχουν σχεδιαστεί για την μελέτη της επίτευξης της 

ισορροπίας σχετικά με την συγκέντρωση του ρύπου μέσα στο διάλυμα. Με αυτήν την 

πειραματική διαδικασία, μελετάται η αρχική συγκέντρωση του ρύπου στο διάλυμα και κατά 

πόσο αυτή επηρεάζει α) την επιτυχή προσρόφηση και β) τον χρόνο ισορροπίας. Γίνεται 

αντιληπτό πως όσο μικρότερη είναι η συγκέντρωση της ουσίας που θέλουμε να απομακρύνουμε, 

τόσο λιγότερος θα είναι και ο απαιτούμενος χρόνος για ισορροπία, καθώς στην επιφάνεια του 

προσροφητικού υλικού θα υπάρχουν ελεύθερες θέσεις και θα δεσμευτεί πιο εύκολα ο ρύπος, σ 

σχέση με μια μεγαλύτερη τιμή συγκέντρωσής του. Επιπλέον, γίνεται μελέτη και της 

θερμοκρασίας κατά από την οποία λειτουργεί καλύτερα το προσροφητικό υλικό με τον 

συγκεκριμένο ρύπο, καθώς η θερμοκρασία συμβάλλει σημαντικά στην κίνηση των μορίων και 

στην αλληλεπίδρασή τους με τον προσροφητικό παράγοντα. Έχουν αναπτυχθεί δύο κύρια 

μοντέλα ισόθερμων, τα οποία χρησιμοποιούνται για την ερμηνεία όλων των πειραμάτων 

προσρόφησης: του Langmuir και του Freundlich. Για την εφαρμογή του μοντέλου του 

Langmuir, θεωρείται δεδομένο ότι ισχύουν οι παρακάτω υποθέσεις:  

α) Τα προσροφητικά υλικά έχουν έναν συγκεκριμένο αριθμών θέσεων όπου μπορεί να γίνει 

πρόσδεση και κατακράτηση των ρύπων 

β) Στην ισορροπία, παρατηρείται ο σχηματισμός μονοστιβάδας μορίων προσροφώμενης ουσίας 

πάνω στην επιφάνεια των υλικών 

γ) Η επιφάνεια θεωρείται ομοιογενής, άρα επικρατούν παντού στο υλικό οι ίδιες συνθήκες 

(πχ.θερμοκρασία) 
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δ) Τα μόρια του ρύπου που έχουν προσροφηθεί δεν αλληλεπιδρούν μεταξύ τους [56]. 

 

Η εξίσωση του μοντέλου του Langmuir είναι η εξής:  

𝑄𝑒 =
𝑏𝑄𝑚𝑎𝑥𝐶𝑒

[1 + 𝑏𝐶𝑒]
 

                                                      (Εξίσωση 3), όπου:  

 Qe: η συγκέντρωση της ουσίας πάνω στην επιφάνεια του υλικού, όταν έχει επιτευχθεί 

ισορροπία, με μονάδα μέτρησης mg/g 

 b: σταθερά, με μονάδα μέτρησης L/mg  

 Ce: η υπολειμματική συγκέντρωση στο διάλυμα, σε συνθήκες ισορροπίας, με μονάδα 

μέτρησης mg/L 

 Qmax: η μέγιστη τιμή του ρύπου στην επιφάνεια του υλικού, σε συνθήκες ισορροπίας, με 

μονάδα μέτρησης mg/g [56]. 

   Αναφέρθηκε πως για να ισχύει το ισόθερμο μοντέλο του Langmuir, απαραίτητη προϋπόθεση 

είναι η ομογένεια της επιφάνειας του προσροφητικού παράγοντα. Όμως, σε πολλά υλικά, αυτό 

δεν είναι εφικτό. Επομένως, αναπτύχθηκε ένα διαφορετικό μοντέλο ισόθερμων, για να καλύπτει 

και αυτά τα υλικά, από τον Freundlich. To συγκεκριμένο μοντέλο έχει και μία αντίστοιχη 

εξίσωση, η οποία προέκυψε με εμπειρικό τρόπο και είναι η εξής:  

 

𝑄𝑒 = 𝐾𝐹 ∗ 𝐶𝑒
1/𝑛  

                                                    (Εξίσωση 4), όπου:  

 

 Qe: η συγκέντρωση της ουσίας πάνω στην επιφάνεια του υλικού, όταν έχει επιτευχθεί 

ισορροπία, με μονάδα μέτρησης mg/g 

 ΚF: σταθερά, που αφορά στην ποσότητα της ουσίας που μπορεί να προσροφηθεί 

(capacity)  

 Ce: η υπολειμματική συγκέντρωση στο διάλυμα, σε συνθήκες ισορροπίας, με μονάδα 

μέτρησης mg/L 

 n: παράγοντας που εκφράζει την ένταση της προσρόφησης, αν έχει τιμή πάνω από 1, η 

προσρόφηση είναι ευνοϊκή [55]. 
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  Η πειραματική διαδικασία περιελάμβανε τις παρακάτω τιμές συγκεντρώσεως των χρωστικών:  

Για ΜΒ: 25,50,100,150,200,300,400 ppm 

Για RB5: 25,50,100,150,200,300,330,400,505,660 ppm  

Για το μίγμα MB-RB5 : 25- 87,5, 50-175, 100-330, 150-505, 200-660 ppm (επιλέχθηκαν οι 

συγκεκριμένες αναλογίες με σκοπό τα mol των δύο χρωστικών να είναι σε αναλογία 1:1, και για 

να καλυφθεί ικανοποιητικά όλο το εύρος των συγκεντρώσεων) 

 

1.5.9 Επίδραση της μάζας του προσροφητικού υλικού  

   Όπως είναι κατανοητό, η ποσότητα του προσροφητικού παράγοντα επηρεάζει το ποσοστό 

κατακράτησης, καθώς όσο αυξάνεται η μάζα του προσροφητικού, τόσο αυξάνονται οι θέσεις 

προσρόφησης αφού μεγαλώνει η ειδική επιφάνεια, άρα και τόσο μεγαλύτερο ποσοστό ρύπου 

απομακρύνεται. Άρα είναι απαραίτητο να μελετηθεί και αυτός ο παράγοντας, καθώς παίζει 

σημαντικό ρόλο για την οικονομική πλευρά του πειράματος, εφόσον θέλουμε την μεγαλύτερη 

απόδοση με όσο το δυνατόν λιγότερη χρήση πρώτων υλών και ενέργειας. Στην εργασία 

χρησιμοποιήθηκαν 5,10,20,30,40,50 mg προσροφητικού υλικού, σε τελικό όγκο διαλύματος τα 

20 mL.  

 

1.6   Προσροφητικά υλικά 

   Όσον αφορά τα προσροφητικά υλικά, υπάρχουν διάφορα υλικά τα οποία χρησιμοποιούνται, τα 

οποία κυρίως υπάγονται στα νανοσύνθετα, καθώς εμφανίζουν βελτιωμένες ιδιότητες και πολλά 

χαρακτηρίζονται ως μη επιβλαβή. Τα βασικά χαρακτηριστικά ενός προσροφητικού μέσου, έτσι 

ώστε να είναι όσο πιο αποδοτικό γίνεται, είναι τα εξής: α) υψηλή προσροφητική χωρητικότητα, 

β) πληθώρα λειτουργικών ομάδων και γ) υψηλή φυσικοχημική και θερμική σταθερότητα [66]. 

Οι κύριες κατηγορίες προσροφητικών υλικών ή/ και καταλυτών είναι οι προσροφητικές 

μεμβράνες (adsorptive membranes, AMs) [67], ο ενεργός άνθρακας [68], ζεόλιθοι [69], 

νανοσωλήνες άνθρακα , οξείδια του γραφενίου συνδυασμένα με πολυμερή, μεταλλικά 

νανοστοιχεία (MNPs), μεταλλικά οξείδια (ΜΟs) μεταλλικά οργανικά πλέγματα. Πιο αναλυτικά 

ως προς τον άνθρακα, έχει δύο κύριες αλλοτροπικές μορφές, τον αδάμαντα και τον γραφίτη. Στις 

τεχνικές απορρύπανσης υδάτινων αποβλήτων χρησιμοποιούνται ευρέως διάφορες μορφές του 

άνθρακα, όπως ο ενεργός άνθρακας (ΑC) και ο βιοάνθρακας (BC). Τα ανθρακικά προϊόντα 

φέρουν πολλές ιδιότητες, οι οποίες είναι σημαντικές για την προσρόφηση ρύπων, και ιδιαίτερα 
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για οργανικούς ρύπους, καθώς είναι μόρια με υψηλό μοριακό βάρος. Εμφανίζουν υψηλή 

μηχανική και χημική αντοχή, σταθερότητα και μεγάλο πορώδες, άρα και μεγάλη ειδική 

επιφάνεια [70]. Ωστόσο, παρουσιάζουν μειονεκτήματα, διότι η προσροφητική τους ικανότητα 

εξαρτάται έντονα από τον τύπο του ρύπου, τα γενικότερα χαρακτηριστικά του αποβλήτου και 

από την μορφή του άνθρακα. Επομένως, η επιστημονική κοινότητα έχει στραφεί σε υλικά με 

περισσότερη ευελιξία χρήσης, τα οποία μπορούν να προσροφούν την επιθυμητή ποσότητα 

οργανικών ρύπων (χρωστικών, φαρμακευτικών ουσιών), χωρίς να χρειάζεται να ληφθούν υπόψη 

περαιτέρω λεπτομέρειες για την φύση των διαλυμάτων [71]. Τα υλικά με βάση τον άνθρακα 

λειτουργούν καλά ως προσροφητικά μέσα σε μία ευρεία γκάμα ρύπων. Μερικοί από αυτούς 

είναι οι οργανικοί ρύποι, που σε αυτούς περιλαμβάνονται οι χρωστικές και οι φαρμακευτικές 

ουσίες, όπως τα αντιβιοτικά [72], [73]. Μία άλλη κατηγορία ρύπων στην οποία δρουν 

αποτελεσματικά τα ανθρακικά προϊόντα, και η οποία περιλαμβάνει ρύπους που είναι πολύ 

τοξικοί και επιβλαβείς για τους ζωντανούς οργανισμούς, είναι τα βαρέα μέταλλα. Έχουν γίνει 

πολλές έρευνες γύρω από την απομάκρυνση των βαρέων μετάλλων από το νερό, και μεγάλο 

ποσοστό αυτών έχει ως προσροφητικά μέσα νανοσύνθετα υλικά που έχουν στην χημική τους 

σύσταση και κάποια μορφή άνθρακα, είτε οξειδωμένου γραφίτη, είτε GO, είτε rGO. Κάποια 

στοιχεία τα οποία δεσμεύονται και απομακρύνονται με επιτυχία είναι τα ιόντα των Hg, Pb, Cd, 

Cr. Μία τελευταία αλλά όχι ασήμαντη κατηγορία που πρέπει να αναφερθεί είναι οι αέριοι ρύποι, 

όπως το διοξείδιο του άνθρακα, οξείδια του θείου, και αέριοι οργανικοί ρύποι, όπως το βενζόλιο 

και το τολουόλιο, οι οποίοι έχουν αποδειχθεί καρκινογενείς και πολύ τοξικοί. Επομένως, 

έχοντας μιλήσει για τις βασικές κατηγορίες ρύπων που προσροφώνται από υλικά με βάση τον 

άνθρακα, είναι ασφαλές να πούμε ότι οι περισσότερες μορφές του άνθρακα έχουν πολλές 

προοπτικές στο να βελτιωθούν με τις κατάλληλες τροποποιήσεις, και σε συνδυασμό και με άλλα 

νανοϋλικά να αποτελέσουν ιδανικούς προσροφητικούς παράγοντες για τα βιομηχανικά 

απόβλητα.  

 

1.7 Χιτοζάνη 

   Ένα από τα πολυμερή που μελετώνται είναι η χιτοζάνη (CS) ή πολυ-β-(14)2-αμινο-2-δεοξυ-

D-γλυκόζη. Η CS αποτελεί ένα βιοπολυμερές, το οποίο προέρχεται από την N- αποακετυλίωση 

της χιτίνης. Η χιτίνη, που επιστημονικά ονομάζεται πολυ-β-(14)-Ν-ακετυλοD-γλυκοζαμίνη, 

είναι ένας λευκός και ανελαστικός πολυσακχαρίτης , ο οποίος μπορεί να βρεθεί σε αφθονία στα 

τοιχώματα των μυκήτων και στον εξωσκελετό των αρθρόποδων, κατηγορία οργανισμών στην 

οποία ανήκουν διάφορα έντομα και καρκινοειδή, όπως καβούρια και γαρίδες, και βρίσκεται 
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στην δεύτερη μεγαλύτερη ποσότητα πολυμερούς στην φύση, έπειτα από την κυτταρίνη [71], 

[74], [75]. H  αποακετυλίωση της χιτίνης δεν μπορεί να πραγματοποιηθεί στο 100%, οπότε η 

χιτίνη δεν θεωρείται κατάλληλο προσροφητικό υλικό, και απαιτείται επιπλέον επεξεργασία, για 

να σχηματιστούν τα παράγωγά της. Η CS μπορεί να αξιοποιηθεί πολύ πιο εύκολα, λόγω του 

διλειτουργικού της χαρακτήρα, καθώς φέρει και  αμίνη και υδροξυλομάδα, όπου λειτουργούν ως 

μέσα δέσμευσης των οργανικών ρύπων, και πιο συγκεκριμένα, έχει βρεθεί ότι έχει υψηλή 

συγγένεια με πολλές χρωστικές, κυρίως ανιονικές [76]. Αναλυτικότερα, η CS εμφανίζει πολλά 

πλεονεκτήματα, όπως η χαμηλή πυκνότητα, το μεγάλο πορώδες, το χαμηλό κόστος παραγωγής, 

η ικανότητα επαναχρησιμοποίησης της, το γεγονός ότι βιοδιασπάται και το μεγάλο μήκος της 

αλυσίδας της [77]. Αυτά τα χαρακτηριστικά καθιστούν την CS πολύ χρήσιμο υλικό για 

εφαρμογές στην επεξεργασία αποβλήτων, στην βιοτεχνολογία, στην ιατρική και κτηνιατρική, 

στην βιομηχανία των τροφίμων και στην επιστήμη της κοσμητικής χημείας [71]. Ωστόσο, έχει 

και ένα βασικό μειονέκτημα, όταν εφαρμόζεται μεμονωμένα, που αφορά την χαμηλή μηχανική 

αντοχή της. Το συγκεκριμένο πρόβλημα λύνεται συνδυάζοντας την με διάφορους παράγοντες 

δικτύωσης, οι οποίοι σχηματίζουν χημικούς δεσμούς με την CS, καθιστώντας την πιο σταθερή 

και αυξάνοντας την μηχανική και χημική αντοχή του υλικού. Μερικά παραδείγματα ενώσεων 

που χρησιμοποιούνται για την δικτύωση της CS είναι η γλουταραλδεΰδη (GLA), το φωσφορικό 

τριφαινύλιο (TPP) και η επιχλωριδίνη [74]. Συμπεραίνοντας, η CS, λόγω των λειτουργικών 

ομάδων που φέρει, κατηγοριοποιείται στα βιοπολυμερή κατιονικής φύσης, και έτσι υπάρχει η 

δυνατότητα να χρησιμοποιηθεί ως προσροφητικό υλικό για σχεδόν όλους τους τύπους βαφών 

[71]. Παρακάτω, δίνεται ένας πίνακας, ο οποίος σχετίζεται με την πληθώρα νανοσύνθετων 

υλικών χιτοζάνης και την εφαρμογή τους στην απομάκρυνση διαφόρων ειδών ρύπων. 

  

1.7.1 Τοξικότητα χιτοζάνης  

   H χιτοζάνη χαρακτηρίζεται από πολύ χαμηλή τοξικότητα, καθώς είναι ένα προϊόν το οποίο 

προέρχεται από φυσική πηγή, δηλαδή την χιτίνη, που βρίσκεται στο κέλυφος καρκινοειδών και 

εντόμων. Είναι εγκεκριμένο υλικό από τον FDA (Food and Drug Administration), για χρήση σε 

συμπληρώματα διατροφής, στην χορήγηση φαρμάκων, και στην επούλωση πληγών. Σε μικρές 

ποσότητες θεωρείται μη επιβλαβής. Υπάρχει περίπτωση να είναι αλλεργιογόνος παράγοντας, 

ωστόσο τις περισσότερες φορές η χιτοζάνη που χρησιμοποιείται έχει υποστεί την κατάλληλη 

επεξεργασία έτσι ώστε να έχει μεγάλο ποσοστό καθαρότητας, και έτσι είναι πολύ μικρό το 

ποσοστό εμφάνισης οποιουδήποτε προβλήματος στους ζωντανούς οργανισμούς. Επίσης είναι 
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βιοδιασπώμενο υλικό και δεν βιοσυσσωρεύεται στους οργανισμούς, γεγονός που την 

κατατάσσει αυτόματα στα υλικά μικρής τοξικότητας [78]. 

 

Εικόνα 3: Χημική δομή της χιτοζάνης (https://www.researchgate.net/figure/Chemical-structure-of-

chitosan_fig4_355787682)  

 

1.8 Πίνακας 1: Παραδείγματα νανοσύνθετων υλικών με βάση την χιτοζάνη σε εφαρμογές 

προσρόφησης  

Νανοσύνθε

το υλικό  

Ρύπος Βέλτιστες 

πειραματικές 

συνθήκες  

Ποσοστό % 

απομάκρυνσης  

Μέγιστη χωρητικότητα Βιβλιογρ

αφική 

αναφορά  

CS/CNF 

(Fe3O4) 

Ιόντα Pb 

(II)  

pH= 4 

m=0,5 g  

98% 98,8 mg/g [79] 

CS/CA/ 

TiO2 

Χυμικό 

οξύ (ΗΑ) 

m=0,3 g/L 87,79% - [80] 

CTS/GOZnO CO2 T= 30 oC  

P= 8,6 bar 

%GO=23,8% wt 

%ZnO=18,2% wt 

- 470,43 mg/g [81] 

CS graft- 

gelatin/SW

CNTs  

ΜΒ pH=9 

teq=60min 

T=25oC 

m=1,5 g/L 

98,87 % 1596,0 mg/m [72] 

CS/COFs  Ιόντα Pb teq=15 min 472,25 mg/g 1268 mg/g  [82] 

https://www.researchgate.net/figure/Chemical-structure-of-chitosan_fig4_355787682
https://www.researchgate.net/figure/Chemical-structure-of-chitosan_fig4_355787682
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(II)  

CMCS/PA

A/Fe3O4 

Ιόντα Cd  pH=5 

teq= 350 min 

 

833.3 1,175 mg/kg [83] 

 

 

1.9 Γραφένιο  

    To γραφένιο μπορεί να περιγραφεί ως ένα δισδιάστατο φύλλο από άτομα άνθρακα με 

συγκεκριμένη δομή στον χώρο. Η δομή του μπορεί να παρομοιαστεί με κηρήθρα, καθώς 

παρατηρούνται πολλά εξάγωνα στην σειρά, με την κάθε κορυφή να αντιστοιχεί και σε ένα άτομο 

άνθρακα. Οι άνθρακες έχουν υβριδισμό sp2, γεγονός που εκφράζει ότι σχηματίζονται διπλοί 

δεσμοί C=C σε όλη την έκταση του υλικού, προσδίδοντάς του μεγαλύτερη θερμική και 

φυσικοχημική αντοχή [84]. Οι περισσότερες έρευνες περιστρέφονται γύρω από τις εφαρμογές 

των παραγώγων του γραφενίου, καθώς με ελάχιστη τροποποίηση στην δομή του, όπως 

προσθέτοντας οξυγονούχες ομάδες ή αλλάζοντας την φύση των επιπέδων του (για παράδειγμα η 

δημιουργία νανοσωλήνων (CNTs), οι ιδιότητες του βελτιώνονται σημαντικά, χωρίς να χάνονται 

τα βασικά χαρακτηριστικά του, και έτσι εφαρμόζεται σε πολλές βιομηχανικές διεργασίες.  

1.9.1 Οξείδιο του γραφενίου (GO) 

   Αναλυτικότερα, τα παράγωγα τα οποία χρησιμοποιούνται σε περιπτώσεις επεξεργασίας 

αποβλήτων με διεργασίες όπως η προσρόφηση και η νανοδιήθηση, είναι το οξείδιο του 

γραφενίου (GO), καθώς και το ανηγμένο GO (rGO) [85]. H αναγωγή του GO μπορεί να 

πραγματοποιηθεί είτε με χημικό, και πιο συγκεκριμένα με φωτοχημικό και ηλεκτροχημικό 

τρόπο, είτε αξιοποιώντας τεχνικές φυσικής αναγωγής. Ωστόσο, παρά τις διαφοροποιήσεις που 

έχουν στην δομή τους τα GO, rGO και υψηλά ανηγμένο οξείδιο του γραφενίου (HRG), 

εξακολουθούν να θεωρούνται εξίσου καινοτόμα υλικά, το καθένα για διαφορετική διεργασία.  
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Εικόνα 4:  Χημική δομή γραφενίου, οξειδίου του γραφενίου και ανηγμένου οξειδίου του γραφενίου αντίστοιχα (από 

πάνω προς τα κάτω, https://www.researchgate.net/figure/Structures-of-graphene-G-graphene-oxide-GO-and-

reduced-graphene-oxide-rGO_fig1_328982333) 

 

1.9.2  Ιστορική αναδρομή και συνθετικές πορείες για παραγωγή GO 

   H πρώτη ανακάλυψη των οξειδωμένων παραγώγων του γραφίτη έγινε από τον Γερμανό 

χημικό C. Schafhaeutl, ο οποίος οξείδωσε τον γραφίτη με οξέα όπως το πυκνό HNO3 και H2SO4 

[86]. Η πρώτη σύνθεση του GO πραγματοποιήθηκε το 1958 από τους Hummer και Offeman, με 

την μέθοδο Hummer’s, η οποία είναι αυτή που χρησιμοποιείται και στην σημερινή έρευνα, και 

θεωρείται από τις καλύτερες για την παραγωγή του οξειδίου του γραφενίου [87]. Στην 

συγκεκριμένη μέθοδο, αρχικά ο γραφίτης αναμιγνύεται με θειικό οξύ και νιτρικό νάτριο. Μετά, 

προστίθεται και ο οξειδωτικός παράγοντας, ο οποίος είναι το υπερμαγγανικό κάλιο, και μέσω 

χημικών αντιδράσεων, προσδίδει στα μεμονωμένα φύλλα γραφίτη οξυγονούχες ομάδες, 

μετατρέποντας τον σε GO, και μέσω ξήρανσης, μπορεί να παρθεί η τελική μορφή  [88], [89]. 

Όμως, εμφανίζεται ένα μειονέκτημα, ότι το νιτρικό νάτριο μπορεί να δημιουργήσει τοξικά αέρια 

παραπροϊόντα, όπως το διοξείδιο του αζώτου (NO2) και το τετραοξείδιο του διαζώτου (N2O4). 

Έτσι, έχει πραγματοποιηθεί έρευνα γύρω από την σύνθεση Hummer’s, για να αντικατασταθεί το 

νιτρικό νάτριο με μία ουσία που δεν θα σχηματίζει παραπροϊόντα, όπως είναι το θειικό οξύ στην 

βελτιωμένη μέθοδο Hummer’s [90].  Άλλες συνθετικές τεχνικές είναι οι εξής: η  Schafhaeutl, η 

οποία είναι η πρώτη πειραματική πορεία για την σύνθεση του GO, η Brodie και η Staudenmaier, 

https://www.researchgate.net/figure/Structures-of-graphene-G-graphene-oxide-GO-and-reduced-graphene-oxide-rGO_fig1_328982333
https://www.researchgate.net/figure/Structures-of-graphene-G-graphene-oxide-GO-and-reduced-graphene-oxide-rGO_fig1_328982333
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που δεν εφαρμόζονται κυρίως λόγω του υψηλού χρόνου που απαιτούν, και η Hofmann, κατά την 

οποία υπάρχει υψηλός κίνδυνος έκρηξης. Σε σχέση με τις παραπάνω μεθόδους, έχει βρεθεί ότι η 

Hummers’ και οι τροποποιημένες πορείες της είναι οι πιο αποδοτικές και μη τοξικές, άρα 

χρησιμοποιούνται κυρίως αυτές για την παραγωγή του GO  [77], [78]. 

 

1.9.3 Εφαρμογές του GO στην προσρόφηση 

   To GO βρίσκει εφαρμογή σε σχεδόν όλες τις τεχνικές επεξεργασίας αποβλήτων λόγω των 

μοναδικών ιδιοτήτων του. Σχετικά με την μέθοδο της προσρόφησης, το GO τροποποιεί και 

βελτιώνει σε πολύ μεγάλο βαθμό τα νανοσύνθετα υλικά, και τα τελευταία χρόνια γίνεται 

προσθήκη GO σε πολύ μεγάλο ποσοστό των προσροφητικών μέσων που ερευνώνται, καθώς 

όλες οι μελέτες αποδεικνύουν ότι υπάρχει σημαντική βελτίωση της δομής των υλικών, με 

αποτέλεσμα να θεωρείται και πιο επιτυχημένη η όλη διεργασία. Κάποια από τα χαρακτηριστικά 

του GO που το καθιστούν τόσο αποδοτικό στην βελτίωση των ιδιοτήτων των υλικών που 

χρησιμοποιούνται στην προσρόφηση ρύπων είναι τα εξής : 

1) Φέρει χαρακηριστικές ομάδες που περιέχουν οξυγόνο. Έτσι, αυξάνονται οι θέσεις 

πρόσδεσης για κατιονικούς ρύπους, επομένως αυξάνεται και το ποσοστό κατακράτησης. 

Ταυτόχρονα, λόγω των πολλών λειτουργικών ομάδων που έχει, μπορεί να συνάψει 

δεσμούς με τα υπόλοιπα υλικά, και έτσι να καταστήσει το νανοσύνθετο υλικό πολύ πιο 

σταθερό από ότι θα ήταν απουσία του GO [93].  

2) Έχει χημική αντοχή. Με την προσθήκη GO σε ένα νανοσύνθετο, επιτυγχάνονται 

καλύτερες μηχανικές ιδιότητες, καθώς το GO, λόγω της μεγάλης απόστασης των δεσμών 

του άνθρακα, καταφέρνει να διασκορπά την τάση ομοιόμορφα μέσα στο υλικό, με 

αποτέλεσμα το υλικό να μην δέχεται δύναμη μόνο σε μία πολύ μικρή περιοχή και να 

σπάει [94].  

3) Έχει θερμική αντοχή. Το GO είναι ένα αρκετά ισχυρό υλικό, εξαιτίας της μεγάλης 

κρυσταλλικότητας του και της δισδιάστατης δομής του, επομένως σε όποιο υλικό και να 

προστίθεται, λειτουργεί ως προστατευτικό σε συνθήκες θερμοκρασίας και πίεσης στις 

οποίες πολλά υλικά, όπως πολυμερή, θα αλλιώνονταν και δεν θα επανέρχονταν στην 

πρωταρχική τους μορφή [95].  

   Εξαιτίας όλων αυτών των χαρακτηριστικών, το GO αποτελεί το ιδανικό μέσο για την 

αύξηση της σταθερότητας και της υδροφιλικότητας του νανοσύνθετου υλικού [96]. Στην 

συγκεκριμένη εργασία, το GO παρέχει την απαραίτητη σταθερότητα στην χιτοζάνη, για  να 
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διατηρήσει για όσο το δυναντόν περισσότερο χρονικό διάστημα την δομή της. Οι χρωστικές 

που χρησιμοποιούνται έχουν μεγάλο μοριακό βάρος, άρα είναι εύλογη η υπόθεση ότι όταν 

θα προσδεθούν τα μόρια, λόγω της στερεοχημικής παρεμπόδισης που προκαλείται από το 

μέγεθός τους, πολύ πιθανό να συνέβαινε αλλοίωση της δομής του υλικού στον χώρο. 

Συμπεραίνοντας, η δικτύωση και η αύξηση της σταθερότητας της χιτοζάνης είναι το πιο 

σημαντικό κομμάτι το οποίο έπρεπε να ληφθεί υπόψη για μία αποτελεσματική προσρόφηση, 

και αυτός ο στόχος επετεύχθη με την προσθήκη GO, σε όσο το δυνατόν μικρότερη αναλογία.  

Το ότι έγινε προσθήκη σε μικρή αναλογία αποσκοπεί στο γεγονός ότι απαιτείται μεγάλη 

σταθερότητα του υλικού, όμως ταυτόχρονα πρέπει η όλη πειραματική διαδικασία να είναι 

και οικονομικά αποδοτική και «πράσινη».  

 

2. ΥΛΙΚΑ ΚΑΙ ΜΕΘΟΔΟΙ  

   Για την παραγωγή του οξειδίου του γραφενίου (GO) με την βελτιωμένη μέθοδο Hummer’s 

από Marcano et. al. χρησιμοποιήθηκε θειϊκό οξύ (H2SO4) 95-97% καθαρότητας από ChemLab, 

ορθο-φωσφορικό οξύ (H3PO4) 85% καθαρότητας από Fischer Scientific, υπερμαγγανικό κάλιο 

(KMnO4) 99+% καθαρότητας από ChemLab, υπεροξείδιο του υδρογόνου (Η2Ο2) 30% 

καθαρότητας από Fluka- Honeywell, ΗCl 30% καθαρότητας, γραφίτης και απιονισμένο νερό. 

Για την παραγωγή του νανοσύνθετου υλικού χιτοζάνης / οξειδίου του γραφενίου 

χρησιμοποιήθηκε χιτοζάνη υψηλού μοριακού βάρους από Sigma-Aldrich, GO, οξικό οξύ 

(CH3COOH) από Carlo Erba, γλουταραλδεΰδη (GLA) 50% καθαρότητας από thermo scientific 

και απιονισμένο νερό. Για τα υδατικά διαλύματα χρωστικών χρησιμοποιήθηκαν Methylene Blue 

(MB) με MW= 319.,86 g/mol, 99% καθαρότητας, από την Panreac και Reactive Black 5 (RB5) 

με MW= 991,82 g/mol, ≥ 50% καθαρότητας από Sigma- Aldrich και απιονισμένο νερό. Για τον 

καθαρισμό των εργαστηριακών σκευών από τα διαλύματα των χρωστικών χρησιμοποιήθηκε 

απιονισμένο νερό και ακετόνη 99,8% καθαρότητας από Chemsolute.  

 

2.1  Σύνθεση οξειδίου του γραφενίου     

   Για την σύνθεση του οξειδίου του γραφενίου εφαρμόστηκε η βελτιωμένη μέθοδος Hummer’s , 

που αναπτύχθηκε από την Marcano et.al. [90]. H μέθοδος Marcano είναι μία οξειδωτική 

μέθοδος, κατά την οποία αρχικά ο γραφίτης αναμιγνύεται με οξέα όπως το θειικό και το 

φωσφορικό οξύ, τα οποία συμβάλλουν στην διόγκωση του –περίπου 300 φορές- και κατ’ 
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επέκταση στην αποφλοίωση του [97]. Μετά, προστίθεται και ο οξειδωτικός παράγοντας, ο 

οποίος είναι το υπερμαγγανικό κάλιο, και μέσω χημικών αντιδράσεων, προσδίδει στα 

μεμονωμένα φύλλα γραφίτη οξυγονούχες ομάδες, μετατρέποντας τον σε GO,  και μέσω της 

πειραματικής πορείας που αναλύεται στην συνέχεια, μπορεί να παρθεί η τελική μορφή του 

προϊόντος [88], [89]. Η Marcano αποτελεί την πιο αποδοτική μέθοδο σε σχέση με τις υπόλοιπες 

τεχνικές σύνθεσης, και ταυτόχρονα είναι και η πιο φιλική προς το περιβάλλον. Η βασική 

διαφορά της μεθόδου της Marcano με την απλή Hummer’s είναι πως χρησιμοποιείται 

φωσφορικό οξύ αντί για νιτρικό νάτριο, που είναι κύριος οξειδωτικός παράγοντας για την απλή 

Hummer’s. Με την αντικατάσταση του νιτρικού νατρίου από το φωσφορικό οξύ, το πρόβλημα 

επιλύθηκε και η ανεπτυγμένη μέθοδος δεν δημιουργεί τοξικά παραπροϊόντα, γεγονός που 

ενδιαφέρει την επιστημονική κοινότητα, που λαμβάνει μία πιο «πράσινη» προσέγγιση όσον 

αφορά στις χημικές διεργασίες τα τελευταία χρόνια.  

    Πιο συγκεκριμένα για την πειραματική διαδικασία, αρχικά ζυγίστηκαν 3 g φύλλα γραφίτη 

(graphite flakes) και 18 g KMnO4. Έπειτα, παρασκευάστηκε διάλυμα οξέων H2SO4 και H3PO4, 

τελικού όγκου 400 mL, με αναλογία H3PO4: H2SO4 1 προς 9 (1:9), άρα ογκομετρήθηκαν 360 mL 

H2SO4 και 40 mL H3PO4. Στο διάλυμα έγινε προσθήκη των 3 g του γραφίτη. Μετά την 

προσθήκη του γραφίτη, το διάλυμα τοποθετήθηκε σε παγόλουτρο και με ανάδευση στα 500rpm, 

μέχρι να διασκορπιστούν ομοιόμορφα τα φύλλα γραφίτη. Μετά από περίπου 20 min, άρχισε η 

προσθήκη του KMnO4, όπου ανά 5 min προστίθεται μία μικρή ποσότητα μέσα στο διάλυμα. 

Καθόλη την διάρκεια της προσθήκης του υπερμαγγανικού καλίου, υπήρχε παρακολούθηση της 

θερμοκρασίας, για να μην ξεπεράσει τους 20 oC, καθώς η αντίδραση είναι εξώθερμη και υπάρχει 

κίνδυνος έκρηξης πάνω από το θερμοκρασιακό όριο. Μετά το πέρας της προσθήκης του 

υπερμαγγανικού, το διάλυμα θερμαίνεται μέχρι τους 60 oC και παραμένει σε ανάδευση για 12 h. 

Το επόμενο βήμα είναι η στάγδην προσθήκη 400 mL απιονισμένου νερού, με όριο στην 

θερμοκρασία τους 80 oC. Τέλος, το βήμα για τον τερματισμό της αντίδρασης είναι η στάγδην 

προσθήκη του υπεροξειδίου του υδρογόνου (H2O2), από 10 έως 20 mL μέχρι να αφρίσει και να 

συμβεί αλλαγή χρώματος από σκούρο καφέ σε ανοιχτό κίτρινο χρώμα [90]. Στο διάλυμα που 

προκύπτει γίνονται αρκετές πλύσεις και για 2 φορές γίνεται εξουδετέρωση με υδροχλώριο. To 

υδροχλώριο, δηλαδή ένα ισχυρό οξύ, χρησιμοποιείται για τους εξής λόγους: α) για την 

απομάκρυνση των ανόργανων παραπροϊόντων που μπορεί να έχουν προκύψει από την 

πειραματική πορεία, αν και η μέθοδος Marcano δεν παράγει τοξικά παραπροϊόντα, β) για την 

απομάκρυνση των ιόντων του μαγγανίου (Μn2+), που υπάρχουν στο διάλυμα λόγω της 

παραγωγής του διοξειδίου του μαγγανίου (MnO2) και γ) για να έρθει το pH σε μία ισορροπία 

καθώς σε όξινο περιβάλλον συμβαίνει πρωτονίωση των ομάδων που αρνητικά φορτισμένες, με 
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αποτέλεσμα να σταθεροποιούνται πιο εύκολα στην επιφάνεια του υλικού. Για τους παραπάνω 

λόγους, γίνεται απόχυση του υπάρχοντος υπερκείμενου υγρού του διαλύματος, προσθήκη 200 

mL HCl 30% καθαρότητας, και τα διάλυμα παραμένει στον απαγωγό για 1-2 h, έτσι ώστε να 

πραγματοποιηθεί η εξουδετέρωση. Μετά, ακολουθείται προσθήκη απιονισμένου νερού και 

ξαναγίνεται απόχυση, και αυτή η διαδικασία επαναλαμβάνεται για ακόμη μία φορά. Το επόμενο 

στάδιο στην σύνθεση του GO είναι η προσθήκη αιθανόλης στο διάλυμα (περίπου 200ml), και 

στην συνέχεια φυγοκεντρείται μέχρι το pH του υπερκείμενου υγρού να θεωρείται ουδέτερο.  

 

         2.2.  Σύνθεση νανοσύνθετου προσροφητικού υλικού χιτοζάνης/ γραφενίου 

   Στην συγκεκριμένη εργασία, το προσροφητικό υλικό που χρησιμοποιήθηκε για την 

απομάκρυνση των δύο χρωστικών είναι αερογέλη χιτοζάνης γραφενίου. Οι αερογέλες 

χρησιμοποιούνται κατά κόρον στην προσρόφηση, καθώς έχουν πολύ μεγάλη εσωτερική 

επιφάνεια, συνεπώς και υψηλό πορώδες, άρα μπορούν να κατακρατήσουν μεγάλη ποσότητα του 

ρύπου [98]. Παράχθηκαν συνολικά τρία διαφορετικά είδη υλικού, όπου η διαφορά ήταν η 

αναλογία του οξειδίου του γραφενίου που περιείχαν. Παράχθηκαν υλικά με αναλογίες GO 0,5%, 

1% και 2%. Όσον αφορά στην πειραματική διαδικασία, για το υλικό χιτοζάνης/ GO 0,5%, 

πραγματοποιήθηκαν τα εξής βήματα: Αρχικά, ζυγίστηκαν 2 g χιτοζάνης και 0,01 g  GO σε 

αναλυτικό ζυγό.  Στην συνέχεια, ογκομετρήθηκαν 198 mL απιονισμένου νερού και προστέθηκαν 

σε ποτήρι ζέσεως των 250 mL. Σε ένα μικρότερο ποτήρι ζέσεως (50 ml) τοποθετήθηκε μικρή 

ποσότητα από το ογκομετρημένο νερό και τα 0,01 g GO και το διάλυμα μπήκε για αποφλοίωση 

σε υπερήχους, για χρονικό διάστημα 20 min μέχρι να γίνει ομογενές το διάλυμα και να 

αποφλοιωθούν όλα τα φύλλα GO, στο όργανο Ultrasonic Processor UP200S από την εταιρία 

Ηielscher (Γερμανία). Μετά από αυτήν την διαδικασία, αυτό το διάλυμα προστέθηκε σε ποτήρι 

ζέσεως των 600 ml, μαζί με την υπόλοιπη ποσότητα νερού από τα 198 mL, επομένως 

παρασκευάστηκε ένα διάλυμα με διασπασμένο GO με τελικό όγκο 198 mL. Έπειτα, το διάλυμα 

τοποθετήθηκε μέσα σε κρυσταλλωτήριο, για θέρμανση με μέγιστη θερμοκρασία τους 60 oC, και 

σε μηχανική ανάδευση. Όταν έφτασε περίπου στους 60 oC (55-58 oC), έγινε προσθήκη των 2 g 

της χιτοζάνης και παρέμεινε σε θέρμανση, και ανάδευση μέχρι την ομογενοποίηση του 

διαλύματος. Μόλις συνέβη η ομογενοποίηση, στις ίδιες συνθήκες ( θέρμανση και ανάδευση) 

προστέθηκαν 2 mL οξικού οξέος στάγδην, με αποτέλεσμα το διάλυμα να γίνει ελαφρώς πιο 

σκούρο. Αυτό συμβαίνει λόγω του ότι η χιοζάνη σε πιο όξινο pH διαλύεται πιο έντονα και 

πρωτονιώνονται οι αμινομάδες της, επομένως μπορεί να σκεδάζεται διαφορετικά το φως, και για 

αυτό να εμφανίζεται πιο σκούπο χρώμα στο διάλυμα. Τέλος, μετά από 30 min, προστέθηκαν 
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στάγδην και 2 mL γλουταραλδεΰδης (GLA) για να συμβεί περαιτέρω δικτύωση και να αυξηθεί η 

σταθερότητα του υλικού. Η GLA προστίθεται στάγδην, γιατί, με κάθε σταγόνα, αυξάνεται 

έντονα το ιξώδες του διαλύματος, με τελικό στάδιο να έχει μία πολύ παχύρευστη μορφή, σαν 

γέλη [99]. Το υλικό χωρίστηκε σε πετρί, τα οποία μπήκαν για κρυοξήρανση (freeze-drying)  στο 

όργανο Scanvac CoolSafe 110-4 από Labogene (Δανία) για ξήρανση. Ο καθαρισμός της 

αερογέλης συνέβη με την τεχνική της soxhlet. Στην συγκεκριμένη διαδικασία καθαρισμού, το 

μίγμα διαλυτών που χρησιμοποιήθηκε ήταν 90 mL αιθανόλη και 210 mL απιονισμένο νερό 

(30:70 %). Το συγκεκριμένο μίγμα καθαρισμού χρησιμοποιείται έτσι ώστε να απομακρυνθούν 

και τα υδροφιλικά συστατικά, μέσω του νερού, και τα υδροφοβικά συστατικά, μέσω ενός 

οργανικού διαλύτη, για παράδειγμα της αιθανόλης. Η διάταξη αποτελείται από μία σφαιρική 

φιάλη, που περιέχει τους διαλύτες και θερμαίνεται, και από τον σωλήνα soxhlet που περιέχει το 

πορώδες φίλτρο με το υλικό, όπου σε αυτό πραγματοποιείται επαναρροή των διαλυτών, και έτσι 

καθαρίζεται το υλικό. Το υλικό παραμένει στην διάταξη για 24 h. Για τον έλεγχο της 

θερμοκρασίας του διαλύματος των διαλυτών και την αποφυγή της δημιουργίας ενός υπέρθερμου 

διαλύματος, τοποθετούνται στην σφαιρική φιάλη δύο πέτρες βρασμού. Η ίδια διαδικασία 

πραγματοποιήθηκε και για τα άλλα δύο υλικά δηλαδή αυτά που περιέχουν 1 και 2 %, ζυγίζοντας 

κάθε φορά τις αντίστοιχες ποσότητες. 

 

Εικόνα 5:  Φωτογραφίες από το προσροφητικό υλικό CS/GO 0,5 %, CS/GO 1 % και CS/GO 2% αντίστοιχα. 

Παρατηρείται ότι το υλικό έχει μεγάλη επιφάνεια πορώδους, καθώς κατηγοριοποιείται στις αερογέλες 
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3. ΠΕΙΡΑΜΑΤΙΚΟ ΜΕΡΟΣ  

 

3.1  Πειράματα προσρόφησης  

 

3.1.1            Μελέτη επίδρασης pH  

  Σχετικά με τα πειράματα προσρόφησης, πραγματοποιήθηκε μία σειρά πειραμάτων για την 

επίδραση του pH, του χρόνου επαφής, την συγκέντρωση του ρύπου και την μάζα του 

προσροφητικού, για τρεις αναλογίες GO στο προσροφητικό μέσο, δηλαδή CS/GO 0,5%, CS/GO 

1% και CS/GO 2%. Σε κάθε κύκλο πειραμάτων μελετήθηκαν διαλύματα των μεμονωμένων 

χρωστικών και διάλυμα του μίγματος, δηλαδή διαλύματα MB, διαλύματα RB5 και διαλύματα 

MB:RB5, στα οποία η αναλογία των mol ήταν 1:1 [100], με σκοπό να μελετηθεί η επίδραση του 

υλικού στην ίδια ποσότητα και για τις δύο χρωστικές και να είναι συγκρίσιμα τα αποτελέσματα.  

Επομένως παρασκευάστηκαν υδατικά διαλύματα σε διάφορες συγκεντρώσεις (mg/L) των δύο 

χρωστικών και έπειτα με τους απαραίτητους υπολογισμούς έγινε και η ανάμιξή τους.  

  Όσον αφορά στο υλικό CS/GO 0,5%, για τα πειράματα της επίδρασης του pH, οι τιμές που 

μελετήθηκαν ήταν 3,5,7,9,11. Για αυτόν τον λόγο χρησιμοποιήθηκα 15 κωνικές φιάλες των 100 

mL, 5 για κάθε διαφορετικό είδος διαλύματος, και προστέθηκαν 20 mL σε κάθε κωνική. Δηλαδή 

οι κωνικές που προέκυψαν ήταν οι εξής:  

 5 κωνικές φιάλες (100 mL) με 20 mL υδατικού διαλύματος MB, συγκέντρωσης 100 ppm 

(mg/L) 

 5 κωνικές φιάλες (100 mL) με 20 mL υδατικού διαλύματος RB5, συγκέντρωσης 330,6 

ppm (mg/L) 

 5 κωνικές φιάλες (100 mL) με 20 mL υδατικού διαλύματος MB: RB5 (1:1), 

συγκέντρωσης 100: 330,6 ppm (mg/L), με mol nMB=nRB5  

   Παράλληλα, ζυγίστηκαν 20 mg από το CS/GO 0,5 %, 15 φορές, για να υπάρχει μία αναλογία 

1:1 με τα mL των διαλυμάτων και την μάζα του προσροφητικού.  Όλα τα διαλύματα 

ρυθμίστηκαν, έτσι ώστε να καλύπτουν το εύρος των τιμών του pH, με ρυθμιστικά διαλύματα 

υδροχλωρίου (HCl) και υδροξειδίου του νατρίου (NaOH), και η ρύθμιση του pH 

πραγματοποιήθηκε στο πεχάμετρο PH700 από την εταιρία APERA Instruments (Η.Π.Α.). 

Έπειτα, οι κωνικές τοποθετήθηκαν σε τάρακτρο, στους 30 οC,  για 24 h.  
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   Μετά το πέρας της μίας μέρας, το περιεχόμενο της κάθε φιάλης διηθήθηκε, για να παρθεί η 

υγρή φάση και με το UV-Vis φασματοφωτόμετρο UV 1900 από την εταιρία Shimadzu 

(Ιαπωνία), μετρήθηκαν στο ορατό φάσμα οι υπολειμματικές συγκεντρώσεις των διαλυμάτων. Η 

MB απορροφά στο ορατό φως, σε μήκος κύματος λ= 663,6 nm και η RB5 σε λ=597,0 nm. Έτσι, 

έχοντας αποθηκεύσει στο όργανο τις δύο πρότυπες καμπύλες των χρωστικών, ήταν δυνατή η 

μέτρηση των υδατικών διαλυμάτων, σε λάμπα βολφραμίου, με την χρήση πλαστικών 

κυψελίδων. Συνήθως, το εύρος τιμών της απορρόφησης στο UV-Vis κυμαίνεται από 0- 2, όπου 

η τιμή 2 αντιστοιχεί σε 99% απορρόφηση (absorbance, A) [101]. Για την εξασφάλιση της 

αξιοπιστίας των μετρήσεων, πραγματοποιήθηκαν αραιώσεις στα διαλύματα, όπου κρίθηκε 

απαραίτητο, έτσι ώστε η απορρόφηση να παραμείνει κάτω από 1. Όλα τα διαλύματα 

μετρήθηκαν κατά αυτόν τον τρόπο στο φασματοφωτόμετρο, έγινε καταγραφή των τιμών της 

υπολειμματικής συγκέντρωσης Ce, και μέσω αυτών, παρατηρώντας ποια είναι η μικρότερη τιμή, 

γίνεται αντιληπτό σε ποιο pH συμβαίνει η βέλτιστη απομάκρυνση της κάθε χρωστικής και του 

μίγματος.  

 

3.1.2           Μελέτη χρόνου επαφής (kinetics) 

  Για τα πειράματα χρόνου επαφής, παρασκευάστηκαν διαλύματα για τις χρωστικές μεμονωμένα 

και για το μίγμα τους. Οι χρόνοι οι οποίοι μελετήθηκαν ήταν οι εξής: 

5,10,15,20,25,30,45,60,90,120,180,240,300,360,1080 και 1440  min, δηλαδή μέχρι και 24 h. Τα 

πειράματα για την μελέτη του χρόνου επαφής αποτελούν πολύ σημαντικό μέρος των 

πειραμάτων προσρόφησης, καθώς από τα αποτελέσματα γίνεται ξεκάθαρος ο χρόνος ο οποίος 

απαιτείται για να έλθει σε μία ισορροπία η διεργασία. Eίναι σημαντική η καταγραφή του χρόνου 

ισορροπίας για να γίνουν αντιληπτά η απαιτούμενη ενέργεια και το κατά πόσο οικονομικά 

αποδοτική είναι η πειραματική πορεία, καθώς και πόσο αποτελεσματικό είναι το προσροφητικό 

μέσο για τον συγκεκριμένο ρύπο.  

  Παρασκευάστηκαν διαλύματα τελικού όγκου 20 mL, που περιείχαν 20 mg προσροφητικού 

μέσου, με σκοπό η αναλογία V/m να είναι 1. Έπειτα από την ζύγιση και την ογκομέτρηση των 

υδατικών διαλυμάτων και την τοποθέτηση τους στις κωνικές φιάλες των 100 mL, έγινε ρύθμιση 

του pH του διαλύματος κάθε κωνικής σύμφωνα με τα πειράματα της επίδρασης του pH. Τέλος, 

οι κωνικές τοποθετήθηκαν σε τάρακτρο, και παρέμειναν εκεί ανάλογα με τον χρόνο ο οποίος 

μελετούταν κάθε φορά. Στην συνέχεια, το διάλυμα διηθούταν έτσι ώστε να παρθεί η υγρή φάση, 

η οποία μετρούταν στον φασματογράφο UV-Vis, και καταγραφόταν η μέτρηση της 
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υπολειπόμενης συγκέντρωσης Ct (mg/L). Για την δημιουργία των γραφημάτων και την ερμηνεία 

τους, πραγματοποιήθηκε μετατροπή των μονάδων της Ct από mg/L σε mmol/L (άξονας y) και 

τοποθετήθηκαν οι τιμές στις αντίστοιχες του χρόνου t (min) (άξονας x).  

 

3.1.3 Επίδραση Συγκέντρωσης του ρύπου ( Isotherms) 

Σε όλες τις πειραματικές διαδικασίες, η συγκέντρωση του ρύπου παίζει τον κυρίαρχο ρόλο για 

το πώς θα εξελιχθεί η διαδικασία, καθώς είναι λογικό πως όσο μεγαλύτερη είναι η συγκέντρωση 

του ρύπου, τόσο μεγαλύτερη ποσότητα ουσίας θα απομακρυνθεί. Η θερμοκρασία στην οποία 

βρίσκεται το περιβάλλον στο οποίο πραγματοποιείται η οποιαδήποτε αντίδραση  παίζει πολύ 

σημαντικό ρόλο στην διαδικασία, καθώς είναι γνωστό ότι η μεγαλύτερη θερμοκρασία αυξάνει 

την κίνηση των μορίων σε ένα υγρό διάλυμα, και μέσω της αυξημένης κίνησης, αυξάνονται οι 

συγκρούσεις και η αλληλεπίδραση των μορίων διαφορετικών ουσιών. Έτσι, και στην 

προσρόφηση, είναι λογική η υπόθεση ότι όσο μεγαλύτερη είναι η θερμοκρασία του διαλύματος 

– μέσα σε λογικά πλαίσια για την φύση του διαλύτη- τόσο πιο επιτυχής θα θεωρείται η 

διαδικασία της προσρόφησης. Έτσι, με αυτήν την παραδοχή, μελετήθηκε η επιρροή που έχει η 

αύξηση της θερμοκρασίας στην προσροφητική ικανότητα της εκάστοτε αερογέλης, και 

παρασκευάζοντας διαλύματα διαφορετικών συγκεντρώσεων των μεμονωμένων χρωστικών 

καθώς και του μίγματός τους, δημιουργήθηκαν ισόθερμες καμπύλες στις οποίες φαίνεται η 

εξέλιξη της δέσμευσης των χρωστικών ανάλογα με την συγκέντρωση τους σε κάθε διάλυμα, και 

ανάλογα με μία συγκεκριμένη θερμοκρασία κάθε φορά. Οι συγκεντρώσεις οι οποίες 

μελετήθηκαν ήταν οι εξής:  

Για την ΜΒ: 25,50,100,150,200,300,400 ppm (mg/L) 

και την RB5: 25,50,100,150, 300,330, 505, 660 ppm (mg/L) 

Για το μίγμα των χρωστικών ΜΒ:RB5 μελετήθηκαν οι συγκεντρώσεις :  

25-87,5 ppm 

50-175 ppm 

100-330 ppm 

150-505 ppm 

200-660 ppm 
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Οι συγκεκριμένες τιμές υπολογίστηκαν με σκοπό η αναλογία των mol της ΜΒ και της RB5 να 

είναι 1:1.  

 

   

Εικόνα 6: Φωτογραφία διαλυμάτων διαφορετικών συγκεντρώσεων ΜΒ (25,50,100,150 mg/L, από αριστερά προς τα 

δεξιά, αντίστοιχα), μετά από προσρόφηση για 20 h. 

 

 

Εικόνα 7: Φωτογραφία διαλυμάτων διαφορετικών συγκεντρώσεων RB5 (25,50,100,150 mg/L, από αριστερά προς 

τα δεξιά, αντίστοιχα), μετά από προσρόφηση για 20 h.  

 

 

Εικόνα 8: Φωτογραφία διαλυμάτων διαφορετικών συγκεντρώσεων MB:RB5 (25,50,100,150 mg/L ως προς την ΜΒ, 

από αριστερά προς τα δεξιά, αντίστοιχα), μετά από προσρόφηση για 20 h.  
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3.1.4  Μελέτη επίδρασης της μάζας του προσροφητικού υλικού  

   Όπως είναι προφανές, το ποσοστό απομάκρυνσης ενός ρύπου είναι άρρηκτα συνδεδεμένο με 

την ποσότητα των θέσεων πρόσδεσης του πάνω στην επιφάνεια του προσροφητικού μέσου. 

Ουσιαστικά, όσο περισσότερες λειτουργικές ομάδες υπάρχουν για την δέσμευση της ουσίας που 

προσροφάται, τόσο πιο αυξημένο θα είναι το ποσοστό κατακράτησης της ουσίας ανά 

περίπτωση, και τόσο μικρότερη θα είναι η υπολειμματική συγκέντρωση του ρύπου στο διάλυμα. 

Οι ποσότητες οι οποίες χρησιμοποιήθηκαν στο συγκεκριμένο πείραμα ήταν 5,10,20, 30, 40, 50 

mg προσροφητικού υλικού σε τελικό όγκο διαλυμάτων 20 mL, αντίστοιχα. 

 

 

 

  

4. ΑΠΟΤΕΛΕΣΜΑΤΑ- ΣΥΖΗΤΗΣΗ 

4.1      Χαρακτηρισμοί νανοσύνθετου υλικού CS/GO  

 

   Οι τεχνικές χαρακτηρισμού που πραγματοποιήθηκαν για το νανοσύνθετο υλικό CS/GO ήταν 

Φασματοσκοπία Υπερύθρου Μετασχηματισμού Fourier (FTIR), Περίθλαση ακτίνων X (XRD), 

Ηλεκτρονιακό Μικροσκόπιο Σάρωσης (SEM) και Ανάλυση ειδικής επιφάνειας (BET).  

   Αναλυτικότερα, από την FTIR, προκύπτουν αποτελέσματα για την λειτουργικές ομάδες της 

επιφάνειας του υλικού. Θεωρείται η πλέον πιο εξελιγμένη μέθοδος ποιοτικού προσδιορισμού 

των δεσμών που εμφανίζονται στην επιφάνεια των υλικών. Είναι ποιοτική μέθοδος, γιατί δεν 

δίνει πληροφορίες για την ποσότητα των λειτουργικών ομάδων, παρά μόνο κάποιες οι οποίες 

προκύπτουν συγκριτικά από τις εντάσεις των κορυφών, όμως δεν θεωρούνται αξιόπιστες οι 

συγκεκριμένες τιμές. Τα πλεονεκτήματα της μεθόδου είναι ότι α) είναι μη καταστρεπτική 

μέθοδος για το δείγμα, β) μπορεί να αναλύσει στερεά, υγρά και αέρια δείγματα, τροποποιώντας 

τις αναγκαίες παραμέτρους, γ) έχει υψηλή ευαισθησία, άρα μπορεί να χρησιμοποιηθεί και πολύ 

μικρή ποσότητα δείγματος και δ) είναι αρκετά σύντομη διαδικασία. Η ανάλυση αυτή βοηθά στο 

να γίνει κατανοητή η χημική δομή της επιφάνειας του προσροφητικού μέσου, με αποτέλεσμα να 

βγαίνουν συμπεράσματα για τον τρόπο δέσμευσης των ρύπων πάνω σε αυτό, επομένως είναι 

πολύ σημαντική για έναν ολοκληρωμένο χαρακτηρισμό [102].   
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   Με την ανάλυση της περίθλασης ακτινών Χ (XRD), εξάγονται συμπεράσματα για την 

κρυσταλλικότητα του υλικού. Με αυτόν τον χαρακτηρισμό, γίνεται αντιληπτό το κατά πόσο 

επηρεάζει την κρυσταλλικότητα η προσθήκη GO στο υλικό, και συμπεραίνουμε την 

σταθερότητα και την δομή των ατόμων του υλικού στον χώρο. Οι ακτίνες Χ παράγονται από την 

ηλεκτρονιακή σκέδαση και όταν μία μονοχρωματική ακτινοβολία τους περνά μέσα από σκόνη 

του στερεού υλικού, όπου τα σωματίδια βίσκονται σε τυχαίο προσανατολισμό, δημιουργείται 

σκέδαση και παράγεται το διάγραμμα περίθλασης, όπου από τις κορυφές του, αντλούνται 

πληροφορίες για την κρυσταλλικότητα του δείγματος [103].   

  Από την ανάλυση με το ηλεκτρονιακό μικροσκόπιο σάρωσης (SEM), παίρνουμε εικόνες από 

της επιφάνεια του υλικού, και έτσι αντιλαμβανόμαστε τις τροποποιήσεις στην μορφή της 

επιφάνειας και του πορώδους του υλικού από τις διάφορες αναλογίες του υλικού, καθώς 

γίνονται συγκρίσεις με τα υλικά μεταξύ τους και με τις πρώτες ύλες. Η συγκεκριμένη τεχνική 

οπτικοποιεί μέσω μίας δέσμης ηλεκτρονίων όλη την επιφάνεια του υλικού, και θεωρείται πολύ 

χρήσιμη, καθώς μέσω αυτής κατανοείται σε μεγάλο βαθμό η φύση και η δομή του υλικού στον 

χώρο [104]. 

 

4.1.1 Ανάλυση- Ερμηνεία FTIR  

   Πιο συγκεκριμένα για την ανάλυση FTIR, χρησιμοποιήθηκε το όργανο Frontier FT-IR/NIR 

Spectrometer, κατασκευασμένο από την εταιρία PerkinElmer (H.Π.Α.). Σε αυτό, το στερεό 

δείγμα, σε μορφή σκόνης, τοποθετείται πάνω σε μία μεταλλική πλάκα, στην οποία υπάρχει μία 

μικρή οπή, και ονομάζεται ανιχνευτής. Η επιφάνεια η οποία ακουμπά πάνω στον ανιχνευτή του 

οργάνου είναι και αυτή η οποία μετράται. Ρυθμίζοντας την δύναμη της ακίδας πάνω στο δείγμα 

και μέσω μίας μονοχρωματικής υπέρυθρης ακτινοβολίας, που προέρχεται από μία πηγή φωτός, 

είναι δυνατόν να παρθούν οι τιμές απορρόφησης  που προκύπτουν από τις δονήσεις των δεσμών 

των λειτουργικών ομάδων που υπάρχουν στην επιφάνεια του υλικού, και να δημιουργεί στην 

οθόνη ένα φάσμα, όπου ο άξονας x αντιστοιχεί στους κυματάριθμους (cm-1) και ο άξονας y στην 

απορρόφηση (Α, σε κανονικοποιημένες μονάδες) που σχετίζεται με τον κάθε δεσμό που 

ανιχνεύεται. Για την ερμηνεία του συγκεκριμένου φάσματος, αντλούνται βιβλιογραφικές 

πληροφορίες για τις πρώτες ύλες του νανοσύνθετου υλικού, δηλαδή της χιτοζάνης και του GO, 

και σκοπός είναι να βρεθούν οι βασικές διαφορές στις τιμές των κυματαριθμών, οι οποίες 

οφείλονται στην σύνδεση των δύο υλικών.  
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Εικόνα 9: Φάσμα FTIR για CS, GO, CS/GO 0,5%, CS/GO 1% και CS/GO 2% 

Όσον αφορά στην ερμηνεία του φάσματος, οι κορυφές οι οποίες γίνονται εύκολα διακριτές είναι 

οι εξής: Στα 3500-3200 cm-1 , έχουμε την κορυφή της υδροξυλομάδας (Ο-Η), η οποία 

συμμετέχει σε συντονισμό. Η συγκεκριμένη κορυφή  είναι πιο ευρεία, λόγω των δεσμών Η, και 

αναγνωρίζεται εύκολα. Εμφανίζεται στα φάσματα όλων των υλικών και στις δύο πρώτες ύλες, 

αφού είναι βασική λειτουργική ομάδα και στην χιτοζάνη και στο GO. Δεν φαίνονται να 

υπάρχουν ιδιαίτερες μετατοπίσεις εξαιτίας της ένωσης της χιτοζάνης και του GO. Τέλος, είναι 

ξεκάθαρο ότι στο GO η κορυφή βρίσκεται σε πολύ μεγαλύτερη ένταση, με τιμή Α να φτάνει και 

στα 0,12, γεγονός που υποδεικνύει πως είναι πιθανό στο GO να υπάρχει αυξημένη ποσότητα 

αυτής της λειτουργικής ομάδας στην επιφάνεια του [105], [106]. Στα 3200-3000 cm-1, βρίσκεται 

η κορυφή της αμινομάδας (Ν-Η). Οι κορυφές της ΝΗ και της ΟΗ αλληλοεπικαλύπτονται, με 

αποτέλεσμα να μεγαλώνει το εύρος που εμφανίζεται στο φάσμα. Η συγκεκριμένη κορυφή 

αντιστοιχεί μόνο στα φάσματα των υλικών και της χιτοζάνης, καθώς είναι γνωστό από την 

βιβλιογραφία ότι το GO δεν φέρει αζωτούχες ομάδες [102]. Στα 2960–2850 cm-1, παρατηρείται 

η κορυφή που αποδίδεται στον απλό δεσμό άνθρακα υδρογόνου (C-H). Αυτή η κορυφή 

εμφανίζεται σε πιο μεγάλες τιμές κυματαριθμών από τα άλλα είδη δεσμών άνθρακα, λόγω του 

ότι ο δεσμός C-H δονείται σε υψηλότερη συχνότητα, εξαιτίας του μικρού συνολικού μοριακού 

βάρους, και της μεγαλύτερης ισχύος του συγκεκριμένου δεσμού συγκριτικά με τους άλλους 

δεσμούς άνθρακα όπως C-C, C-O,C=H. Σε τιμή κυματάριθμου περίπου στα 1650 cm-1, 

εμφανίζεται η κορυφή του καρβονυλίου (C=O). Η συγκεκριμένη κορυφή εμφανίζεται και στα 

πέντε φάσματα, με πολύ μεγαλύτερη ένταση στο φάσμα του GO. Έπειτα, στα 1600-1550 cm-, 
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εντοπίζεται η κορυφή που αντιστοιχεί στον δεσμό άνθρακα αζώτου (C-N). Η κορυφή αυτή 

εντοπίζεται μόνο στα νανοσύνθετα υλικά και στην χιτοζάνη, εξαιτίας της παρουσίας αζώτου σε 

αυτές τις δομές. Είναι έντονη και καλύπτει ένα εύρος τιμών, δηλαδή δεν μπορεί να 

χαρακτηριστεί ως αιχμηρή. Κοντά στα 1450 cm-1, υπάρχει το μεθύλιο (CH3). Η κορυφή αυτή 

εμφανίζεται γιατί μεθύλια είναι συνδεδεμένα στην χιτοζάνη, όταν αυτή είναι αποακετυλιωμένη. 

Η αποακετυλίωση ορίζεται ως μία διαδικασίας απομάκρυνσης ακετυλομάδων (-COCH3) από 

την χιτοζάνη, απελευθερώνοντας πολλές αμινομάδες πάνω στην επιφάνεια του μορίου, με 

αποτέλεσμα να αυξάνονται οι ενεργές θέσεις πρόσδεσης σε διεργασίες όπως η προσρόφηση. 

Όσο μεγαλύτερος είναι ο βαθμός αποακετυλίωσης, τόσο περισσότερες αμινομάδες είναι 

ελεύθερες για δέσμευση ρύπων. Ο γλυκοσιδιτικός δεσμός (C-O-C) εμφανίζεται στα 1000 cm-1 

[107].  Η κορυφή αυτή υπάρχει λόγω του ότι η χιτοζάνη είναι πολυσακχαρίτης. Οι δεσμοί που 

ενώνουν τους κυκλικούς δακτυλίους της γλυκόζης  με τους υπόλοιπους δακτυλίους μέσω του 

υδροξυλίου του ανωμερικού άνθρακα της γλυκόζης, ονομάζονται γλυκοσιδιτικοί, και είναι 

δεσμοί σαν αιθέρες, δηλαδή δύο άνθρακες που ανάμεσα τους βρίσκεται ένα ατομικό οξυγόνο. 

Παρατηρείται ότι και στα προσροφητικά υλικά έχει διατηρηθεί πλήρως ο συγκεκριμένος δεσμός 

[105]. 

  Επομένως, μετά από την ανάλυση των FTIR φασμάτων, προκύπτει μία πιο αναλυτική 

απεικόνιση, όπου διακρίνονται οι βασικές κορυφές που αναφέρθηκαν παραπάνω:  

 

Εικόνα 10: Φάσματα FTIR, όπου οι κύριες κορυφές είναι ονομασμένες με τον δεσμό που τους αντιστοιχεί. 
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Εικόνα 11: Φάσμα FTIR CS/GO 0,5 %  μετά την προσρόφηση 

 

Επιπρόσθετα, προσδιορίστηκε η σύσταση του προσροφητικού υλικού και μετά από την 

προσρόφηση, έτσι ώστε να γίνει εμφανής η επίδραση που έχει η κάθε χρωστική πάνω στην 

χημική σύσταση της επιφάνειας του CS/GO. Οι μετατοπίσεις οι οποίες υπάρχουν στις κορυφές 

του φάσματος συγκρίνοντας τα δύο φάσματα (πριν και μετά την προσρόφηση), είναι 

αποτέλεσμα της δέσμευσης του αντίστοιχου ρύπου, καθώς δημιουργούνται νέοι χημικοί δεσμοί 

και αποτυπώνονται διαφορετικές δονήσεις πάνω στο φάσμα. Το φάσμα μετά την προσρόφηση 

περιέχει δείγματα από τα διαλύματα των ΜΒ, RB5 και του μίγματος, με το υλικό το οποίο 

μελετάται να είναι το CS/GO 0,5%. 

    Παρατηρώντας το φάσμα, και συγκρίνοντας το με το προηγούμενο, δηλαδή αυτό των υλικών 

πριν την προσρόφηση, είναι προφανές ότι υπάρχουν σημαντικές διαφορές, που σχετίζονται με 

την δέσμευση των χρωστικών πάνω στην επιφάνεια των υλικών. Αρχικά, η κορυφή των 

υδροξυλίων είναι σταθερή όσον αφορά στην μετατόπιση της, ωστόσο φαίνεται να μην είναι 

τόσο ευρεία όσο ήταν πριν από την προσρόφηση. Γενικά, όταν η κορυφή των υδροξυλίων είναι 

πιο στενή, συνήθως σημαίνει ότι δεν υπάρχουν αρκετοί δεσμοί υδρογόνου που να συνάπτουν τα 

υδροξύλια. Η αισθητή μείωση της εμφάνισης δεσμών υδρογόνου στην συγκεκριμένη περίπτωση, 

μπορεί να αποδοθεί στο γεγονός ότι τα υδροξύλια δεσμεύουν την ΜΒ, η οποία είναι κατιονική, 

και έτσι συνάπτουν χημικούς δεσμούς με τις αμινομάδες που φέρει η ΜΒ, και αυτοί οι δεσμοί 

υπερισχύουν των δεσμών υδρογόνου στην επιφάνεια του υλικού, οι οποίοι κατατάσσονται στις 
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διαμοριακές δυνάμεις. Το ίδιο φαίνεται να ισχύει και για την κορυφή των αμινομάδων του 

υλικού, οι οποίες ενώνονται με τα τριοξείδια του θείου που φέρει στα άκρα του το μόριο της 

RB5. Έτσι, εφόσον οι αμινομάδες είναι κατειλημμένες, δεν σχηματίζουν ούτε αυτές πολλούς και 

ισχυρούς δεσμούς υδρογόνου, με αποτέλεσμα να μειώνεται η ένταση της κορυφής ΝΗ-. Μία 

σημαντική διαφορά στα δύο φάσματα είναι η έντονη μετατόπιση  της κορυφής του καρβονυλίου, 

από τα 1650 στα 1550 cm -1. Αυτό σημαίνει πως όλα τα καρβονύλια αντιδρούν με τις χρωστικές 

και αποτελούν θέση πρόσδεσης, με αποτέλεσμα να διασπάται ο διπλός δεσμός του C=O, και για 

αυτό να μην υπάρχει η κορυφή που να οφείλεται στην δόνηση του διπλού δεσμού. Η κορυφή 

του CH3 φαίνεται να παραμένει ίδια, ενώ η κορυφή του γλυκοσιδιτικού δεσμού, που είναι 

δεσμός της χιτοζάνης, από την περιοχή των 1050-1000 cm-1 , μειώθηκε  περίπου στα 1020-970 

cm-1, γεγονός που υποδεικνύει ότι με την προσρόφηση των χρωστικών, διασπώνται και οι 

γλυκοσιδιτικοί δεσμοί.  

   Ένα επιπλέον στοιχείο που φαίνεται συγκρίνοντας τα φάσματα των CS/GO που αφορούν σε 

διαλύματα που υπάρχει η RB5 με το φάσμα του CS/GO που προσροφά μόνο ΜΒ, είναι ότι το 

φάσμα για την ΜΒ μεμονωμένα φαίνεται να είναι πολύ μικρότερης απορρόφησης από τα άλλα 

δύο φάσματα. Αυτό προκύπτει από το γεγονός ότι το συγκεκριμένο υλικό προσροφά πολύ 

μεγαλύτερο ποσοστό της RB5  σε σχέση με την ΜΒ. Επομένως, είναι ασφαλές να διεξαχθεί το 

συμπέρασμα ότι το νανοσύνθετο υλικό CS/GO λειτουργεί βέλτιστα με ανιονικές χρωστικές και 

όχι με κατιονικές, όπως η ΜΒ.  

 

4.2  Χαρακτηρισμός SEM  

 

   Με τον χαρακτηρισμό χρησιμοποιώντας το Ηλεκτρονιακό Μικροσκόπιο Σάρωσης SEM 

(Scanning Electron Microscopy), μπορεί να διαπιστωθεί εύκολα και αξιόπιστα η μορφή της 

επιφάνειας του υλικού, με αποτέλεσμα να εξάγονται συμπεράσματα για την δομή του υλικού. Η 

SEM ανάλυση χρησιμοποιείται κατά κόρον στην επιστήμη των υλικών, καθώς διεισδύει σε 

βάθος (μέχρι και nm), και δίνει σημαντικές πληροφορίες για την μορφή των νανοσύνθετων 

υλικών. Είναι η πιο απλή και αξιόπιστη μέθοδος οπτικοποίησης, χωρίς να είναι χρονοβόρα 

τεχνική. Το μόνο μειονέκτημα είναι ότι αποτελεί καταστρεπτική μέθοδο, καθώς το δείγμα 

πρέπει να είναι αγώγιμο, έτσι ώστε να σαρωθεί από την ηλεκτρονιακή δέσμη. Αν δεν είναι 

αγώγιμο, τότε υφίσταται επικάλυψη από κάποιο μέταλλο, συνήθως από χρυσό (επιχρύσωση). 
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Σχετικά με την συγκεκριμένη εργασία, το όργανο το οποίο χρησιμοποιήθηκε για τον 

χαρακτηρισμό είναι το μοντέλο JSM-639OLV Scanning Elecron Microscope, κατασκευασμένο 

από την εταιρεία JEOL (Ιαπωνία). Έτσι, μελετήθηκε η επιφάνεια όλων των διαφορετικών 

δειγμάτων, για να γίνει κατανοητή η φύση του προσροφητικού μέσου και η επίδραση του GO 

πάνω στην επιφάνεια της χιτοζάνης.  

 

Εικόνα 12: Μικρογραφίες της επιφάνειας του υλικού CS/GO 0,5% από SEM, σε κλίμακα 100 και 50 μm, 

αντίστοιχα 

   Σχολιάζοντας τις παραπάνω εικόνες, μπορούν να εξαχθούν πολλές πληροφορίες για το 

προσροφητικό μέσο. Αρχικά, φαίνεται πως η επιφάνεια είναι πολύ επίπεδη και ομαλή, χωρίς 

σημαντικό βαθμό τραχύτητας. Αυτό είναι σύνηθες στα υλικά που έχουν ως βάση την χιτοζάνη. 

Σχετικά με το GO, δεν παρατηρείται κάποια ιδιαιτερότητα η οποία μπορεί να οφείλεται στην 

σύνδεση των δύο υλικών. Το GO προστέθηκε κυρίως για την αύξηση της σταθερότητας του 

προσροφητικού παράγοντα, με αποτέλεσμα να μην αναμένεται κάποια πιο συγκεκριμένη 

τροποποίηση όσον αφορά στην δομή της πρώτης ύλης. Το γεγονός ότι δεν εντοπίζεται αλλαγή 

λόγω της προσθήκης GO μπορεί να αιτιολογηθεί και από το μικρό ποσοστό του που περιέχεται 

στο δείγμα [108]. Τέλος, το ότι το GO δεν επηρεάζει ιδιαίτερα την μορφή του υλικού θεωρείται 

θετικό αποτέλεσμα, καθώς σταθεροποιεί σημαντικά την δομή, χωρίς να αλλάζει σημαντικά την 

λεία επιφάνεια της χιτοζάνης.  
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Εικόνα 13: Μικρογραφίες της επιφάνειας του υλικού CS/GO 1% από SEM, σε κλίμακα 100,50,20 μm, αντίστοιχα 

 

Εικόνα 14: Μικρογραφίες της επιφάνειας του υλικού CS/GO 2% από SEM, σε κλίμακα 100,50,20 μm, αντίστοιχα 

    

   Μέσω της παρατήρησης των μικρογραφιών SEM για τα άλλα δύο δείγματα υλικών, CS/GO 

1% και CS/GO 2%, είναι εμφανές ότι όσο αυξάνεται η αναλογία του GO στην σύσταση του 

υλικού, παρατηρείται μία ανομοιογένεια στην επιφάνεια των υλικών. Αυτό το αποτέλεσμα είναι  

και το αναμενόμενο, καθώς το GO, όταν βρίσκεται σε μεγαλύτερη ποσότητα σε ένα υλικό, 

μπορεί να σχηματίσει κάποιες πιο συμπυκνωμένες ομάδες από τα δισδιάστατα φύλλα. Όπως και 

στο CS/GO 0,5 %, έτσι και σε αυτά τα δείγματα, φαίνεται να μην υπάρχει κάποιος 

αξιοσημείωτος βαθμός τραχύτητας, κάτι που οφείλεται στην χιτοζάνη και αποτελεί επιθυμητό 

αποτέλεσμα, γιατί έτσι επιβεβαιώνεται ότι η ύπαρξη του GO δεν επηρεάζει τις θετικές ιδιότητες 

της χιτοζάνης για την προσρόφηση, μόνο αυξάνει την σταθερότητα της δομής, χωρίς να 

επεμβαίνει στην επιφάνεια με κάποιον άλλον τρόπο πέρα από την επικάλυψη [98]. Τέλος, μέσω 

της παρατήρησης των μικρογραφιών, είναι ασφαλές να εξαχθεί το συμπέρασμα ότι η προσθήκη 

GO δημιουργεί πόρους και μεγαλύτερη επιφάνεια επαφής, αναλογικά με την αύξηση του στο 

υλικό, λόγω της δισδιάστατης μορφολογίας του. Λόγω της μεθόδου ξήρανσης που 

χρησιμοποιήθηκε στα συγκεκριμένα δείγματα, δηλαδή της κρυοξήρανσης, τα δείγματα μπορούν 

να χαρακτηριστούν μορφολογικά ως «σφουγγάρια» και με υψηλό πορώδες, μακροσκοπικά 

[109].  

 

4.3      Χαρακτηρισμός XRD  

 

    Μέσω του χαρακτηρισμού με XRD, δηλαδή με περίθλαση ακτινών Χ, αντλούνται 

πληροφορίες για την κρυσταλλικότητα του υλικού. Είναι μια μη καταστρεπτική μέθοδος και η 

αρχή λειτουργίας της βασίζεται στην περίθλαση των ακτινών Χ μέσα από ένα υλικό, και με 

καταγραφή κα σύγκριση των γωνιών που σχηματίζονται, γίνεται κατανοητός ο βαθμός 
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κρυσταλλικότητας που έχει ένα υλικό. Στηρίζεται στον νόμο του Bragg, ο οποίος, μέσω της 

εξίσωσης nλ=2dsinθ, συσχετίζει την γωνία περίθλασης με την απόσταση των ατόμων στην 

εσωτερική δομή του υλικού. Μέσω του διαγράμματος που προκύπτει, εξάγονται συμπεράσματα 

για το είδος και το μέγεθος της μοναδιαίας κυψελίδας, για την διάταξη των ατόμων στον χώρο 

και γενικότερα για το κατά πόσο κρυσταλλικό είναι το δείγμα. Το όργανο XRD στο οποίο 

πραγματοποιήθηκε η μελέτη είναι D8FOCUS, κατασκευασμένο  από την εταιρία Bruker 

(Η.Π.Α.).  
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Εικόνα 15: Διάγραμμα περίθλασης ακτίνων Χ, μέσω ανάλυσης XRD, για την αναλογία υλικού CS/GO 0,5%, σε 

σύγκριση με το διάγραμμα του GO. 

 

   Στο συγκεκριμένο διάγραμμα, παρατηρούνται τρεις κορυφές που μπορούν να σχολιαστούν 

βιβλιογραφικά. Η πρώτη, είναι η τιμή της κορυφής του GO, όπου φαίνεται να αντιστοιχεί στις 

11ο. H τιμή για το GO, βιβλιογραφικά έχει εύρος 10-12ο και προκύπτει από την παρουσία 

οξυγονούχων ομάδων, γεγονός που καθιστά την τιμή που πάρθηκε από την μέτρηση αξιόπιστη 

και μέσα στο εύρος τιμών. H δεύτερη κορυφή που αξίζει να σχολιαστεί είναι αυτή που 

αντιστοιχεί στις 12,5 ο, και αφορά στο GO, όταν έχει προστεθεί στο υλικό. Αξιοσημείωτο είναι 

ότι συνήθως η κορυφή XRD του GO είναι πολύ έντονη και λεπτή, όπως φαίνεται και από το 

μικρότερο διάγραμμα, γεγονός που δηλώνει πολύ μεγάλο βαθμό κρυσταλλικότητας, όπως είναι 



 

Τασσοπούλου Μυρτώ  - 51 - Έτος: 2024 

και λογικό, από την δισδιάσταση, σαν κυψελίδα, μορφή του GO. Στο διάγραμμα του 

νανοσύνθετου υλικού όμως, ενώ ξεχωρίζει ως η μεγαλύτερη κορυφή, είναι σίγουρα πιο ευρεία, 

άρα πιθανόν με την σύνδεση με την χιτοζάνη να χάνει σε έναν βαθμό την κρυσταλλική δομή 

του. Από την άλλη, η κορυφή της χιτοζάνης βιβλιογραφικά βρίσκεται στις 20 ο, και πειραματικά 

βρέθηκε στις 19,8 ο. Θεωρητικά, η χιτοζάνη ορίζεται ως ημικρυσταλλικό υλικό, που σημαίνει ότι 

φέρει περιοχές με μεγάλο βαθμό τάξης των ατόμων στον χώρο (κρυσταλλικές), και ταυτόχρονα 

περιοχές με μεγάλο βαθμό αταξίας (άμορφες). Επομένως, γίνεται αντιληπτό ότι η άμορφη φάση 

της χιτοζάνης επηρεάζει έντονα την ολική δομή του νανοσύνθετου CS/GO 0,5 %, κυρίως 

εξαιτίας του ότι το GO βρίσκεται σε τόσο μικρή αναλογία. Ωστόσο, είναι σαφές ότι είναι 

επιθυμητή η διατήρηση της δομής της χιτοζάνης, καθώς λειτουργεί εξαιρετικά ως προσροφητικό 

μέσο, και με την προσθήκη GO επιτυγχάνεται κυρίως η πολύ αυξημένη σταθερότητα, χωρίς να 

επιδιώκεται περαιτέρω αλλαγή στην φύση του υλικού [110]. 

 

4.4   Χαρακτηρισμός ΒΕΤ 

 

   Μέσω της ποροσιμετρίας αζώτου με την μέθοδο ανάλυσης ειδικής επιφάνειας Brunauer-

Emmett-Teller (BET), μπορούν να εξαχθούν πληροφορίες για το ποσοστό του κενού χώρου που 

έχει το υλικό, που δημιουργείται από την ύπαρξη πόρων. Η ΒΕΤ ανάλυση ουσιαστικά μετρά την 

ειδική επιφάνεια, δηλαδή την επιφάνεια του πορώδους του υλικού. Αυτό συμβαίνει με τον 

υπολογισμό των μορίων κάποιου αερίου που έχει προσδεθεί στην επιφάνεια του υλικού.  Το εν 

λόγω αέριο είναι συνήθως μοριακό άζωτο (Ν2). Η εξίσωση ΒΕΤ χρησιμοποιείται για την 

συσχέτιση της χωρητικότητας του υλικού σε αέριο ανάλογα την πίεση και την θερμοκρασία. Τα 

υλικά διακρίνονται σε μικροπορώδη, μεσοπορώδη και μάκροπορώδη, και με την ερμηνεία των 

αποτελεσμάτων από την ανάλυση ΒΕΤ, μπορεί να γίνει ο προσδιορισμός του δείγματος και η 

κατάταξή του σε μία από αυτές τις κατηγορίες. Το όργανο με το οποίο πραγματοποιήθηκε η 

ανάλυση ΒΕΤ είναι το NOVA 4200e Surface Area and Pore Size Analyzer, κατασκευασμένο 

από την εταιρία Quantachrome Instruments (Η.Π.Α.). Παρακάτω, παρουσιάζεται το διάγραμμα 

ΒΕΤ του υλικού CS/GO 0,5%.  
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Εικόνα 16: Ποροσιμετρία Αζώτου, του υλικού CS/GO 0,5% 
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Εικόνα 17: Ποροσιμετρία Αζώτου, του υλικού CS/GO 1% 
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Εικόνα 18:  Ποροσιμετρία Αζώτου, του υλικού CS/GO 2% 

 

 Από το διάγραμμα του υλικού CS/GO 0,5% και τα δεδομένα από το όργανο προκύπτουν οι εξής 

τιμές: 

1) Ειδική επιφάνεια SA=51,3 m2/g. Αυτή η τιμή πρακτικά σημαίνει ότι η επιφάνεια των 

πόρων του υλικού σε 1 g ισούται με 51,3 m2. Βιβλιογραφικά, η τιμή 51,3 m2/g βρίσκεται 

προς την μικρότερη τιμή του εύρους της ειδικής επιφάνειας. Το εύρος της ειδικής 

επιφάνειας για τις αερογέλες που αποτελούνται κυρίως από χιτοζάνη και περιέχουν σε 

μικρή αναλογία GO, κυμαίνεται από 20- 100 m2/g [111].  Ωστόσο, αυτό δεν σημαίνει ότι 

το υλικό δεν είναι ικανό να προσροφήσει την ποσότητα του ρύπου που θέλουμε να 

απομακρύνουμε. Το GO βιβλιογραφικά έχει τιμή ειδικής επιφάνειας πάνω από 1500 m2/g 

[112]. Έχοντας αυτό σαν δεδομένο, μπορούμε να υποθέσουμε ότι λόγω της σύνδεσης του 

με την χιτοζάνη, και της ισχυρής δικτύωσης του υλικού, μειώνεται σημαντικά το 

πορώδες του. Παρόλ’αυτα, το υλικό έχει την δυνατότητα να λειτουργήσει ως 

προσροφητικό και με αυτήν την τιμή, εξαιτίας των αυξημένων λειτουργικών ομάδων που 

διαθέτει.  

Από το διάγραμμα του υλικού CS/GO 1% και τα δεδομένα από το όργανο προκύπτουν οι εξής 

τιμές: 
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1) Ειδική επιφάνεια SA = 28,01 m2/g. Συγκριτικά με την τιμή του υλικού που περιέχει GO 

σε ποσοστό 0,5%, βλέπουμε ότι η ειδική επιφάνεια έχει μειωθεί. Βιβλιογραφικά, η τιμή 

βρίσκεται μέσα στο αναμενόμενο εύρος τιμών για το συγκεκριμένο υλικό. 

 

Από το διάγραμμα του υλικού CS/GO 2% και τα δεδομένα από το όργανο προκύπτουν οι εξής 

τιμές: 

1) Ειδική επιφάνεια SA= 60,63 m2/g. Σε σχέση με τα άλλα δύο δείγματα υλικών, είναι 

αναμενόμενο ότι αυτό θα έχει την μεγαλύτερη ειδική επιφάνεια, λόγω του ότι περιέχει το 

GO στην μεγαλύτερη αναλογία [113].  

 

Το μέγεθος πόρων των τριών υλικών κυμαίνεται σε τιμές 24-26 angstrom (Å ).  To 1 Å 

ισούται με 10-10 m, και τα nm με 10-9 m.  Επομένως, τα 24 Å είναι ίσα με 2,4 nm. Η κλίμακα του 

μεγέθους πόρων είναι η εξής: αν το υλικό έχει α) πόρους με διάμετρο μικρότερη από 2 nm, τότε 

ανήκει στα μικροπορώδη, β) αν έχει πόρους με διάμετρο ανάμεσα σε 2-50 nm, τότε 

κατατάσσεται στα μεσοπορώδη και γ) αν έχει πόρους με διάμετρο μεγαλύτερη από 50, βρίσκεται 

στην κατηγορία των μακροπορώδων υλικών. Όλα τα δείγματα υλικών CS/GO φαίνεται να είναι 

μεσοπορώδη , και να έχουν μικρή τιμή, σχετικά με αυτήν την κατηγορία, καθώς έχουν τιμές 24-

26 Å. Το υλικό CS/GO 0,5% έχει μέγεθος πόρων 24 Å, το υλικό CS/GO 1% 26 Å, και το υλικό 

CS/GO 2% 24 Å. Επομένως χαρακτηρίζονται μεσοπορώδη, με μία τάση προς τα μικροπορώδη 

υλικά. Το μέγεθος της ΜΒ είναι 13-15 Å, και το μέγεθος της RB5, το οποίο υπολογίζεται μέσω 

της δομής και των αρωματικών δακτυλίων του μορίου, είναι ανάμεσα στις τιμές 15-20 Å  [114], 

[115]. Επομένως, με την αερογέλη CS/GO, μπορούν να προσροφηθούν και τα δύο μόρια 

επιτυχώς. 

 

      Συγκρίνοντας τα διαγράμματα των τριών υλικών, παρατηρείται ότι την μεγαλύτερη 

προσροφητική ικανότητα την έχει το υλικό 0,5%, όπου η μεγαλύτερη ποσότητα που έχει 

προσροφηθεί ισούται με 149,942 cc/g. Έπειτα, ακολουθεί το υλικό 2%, με μεγαλύτερη 

πεοσροφημένη ποσότητα τα 25,8037 cc/g , και τελευταίο το υλικό 1%, με μέγιστη 

προσροφητική ικανότητα που αντιστοιχεί στα 2,722 cc/g.  
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Πίνακας 2: Αποτελέσματα από την ποροσιμετρία Αζώτου 

Υλικό Ειδική επιφάνεια  

(m2/g) 

Μέσο μέγεθος πόρων 

(Å) 

Προσροφημένη 

ποσότητα (cc/g) 

CS/GO 0,5% 51,30 24 149,942 

CS/GO 1% 28,01 26 2,722 

CS/GO 2% 60,63 24 25,8037 

 

 

4.5 Διαγράμματα μελέτης επίδρασης του pH 
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Εικόνα 19: Διάγραμμα R% (ποσοστό απομάκρυνσης προσροφώμενης χρωστικής)- pH σε υδατικά διαλύματα που 

περιέχουν ΜΒ (πορτοκαλί), RB5 (πράσινο) και ΜΒ:RB5 1:1 (Mix@MB μωβ, Mix@RB5 κίτρινο, υλικό CS/GO 

0,5% (C0= 0,31mmol/L, T= 30 οC, t επαφής 24h)  
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Εικόνα 20: Διάγραμμα R% (ποσοστό απομάκρυνσης προσροφώμενης χρωστικής)- pH σε υδατικά διαλύματα που 

περιέχουν ΜΒ (πορτοκαλί), RB5 (πράσινο) και ΜΒ:RB5 1:1 (Mix@MB μωβ, Mix@RB5 κίτρινο, υλικό CS/GO 1% 

(C0= 0,31mmol/L, T= 30 οC, t επαφής 24h) 
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Εικόνα 21: Διάγραμμα R% (ποσοστό απομάκρυνσης προσροφώμενης χρωστικής)- pH σε υδατικά διαλύματα που 

περιέχουν ΜΒ (πορτοκαλί), RB5 (πράσινο) και ΜΒ:RB5 1:1 (Mix@MB μωβ, Mix@RB5 κίτρινο, υλικό CS/GO 2% 

(C0= 0,31mmol/L, T= 30 οC, t επαφής 24h) 
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Εικόνα 22: Διάγραμμα pH για την ΜΒ και την ΜΒ στο μίγμα, για το υλικό CS/GO 2% 
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Εικόνα 23: Διάγραμμα pH για την RB5 και την RB5 στο μίγμα, για το υλικό CS/GO 2%. 

 

   Συμπεραίνοντας, από τα διαγράμματα επίδρασης του pH φαίνεται πως οι βέλτιστες τιμές που 

προκύπτουν για κάθε είδος διαλύματος που μελετήθηκε ήταν : 
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Α) Για το διάλυμα της MB, βέλτιστη τιμή pH = 11 (μέγιστο R%= 25,561) 

  Η τιμή 11 είναι λογική και προκύπτει από τις αλληλεπιδράσεις της χρωστικής με τον 

προσροφητικό παράγοντα. Η ΜΒ είναι μία κατιονική χρωστική, δηλαδή το μόριο φέρει θετικά 

φορτισμένες λειτουργικές ομάδες. Αυτές αντιδρούν με τις αρνητικές λειτουργικές ομάδες του 

προσροφητικού μέσου, όπως οι υδροξυλομάδες, σε μεγαλύτερο βαθμό σε αλκαλικό pH, εξαιτίας 

της απουσίας πολλών πρωτονίων μέσα στο διάλυμα, τα οποία θα καταλάμβαναν πολλές από τις 

θέσεις πρόσδεσης [116].   

 

Β) Για το διάλυμα της RB5, βέλτιστη τιμή pH = 3 (μέγιστο R%= 40,093) 

  Αντίθετα από την ΜΒ, η RB5 προσροφάται σε όξινο pH, γεγονός που αιτιολογείται με 

αντίστοιχο τρόπο όπως με την ΜΒ. Η RB5 είναι ανιονική χρωστική, δηλαδή έχει αρνητικές 

λειτουργικές ομάδες, οι οποίες αλληλεπιδρούν με τα θετικά φορτισμένα σημεία του υλικού, 

όπως οι αμινομάδες που έχει η χιτοζάνη. Επομένως, για την βέλτιστη προσρόφηση της 

συγκεκριμένης χρωστικής, χρειάζεται να υπάρχει στο διάλυμα παρουσία θετικού φορτίου, για να 

μπορέσει να συμβεί η δέσμευση του ρύπου [117].  

 

Γ) Για το διάλυμα μίγματος χρωστικών ΜΒ:RB5, σε αναλογία mol 1:1, βέλτιστη τιμή pH = 5 

(μέγιστο RMB% = 71,144, μέγιστο RRB5%= 85,169) 

   Η βέλτιστη τιμή του pH για το μίγμα των χρωστικών, φαίνεται από τα διαγράμματα, ότι είναι 

η 5, και είναι η ίδια σε όλες τις αναλογίες των υλικών. Από τις τιμές R%, γίνεται αντιληπτό ότι 

πιο αποδοτική αναλογία υλικού είναι η 2% GO, και αυτό φαίνεται από την μεγαλύτερη 

συγκέντρωση ρύπου που έχει προσροφηθεί. Το γεγονός αυτό οφείλεται στο ότι το GO επηρεάζει 

θετικά την προσροφητική ικανότητα της χιτοζάνης, με αποτέλεσμα η μεγαλύτερη αναλογία που 

χρησιμοποιείται να αυξάνει ακόμη περισσότερο τις διαθέσιμες λειτουργικές ομάδες και την 

σταθερότητα του υλικού, χωρίς να παρεμποδίζει στερεοχημικά την προσρόφηση.  

 

  Συμπεραίνοντας, από τις τιμές pH που προέκυψαν ως βέλτιστες, γίνεται αντιληπτό ότι η κάθε 

χρωστική λειτουργεί βέλτιστα σε διαφορετικές εξωτερικές συνθήκες, με αποτέλεσμα να μην 

μπορεί να παρθεί άμεσα η απόφαση για το ποια τιμή θα χρησιμοποιηθεί για το μίγμα τους, και 

για αυτό πραγματοποιήθηκαν πρώτα τα πειράματα με όλες τις πιθανές περιπτώσεις. Από την 

βέλτιστη τιμή 5 καταλαβαίνουμε ότι το pH είναι όξινο, και αυτό αιτιολογείται με βάση την 
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συνδυαστική δράση των δύο χρωστικών. Το pH επηρεάζεται από τα φορτισμένα άτομα που 

υπάρχουν μέσα στο διάλυμα, και ανάλογα το συνολικό φορτίο, τείνει και στην αντίστοιχη τιμή 

στην κλίμακα 0-14, στους 25 οC. Οι δύο χρωστικές αλληλεπιδρούν μεταξύ τους, καθώς είναι 

αντίθετα φορτισμένες, και έτσι το pH για το μίγμα τους βρίσκεται ανάμεσα στις τιμές των pH 

της κάθε μίας χρωστικής [118].  

 

 

 

4.6 Διαγράμματα επίδρασης χρόνου επαφής (Kinetics) 

 

Για το υλικό CS/GO 0,5%:  
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Εικόνα 24: Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της ΜΒ (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 0.5%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 25 : Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της RB5 (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 0.5%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 26:  Συγκριτικό διάγραμμα για MB, RB5, Mix@MB και Μix@RB5, για το υλικό CS/GO 0,5% 
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Για το υλικό CS/GO 1%:  
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Εικόνα 27: Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της ΜΒ (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 1%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 28 :Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της RB5 (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 1%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 29:  Συγκριτικό διάγραμμα για MB, RB5, Mix@MB και Μix@RB5, για το υλικό CS/GO 1% 

 

 

 

Για το υλικό CS/GO 2%:  
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Εικόνα 30: Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της ΜΒ (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 2%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 31:  Επίδραση του χρόνου επαφής στην προσρόφηση της RB5 (μεμονωμένη και στο μίγμα) , με το υλικό 

CS/GO 2%, με χρήση των κινητικών μοντέλων pseudo1st και pseudo2nd order 
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Εικόνα 32: Συγκριτικό διάγραμμα για MB, RB5, Mix@MB και Μix@RB5, για το υλικό CS/GO 2% 

 

   Από την παρατήρηση των διαγραμμάτων, προκύπτουν σημαντικά συμπεράσματα για την 

εξέλιξη της πειραματικής πορείας. Το πρώτο αξιοσημείωτο στοιχείο που διακρίνεται ξεκάθαρα 

στο διάγραμμα της ΜΒ, είναι ότι οι τιμές της Ct σχετικά με τις μεμονωμένες χρωστικές έχουν 

εκτιμώμενο εύρος από 0,20-0,25 mmol/L, ενώ όσον αφορά τις τιμές για το μίγμα των 
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χρωστικών, αυτές κυμαίνονται από 0,01-0,05 mmol/L. Το γεγονός αυτό δίνει την πληροφορία 

ότι ενώ το ποσοστό απομάκρυνσης της ΜΒ στο διάλυμα όπου βρίσκεται μόνο αυτή δεν είναι 

ιδιαίτερα υψηλό, αυξάνεται σημαντικά όταν αναμιγνύεται την RB5, και έτσι δίνεται μία 

δικαιολόγηση για την πολύ έντονη μείωση της υπολειμματικής συγκέντρωσης Ct που 

παρατηρείται στο συγκεκριμένο διάγραμμα. Αυτές οι μετρήσεις, μπορούν να φανούν ιδιαίτερα 

χρήσιμες, καθώς μέσω αυτών καταλήγουμε στο συμπέρασμα ότι το προσροφητικό μέσο CS/GO 

λειτουργεί καλύτερα ως προσροφητικό για την ΜΒ, σε συνθήκες κατά τις οποίες αυτή βρίσκεται 

σε αλληλεπίδραση με άλλη χρωστική. Ο λόγος για αυτό το αποτέλεσμα είναι πιθανόν ότι λόγω 

της ανταγωνιστικής προσρόφησης που συμβαίνει στο μίγμα, οι αλληλεπιδράσεις της ΜΒ με την 

RB5 οδηγούν στο να προσδένεται με μεγαλύτερη ευκολία η ΜΒ στην επιφάνεια του CS/GO,. 

Ωστόσο, αυτό δεν επηρεάζει αρνητικά την RB5, καθώς και για αυτήν την χρωστική 

παρατηρείται μείωση της υπολειμματικής συγκέντρωσης στην ισορροπία.  

   Σε σχέση με το διάγραμμα που αφορά στην RB5, και εδώ υπάρχει μία διαφορά στα εύρη των 

τιμών για την μεμονωμένη χρωστική και την χρωστική στο μίγμα, όχι τόσο έντονη όσο την ΜΒ, 

ωστόσο είναι και αυτή σημαντική. Έτσι, είναι ασφαλής η διεξαγωγή του συμπεράσματος  ότι 

τόσο και στην περίπτωση της ΜΒ, η οποία μόνη της δεν φαίνεται να δεσμεύεται πολύ από το 

υλικό, όσο και της RB5, όπου έχει μεγάλο ποσοστό απομάκρυνσης στο δικό της διάλυμα, η 

ανάμιξη των δύο χρωστικών επηρεάζει πολύ θετικά την απομάκρυνση και των δύο από το 

υδατικό διάλυμα, γεγονός που οφείλεται στην μεταξύ τους αλληλεπίδραση και συμβάλλει στην 

καλύτερη δέσμευση τους από τις αμινομάδες και τις υδροξυλομάδες του υλικού.  

    Επιπλέον, οι πειραματικές μετρήσεις φαίνεται να ταιριάζουν περισσότερο με το κινητικό 

μοντέλο PSO (pseudosecond order), γεγονός το οποίο ήταν αναμενόμενο και ταυτόχρονα 

επιβεβαιώνει πως η συγκεκριμένη διεργασία μπορεί να χαρακτηριστεί ως χημειορόφηση, στον 

μεγαλύτερο βαθμό της [63], [119]. Η χημειορόφηση στηρίζεται στην δέσμευση της 

προσροφώμενης ουσίας από τις λειτουργικές ομάδες της επιφάνειας του προσροφητικού μέσου. 

Επιπλέον, είναι γνωστό ότι οι διεργασίες χημειορόφησης απαιτούν περισσότερο χρόνο για να 

φτάσουν σε ισορροπία, σε σχέση με τις διεργασίες φυσιορόφησης, καθώς η δημιουργία χημικών 

δεσμών είναι πιο περίπλοκη διεργασία από την αλληλεπίδραση των διαμοριακών δυνάμεων Van 

der Waals. Επομένως, λόγω του ότι στην συγκεκριμένη πειραματική διαδικασία, χρειάζεται 

περισσότερος χρόνος για να επέλθει η ισορροπία στο διάλυμα, καθίσταται σαφές ότι υπερισχύει 

η χημειορόφηση και έτσι το μοντέλο κινητικών που ταιριάζει στα πειραματικά αποτελέσματα 

είναι το μοντέλο PSO [120]. Κυρίως για αυτούς τους δύο λόγους, το κινητικό μοντέλο PSO 

παρατηρείται να είναι πιο συσχετισμένο με τις τιμές που προέκυψαν πειραματικά. Αξίζει να 
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σημειωθεί ότι χρησιμοποιήθηκαν τα μη γραμμικά μοντέλα των PSO και PFO, καθώς έρευνες 

έχουν δείξει ότι τα γραμμικά μοντέλα απλοποιούν την διαδικασία και πολλές φορές είναι 

ανακριβή [121].  

   Από τα πειραματικά δεδομένα προκύπτει ότι το υλικό το οποίο προσροφά μεγαλύτερο 

ποσοστό ρύπου, είναι το υλικό με το 2% GO. Στην συγκεκριμένη αναλογία, παρουσιάζεται και η 

μικρότερη τιμή της Ce, που αφορά στην RB5 στο μίγμα, όπου η υπολειμματική συγκέντρωση 

φτάνει μέχρι και 0,0242 mmol/L. 

   Όσον αφορά στα συγκριτικά διαγράμματα, τα οποία εμπεριέχουν και τις τέσσερις 

διαφορετικές περιπτώσεις δειγμάτων χρωστικών που εξετάζονται, φαίνεται να ακολουθούν όλα 

την ίδια τάση. Αναλυτικότερα , η χρωστική με την μεγαλύτερη Ce, είναι η ΜΒ, γεγονός που 

δείχνει ότι αυτή είναι η χρωστική η οποία δεν αντιδρά τόσο καλά με το προσροφητικό μέσο. 

Έπειτα, ακολουθεί η RB5, επομένως γίνεται αντιληπτό ότι το συγκεκριμένο υλικό δρα καλύτερα 

με τις ανιονικές χρωστικές. Σχετικά με το μίγμα, εμφανίζεται πάλι η ίδια σειρά, δηλαδή οι 

υπολειμματικές συγκεντρώσεις της ΜΒ είναι μεγαλύτερες σε τιμές από αυτές της RB5 του 

μίγματος. Ωστόσο, η σημαντική πληροφορία που αντλείται από όλα τα διαγράμματα των 

κινητικών, και κυρίως από τα συγκριτικά, είναι ότι οι χρωστικές του μίγματος απομακρύνονται 

και οι δύο πολύ πιο έντονα σε σχέση με τα μεμονωμένα δείγματα. Δηλαδή, οι Ce και της ΜΒ και 

της RB5 είναι πολύ μικρότερες, όταν οι δύο χρωστικές συνυπάρχουν στο διάλυμα [122]. Μία 

πιθανή εκδοχή είναι ότι η ΜΒ και η RB5 αποτελούν χρωστικές με αντίθετα φορτία, και έτσι 

συνάπτουν δεσμούς και αλληλεπιδρούν μεταξύ τους, δημιουργώντας ένα σύμπλοκο, ισχυρά 

φορτισμένο, το οποίο δυνητικά σχηματίζει ισχυρότερους δεσμούς με το νανοσύνθετο CS/GO 

και έτσι προσδένεται ισχυρότερα στην επιφάνεια, με αποτέλεσμα να αυξάνεται κατά πολύ το 

ποσοστό κατακράτησης και των δύο χρωστικών [123]. Επιπλέον, σε έρευνες έχει βρεθεί ότι 

ταυτόχρονα, σε ένα νανοσύνθετο υλικό, μπορεί η μία ουσία να προσδένεται από ένα 

συγκεκριμένο μέρος του υλικού και άλλη ουσία σε διαφορετικό χημικά μέρος του υλικού, που 

αυτό μπορεί να συμβαίνει και στην περίπτωση του υλικού CS/GO [124]. To GO φέρει αρνητικές 

λειτουργικές ομάδες, δηλαδή οξυγονούχες, οι οποίες αντιδρούν με την ΜΒ, και η χιτοζάνη φέρει 

θετικές ομάδες, δηλαδή αζωτούχες, οι οποίες αντιδρούν με την RB5.  Συμπεραίνοντας, φαίνεται 

το προσροφητικό υλικό να είναι αποδοτικό και στις δύο χρωστικές, καθώς και στο μίγμα τους. 
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4.7 Διαγράμματα ισόθερμων καμπυλών (ISO) 

 

Για το υλικό CS/GO 0,5%:  
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Εικόνα 33: Ισόθερμες καμπύλες της ΜΒ, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 0,5% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC.  
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Εικόνα 34: Ισόθερμες καμπύλες της RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 0,5% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 35: Ισόθερμες καμπύλες της ΜΒ του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 0,5% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 36: Ισόθερμες καμπύλες της RB5 του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 0,5% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 

Για το υλικό CS/GO 1%:  
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Εικόνα 37: Ισόθερμες καμπύλες της MB, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 1% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 38: Ισόθερμες καμπύλες της RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 1% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 39: Ισόθερμες καμπύλες της ΜΒ του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 1% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 40: Ισόθερμες καμπύλες της RB5 του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 1% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 

 

Για το υλικό CS/GO 2% : 
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Εικόνα 41: Ισόθερμες καμπύλες της MB, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 2% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 42: Ισόθερμες καμπύλες της RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 2% (Freundlich fitting), σε 

χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 oC. 
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Εικόνα 43: Ισόθερμες καμπύλες της MB του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 2% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 οC. 
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Εικόνα 44: Ισόθερμες καμπύλες της RB5 του μίγματος ΜΒ:RB5, μετά από προσρόφηση από το υλικό CS/GO 2% 

(Freundlich fitting), σε χρονικό διάστημα 20 h, στους 30,40,50 οC. 

 

  Σχετικά με την ανάλυση των παραπάνω διαγραμμάτων, διακρίνουμε ότι υπάρχουν πολλά κοινά 

στοιχεία σε όλα. Αρχικά, φαίνεται ξεκάθαρα ότι η βέλτιστη θερμοκρασία είναι οι 50 oC (τα 

πράσινα σημεία στα διαγράμματα), καθώς εκεί παρατηρούνται οι μεγαλύτερες τιμές της Qe, 

επομένως σε αυτήν την θερμοκρασία είναι μεγαλύτερες οι συγκεντρώσεις των χρωστικών που 

έχουν προσροφηθεί. Η χημειορόφηση, η οποία είναι το είδος της προσρόφησης που λαμβάνει 

χώρα σε αυτό το πείραμα, απαιτεί μεγάλη ενέργεια, για την δημιουργία των χημικών δεσμών  

ανάμεσα στην χρωστική και στην επιφάνεια του υλικού, η οποία προέρχεται από τους 

εξωτερικούς παράγοντες, όπως είναι η υψηλή θερμοκρασία και η υψηλή πίεση. Το αποτέλεσμα 

των πειραμάτων μπορεί να χαρακτηριστεί ως αναμενόμενο, αφού είναι γνωστό από την 

βιβλιογραφία ότι όσο μεγαλύτερη είναι η θερμοκρασία, τόσο πιο έντονη είναι η κίνηση των 

μορίων μέσα σε ένα διάλυμα, άρα και τόσο πιο εύκολη καθίσταται η αλληλεπίδρασή τους και ο 

σχηματισμός δεσμών με άλλα μόρια ή ομάδες, όπως αυτές του CS/GO.  

  Πιο συγκεκριμένα, στα διαγράμματα και των τριών υλικών CS/GO παρατηρείται το ίδιο 

αποτέλεσμα που παρατηρείται και στα κινητικά. Η ΜΒ απομακρύνεται σε ένα σχετικά μικρό 

ποσοστό, ωστόσο στο μίγμα, φαίνεται να αυξάνεται η συγκέντρωση της χρωστικής που έχει 

προσροφηθεί, και κατ΄επέκταση να μειώνεται σημαντικά η υπολειμματική συγκέντρωση, με 

τιμή Ce για την μεμονωμένη χρωστική που ισούται με 0,25202 mmol/L, και τιμή Ce  της ΜΒ στο 

μίγμα που ισούται με 0,14803 mmol/L, σε θερμοκρασία 50οC (οι τιμές αντιστοιχούν στο υλικό 
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CS/GO 0,5%). Η προσρόφηση της RB5 μπορεί να χαρακτηριστεί αποδοτική όταν η χρωστική 

βρίσκεται μόνη της στο υδατικό διάλυμα, αλλά ακόμη πιο αποτελεσματική στο μίγμα των δύο 

χρωστικών,  καθώς η Ce   για την RB5 μεμονωμένα στους 50οC φτάνει μέχρι 0,37210 mmol/L, 

ενώ η Ce  της RB5 από την μέτρηση του μίγματος, ισούται με 0,26586 mmol/L (οι τιμές 

αντιστοιχούν στο υλικό CS/GO 0,5%). Έτσι, εξάγεται το συμπέρασμα ότι η MB αντιδρά πιο 

εύκολα με το CS/GO σε περιβάλλον όπου υπάρχει και μία ανιονική χρωστική, κάτι που 

αιτιολογείται πλήρως από το φαινόμενο της  προσρόφησης μίγματος ρύπων που αναφέρθηκε 

στο μέρος των κινητικών πειραμάτων. Τέλος, είναι σημαντικό να επισημανθεί ότι από τα 

διαγράμματα όλων των πειραμάτων προσρόφησης, προκύπτει ότι η RB5 εμφανίζει το 

μεγαλύτερο ποσοστό απομάκρυνσης. 

 

 

 

 

4.8 Διαγράμματα μελέτης επίδρασης μάζας προσροφητικού  
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Εικόνα 45: Διάγραμμα στο οποίο απεικονίζεται η επίδραση της μάζας του προσροφητικού υλικού στην 

προσρόφηση της ΜΒ. 
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Εικόνα 46: Διάγραμμα στο οποίο απεικονίζεται η επίδρασης της μάζας του προσροφητικού υλικού στην 

προσρόφηση της RB5. 

  Από τα δύο παραπάνω διαγράμματα μελέτης της επίδρασης της μάζας του υλικού στα 3 

διαφορετικά είδη διαλυμάτων προκύπτουν ενδιαφέροντα συμπεράσματα. Αρχικά, και για τα δύο 

διαγράμματα, όσο αυξάνεται η αναλογία μάζας προσροφητικού/ρύπου, είναι σαφές ότι 

απομακρύνεται μεγαλύτερο ποσοστό και των δύο χρωστικών, τόσο για τα διαλύματα των 

μεμονωμένων χρωστικών, όσο και για τα διαλύματα του μίγματος. Αυτό το αποτέλεσμα είναι 

και το αναμενόμενο, καθώς είναι λογικό πως όταν υπάρχει μεγαλύτερη ποσότητα 

προσροφητικού παράγοντα, αυξάνονται οι συνολικές θέσεις δέσμευσης των ρύπων, επομένως 

αυξάνεται και η συνολική απομάκρυνση.  Μία αξιοσημείωτη πληροφορία που αντλείται από τα 

δύο διαγράμματα είναι ότι, στην εικόνα 46, που αντιστοιχεί στο διάγραμμα σχετικά με την ΜΒ, 

παρατηρείται πως το προσροφητικό υλικό λειτουργεί καλύτερα όταν η ΜΒ βρίσκεται σε μίγμα 

με την RB5, καθώς φαίνεται να υπάρχει μία διαφορά στις τιμές των υπολειμματικών 

συγκεντρώσεων, με τις συγκεντρώσεις του μίγματος μετά την προσρόφηση να είναι εμφανώς 

χαμηλότερες. Επιπρόσθετα, φαίνεται πως η RB5, και στην μελέτη της μάζας, είναι η χρωστική η 

οποία προσροφάται σε πολύ μεγαλύτερο ποσοστό, καθιστώντας την τον ρύπο που 

απομακρύνεται πιο αποτελεσματικά σε αυτήν την πειραματική διαδικασία, επιβεβαιώνοντας την 

υπόθεση ότι το υλικό CS/GO είναι πιο συμβατό και πιο αποδοτικό για την απομάκρυνση 

ανιονικών ρύπων.  
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 ΣΥΜΠΕΡΑΣΜΑΤΑ  

  Συμπερασματικά για αυτήν την εργασία, μπορεί να θεωρηθεί ότι έγινε μία επιτυχημένη 

προσρόφηση των δύο χρωστικών από το μίγμα. Όσον αφορά στο προσροφητικό υλικό, μέσω 

των χαρακτηρισμών προέκυψε ότι  

1) Από την ΒΕΤ ανάλυση, κατατάσσεται στα μεσοπορώδη υλικά, με  σχετικά μικρή ειδική 

επιφάνεια.  

2) Από την FTIR ανάλυση, γίνεται κατανοητό ότι φέρει πολλές λειτουργικές ομάδες στην 

επιφάνεια του, λόγω της προσθήκης του GO, ωστόσο φαίνεται να μην επηρεάζει τις ήδη 

υπάρχουσες ομάδες της χιτοζάνης, επομένως δεν αλλοιώνονται και οι ιδιότητες της. 

3) Από την SEM ανάλυση, φαίνεται ότι το GO δεν επηρεάζει την τραχύτητα της επιφάνειας 

της χιτοζάνης, επομένως προσφέρει σταθερότητα στο υλικό χωρίς να αλλοιώνει 

περαιτέρω τις ιδιότητές του, 

4)  Από την XRD ανάλυση, φαίνεται πως η χιτοζάνη επηρεάζει αισθητά την 

κρυσταλλικότητα του GO, καθώς αυτή αποτελεί και την βάση του νανοσύνθετου υλικού. 

Από το διάγραμμα, φαίνεται η επιτυχής ενσωμάτωση του GO στην πολυμερική μήτρα 

της χιτοζάνης. 

   Το γεγονός ότι οι χρωστικές μεμονωμένα είναι εκ διαμέτρου αντίθετες, κατέστησε την 

διαδικασία της ταυτόχρονης προσρόφησης πιο περίπλοκη. Το pH στο οποίο παρατηρείται η 

βέλτιστη προσρόφηση της ΜΒ είναι στο βασικό περιβάλλον (pH= 11), ενώ της RB5 βρίσκεται 

στην όξινη κλίμακα (pH= 3), και το βέλτιστο pH του μίγματος των χρωστικών ισούται με 5. Ο 

χρόνος ισορροπίας για το μίγμα, δηλαδή τα 360 min, δείχνει να είναι αρκετά αυξημένος σε 

σχέση με τους χρόνους ισορροπίας των διαλυμάτων των δύο χρωστικών (teq= 45 min περίπου, 

και για τις δύο). Η ιδανική θερμοκρασία, δηλαδή οι 50 οC, καθώς με την αύξηση της 

θερμοκρασίας αυξήθηκε και η χωρητικότητα του υλικού. Το προσροφητικό υλικό το οποίο 

απομάκρυνε αποτελεσματικότερα και τις δύο χρωστικές, μεμονωμένα και στο μίγμα, είναι 

εμφανές ότι είναι το υλικό CS/GO 2%, γεγονός που συμβαδίζει και με τα αποτελέσματα των 

χαρακτηρισμών και της βιβλιογραφίας. Τέλος, το ποσοστό απομάκρυνσης των χρωστικών στο 

μίγμα κυμαίνεται στο 90-95%, γεγονός το οποίο επιβεβαιώνει την εξαιρετική προσροφητική 

ικανότητα της αερογέλης CS/GO. Το αποτέλεσμα αυτό δικαιολογείται μέσω του φαινομένου της 

ανταγωνιστικής προσρόφησης, όπου στην περίπτωση των συγκεκριμένων χρωστικών,  φαίνεται 

να λειτουργούν ευνοϊκά στο ίδιο περιβάλλον, μειώνοντας σημαντικά και τις δύο αντίστοιχες 

υπολειμματικές συγκεντρώσεις. Συνοψίζοντας, τα αποτελέσματα της παρούσας πτυχιακής 

εργασίας προσφέρουν εξαιρετικές εναλλακτικές για την εφαρμογή οικονομικών και φιλικών 
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προς το περιβάλλον προσροφητικών υλικών, με σχεδόν ολοκληρωτική απομάκρυνση των 

ρύπων, ακόμη και σε εξαιρετικά επιβαρυμένα απόβλητα όπως τα μείγματα που μελετήθηκαν. 

Στόχος για μελλοντική έρευνα είναι η περαιτέρω αύξηση της απόδοσης των υλικών και η 

εισαγωγή τους σε διεργασίες με πραγματικά απόβλητα. 
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