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  ABSTRACT    
 

Titanium dioxide TiO2 nanoparticles (NPs) were prepared in the laboratory using the sol-

gel method and treated with arginine to be incorporated into the mixed matrix membranes 

of PAN/PVP/ TiO2(Arg). The prepared TiO2 has been characterized by a number of 

technologies, X-ray diffraction (XRD) showed the formation of anatase crystals, scanning 

electron microscopy (SEM) showed the formation of spherical, agglomerated grains up to 

24 nm in size. Energy dispersive X-ray spectroscopy (EDXS) showed that the prepared 

TiO2(NPs) was if high purity. The surfaces of TiO2(NPs) have been modified with 

Arginine to inhibit the agglomeration of TiO2(NPs) and increase their dispersibility in the 

polymer’s mixture, The FT-IR results modification of TiO2 (NPs) surfaces with arginine 

changed the electrical properties of TiO2 (NPs) surfaces. 

 A locally constructed dead-end filter was used to test the performance of the prepared 

membranes against clogging by using Bovine Serum Albumin (BSA) solution at primary 

pressure 0.7 bar and laboratory temperature. The results showed that the addition of 

TiO2(Arg) affected the morphology of the prepared The membranes enhanced with 

TiO2(Arg) achieved better performance efficiency compared to the unenhanced membrane 

M0. The membrane (M2) with 0.3% TiO2(Arg) achieved The highest average deionized 

water flow rate (0.313ml/cm
2
.min), While the membrane (M1) with 0.1% TiO2(Arg) 

achieved the highest flux recovery ratio (FRR) (85%), and the highest percentage of BSA 

contamination exclusion (74%).  
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تحضير وتوصيف حبيبات ثنائي اوكسيد التيتانيوم النانوي المُعدلة بالأرجنين 
 PAN/PVPواستخدامها في تحسين مقاومة انسداد أغشية 

 
 5تميم عمياد. 

 6مرتضى صادقيد. 

 7لينا الوعريد. 

 8عبدالله افرنجي
 (2025/ 2/  22قُبِل لمنشر في  . 2022/  10 / 22تاريخ الإيداع )

 ممخّص  
 لدمجياىلام وع ولجت بالأرجنين، -بتقانة ح لالةTiO2 (NPs)النانوي  أوكسيد التيتانيومثنائي  ت مخبرياً حبيباتضر ح   

ثنائي أوكسيد التيتانيوم النانوي  /بولي ڤينيل بيريميدون/المكونة من بولي اكريمونتريل المختمطة الأغشيةضمن مصفوفة 
بعدد من التقانات، حيث بينت تقانة انعراج الأشعة  حضرالم   TiO2 صّفو  .  PAN/PVP/TiO2(Arg)المعالج بالأرجنين

تشكل حبيبات  (SEM)تشكل بمورات من نمط الأناتاز، فيما بينت تقانة المجير الإلكتروني الماسح  (XRD)السينية 
أن  ((EDXSلمطاقة مطيافية الأشعة السينية المشتتة بينت تقانة  .مترنانو  24إلى  ابعادىاكروية الشكل متكتمة، يصل 

TiO2  ع دل أسطح .نقاوة عالية وذالم حضر (NPS) TiO2(   بالأرجنين لكبح تكتلNPS) TiO2 وزيادة قابميتيا لمتبعثر في
بالأرجنين أدى إلى تغير الخصائص الكيربائية  TiO2(NPSتعديل أسطح ) FT-IRالمزيج البوليميري، أظيرت نتائج 

 . TiO2 (NPSلأسطح )
لمقاومة الانسداد باستعمال جياز ترشيح يعمل بطريقة النياية المسدودة ومحمول  ة أداء الأغشية المصنعةكفاء ا ختبرت

أثّر TiO2(Arg) بينت النتائج أن إضافة  بار عند درجة حرارة المختبر.  0.7بضغط ابتدائي (BSA)بوڤين سيروم البومين 
كفاءة أداء أفضل مقارنةً  TiO2(Arg)غشية الم حسنة بـحققت الأ، حيث في التشكل المورفولوجي للأغشية الم حضره

أعمى متوسط معدل تدفق ماء منزوع  TiO2(Arg)من  %0.3المضاف لو  M2حقق الغشاء . (M0)بالغشاء غير المحسن 
0.313ml/cmالأيونات 

2
.min))  مقارنةً ببقية الأغشية، بينما حقق الغشاءM1  حبيبات من  %0.1المضاف لو

TiO2(Arg) تدفقلماسترجاع ى نسبة أعم (FRR) (85%) وأعمى نسبة استبعاد تموث بـ ، BSA(74% .) 
 ، مقاومة الانسدادأغشية بولي اكريمونتريل ىلام،-: ثنائي أوكسيد التيتانيوم النانوي، تقانة ح لالوالكممات المفتاحية
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 مقدمة
ظير في السنوات الأخيرة اىتمام كبير بالتقانة النانوية وشممت الأبحاث الحديثة مختمف مجالات تطبيقات ىذه التقانة 

التقانات النانوية أخذت اسميا . [1] (الأغشية الرقيقة، التحفيز الضوئي، تكنولوجيا الخلايا الشمسية، الالكترونيات، ...)
. يمكن تصنيع الحبيبات النانوية في المختبر مع nm(100-1)بسبب استخداميا الحبيبات النانوية التي يتراوح ابعادىا بين 

 . [2]إمكانية التحكم في الحجم والشكل والبنية البمورية 
ئية رطبة لتصنيع البنى النانوية، وخاصةً الحبيبات النانوية لأوكسيد ( طريقة كيمياSol-Gelىلام )-تعد تقانة ح لالو

المعدن، يتم في ىذه التقانة حل سلائف لممعدن، عادةً ما تكون الكوكسيد معدن في الماء أو الكحول، حيث يتم تحويمو 
فعمى  ،(1) الشكلفة ( عن طريق التحريك والتسخين، ويكون اليلام الناتج رطباً فيجفف بطرائق مختمGelإلى ىلام )

سبيل المثال، إذا كان الم حل كحولًا لو درجة تبخر منخفضة، تتم عممية التجفيف عن طريق التبخير، ويتم الحصول 
. من ميزات ىذه الطريقة [3]عمى مسحوق يتم تكميسو في درجات حرارة معينة تناسب المادة المراد الحصول عمييا 

لانخفاض درجة حرارة العممية بحيث يمكن  ة، بالإضاف[4] %99.99ية بدرجة نقاوة الحصول عمى مواد ذات بنى نانو 
مقارنةً بطريقة البلازما والتي تتطمب درجة حرارة تتراوح  C(70-320)°في درجة حرارة انتاج المواد السيراميكية النانوية 

°C(1400-3600 )[3]. 

 
 [3] هلام من المحمول المشكل لمجل-: مراحل عممية حُلالة(1) الشكل

 
النانوية عمى خصائص وأداء الغشاء البوليميري ويعتمد ذلك عمى نوع المادة النانوية، وابعادىا وكميتيا  الموادتؤثر 

 ، ىناك طريقتان لدمج المادة النانوية:[5]وطريقة دمجيا ضمن مصفوفة البوليمير 
  ً(التصنيع في الموقع)ترسيب المادة النانوية عمى سطح الغشاء البوليميري المصنع مسبقا . 
  ًالمزيج البوليميري المتجانس )مع محمول الصب  (التصنيع خارج الموقع) خمط المادة النانوية المحضرة مسبقا

 .[7]،[6] (يل الغشاءتشك)قبل عممية انقلاب الطور (والمستقر

بسبب سيولة التشغيل  (2) الشكلا ستخدم أسموب الخمط الفيزيائي عمى نطاق واسع لتصنيع الأغشية البوليميرية 
 والاستخدام والتكمفة المنخفضة والملائمة لتصنيع الأغشية.
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 [8]: الخمط الفيزيائي لممادة النانوية مع محمول البوليمير (2الشكل ) 

 
إلى محمول البوليمر المتجانس والمستقر في تحديد التشكل  (عضوية، غير عضوية)ي ساىم تحميل المادة النانوية 

المورفولوجي وأداء الغشاء اثناء تصنيع الغشاء بطريقة انقلاب الطور. من أجل التنبؤ بالتشكل النيائي لمغشاء وأدائو 
ت حدد كمية المادة النانوية  .[5]الخصائص الحركية والترموديناميكية ينبغي دراسة تأثير المادة النانوية المضافة عمى 

المؤثرة عمى أداء الغشاء والتشكل المورفولوجي النيائي من خلال تقييم المفاضمة بين التعزيز الترموديناميكي والعائق 
ليمير المتجانس ، فمن وجية نظر ترموديناميكية فإن دمج الحبيبات النانوية المحبة لمماء ضمن محمول البو [9]الحركي 

، ويؤدي إضافة المادة النانوية وفق نسبة [10]والمستقر سيضعف عمل الم حل ويزعزع استقرار المحمول البوليميري 
ل تبادل الانتشار في حوض التخثير بين الم حل وغير الم حل )الماء( مدروسة )تركيز عتبة حصري( إلى زيادة معد

واختراق الماء الغشاء الناشئ وتسريع فصل الطور، وأخيراً إنشاء ىياكل مسامية، فإذا كان تركيز الحبيبات النانوية أقل 
أعمى من العتبة فعندىا )من  من العتبة فسيتكون غشاء بمسامات تشبو الأصابع، وأمّا إذا كان تركيز الحبيبات النانوية

وجية نظر ريولوجية( ستزداد لزوجة المحمول البوليميري وسيؤخر ذلك من زعزعة استقرار المحمول البوليميري، وسي بطئ 
معدل التبادل الانتشاري بين الم حل والماء، وبالتالي ينتقل التشكل المورفولوجي من البنية المسامية التي تشبو الأصابع 

ة الكثيفة التي تشبو الإسفنج، وعميو فلا بدّ من إجراء دراسة لتعين تركيز العتبة الحصري لمحبيبات النانوية إلى البني
المحممة لنظام المزيج المتجانس بوليمير/م حل/مادة نانوية، ودراسة مورفولوجية الأغشية المتشكمة وأدائيا، وذلك بتغير 

 ليمير/الم حل. تركيز المادة النانوية مع تركيز ثابت من البو 
 هلام-حُلالة .تصنيع ثنائي أوكسيد التيتانيوم النانوي بتقانة0.0

أوكسيد ثنائي لتصنيع ىلام -ح لالواعتماداً عمى نوع السلائف الأولية لمعدن التيتانيوم يمكن تحديد نوعين من عممية 
أساس مائي حيث تكون السلائف الأولية  الأولى ذات) titanium dioxide nanoparticles(NPs) TiO2 النانوي  مالتيتانيو 

، الثانية TiCl4 [12]ورباعي كموريد التيتانيوم  TiOSO4 [11]ممح معدني غير عضوي مثل أوكسي سمفات التيتانيوم 
وأوتوكسيد  Ti(OC3H7)4ذات اساس كحولي حيث تكون السلائف الكوكسيد معدن مثل إيزو بروكسيد التيتانيوم 

لتخميق شبكة من  Ti(OC4H9)4ي ستعمل . Ti(OC4H9)4 [14]، ورباعي بوتيل اورتو تيتانات Ti(OC2H5)4  [13]التيتانيوم
 ،(6)وىي أصغر من رقم التنسيق المفضل  (4)أوكسو التيتانيوم، حيث أن رقم أكسدة ذرة التيتانيوم في ىذه السلائف 

الشاغرة لقبول زوج إلكتروني وحيد من الربائط  (d)لذلك تميل ذرة التيتانيوم إلى رفع رقم التنسيق باستخدام مدارات 
باستعمال  Ti(OC4H9)4. يساىم تعديل وضبط شروط تفاعل الكوكسيد المعادن مثل [15] (حمض الخل)نوى المحبة لم
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، فمربائط الخلات القدرة عمى التعقيد والتي [16] حمض الخل في توحيد نمط الحبيبات النانوية حتى بعد عممية التكميس
، مما يسمح بإبطاء سرعة تفاعل المنظومة Ti(OC4H9)3OOCH3تتصرف كربائط ثنائية السن وتشكل سلائف جديده 

بح التحمل المائي وتشكيل رواسب من أوكسو/ىيدروكسو ، وبذلك ي ك[15]وتشكيل الحبيبات النانوية ذات النمط الواحد
 عند وجود حمض الخل حتى لو بكمية  ثبينت التجارب العممية أن الترسب لا يحد .[17]التيتانيوم غير المحدود 

بكمية محددة لرباعي بوتيل اورتو تيتانات إلى إبطاء عممية التحمل  (الم حل)كما يساىم إضافة الإيثانول ، [16]قميمة 
تعتمد . [18]المائي لو، وتضيق أبعاد بمورات ثنائي أوكسيد التيتانيوم المتشكمة، كما ي حسن مساحة السطح النوعي لو 

 عمى نسبة ىذه المواد. (Ti(OC4H9)4/CH3COOH/H2O)التفاعلات الكيميائية الرئيسة التي تتم ضمن مزيج 
  (مواد غير العضوية -بوليمير)المصفوفة المختمطة  ذات.الأغشية 2.0

بأنيا مواد بوليميرية ممموءة بمواد  mixed matrix membranes (MMMS)ت عرف الأغشية ذات المصفوفة المختمطة 
، وقد أعطت [19]اصطناعية وغير اصطناعية من أجل تعزيز الخصائص الفيزيائية والكيميائية للأغشية المصنعة 

الأغشية المختمطة فرص جديدة لمعالجة المياه المموثة بكفاءة لقدرتيا عمى تجاوز المفاضمة بين النفاذية والانتقائية، مع 
، تمتمك ىذه الأغشية مزيجاً مميزاً من الخصائص من [20]تخفيف تموث الغشاء اثناء تطبيقات معالجة المياه المموثة 

مع امتلاكيا التشكل المورفولوجي المرغوب، والحفاظ عمى  ،(المقاومة الميكانيكية والمقاومة الحرارية ومقاومة السمية)
، ثنائي GO [21]توزع مستقر لممواد المضافة دون المساس بأداء الغشاء، ومن المواد غير العضوية أوكسيد الغرافين 

، لذا ي شكل التحدي في الحصول عمى النسب المئوية المناسبة من SiO2 [23]، السيميكا TiO2  [22]أوكسيد التيتانيوم
. تستخدم [24]المواد غير العضوية المضافة والبوليمرات أمراً ميماً لتشكيل مورفولوجي مرغوب لمغشاء مع تحسين أداءه 

، Non-Solvent Induced Phase Inversion separation (NIPs) الم حلطور المستحث بالغمر بغير نقلاب الطريقة ا
لتصنيع الغشاء غير المتماثل، في ىذه الطريقة يتم تحضير مزيج من البوليميرات المرغوب بيا لتصنيع الغشاء، والتي 

سطح مستوي صمب ثم غمرة في حمام  ىيتم حميا في م حل مناسب، يمي ذلك صب المزيج المتجانس والمستقر عم
 .[25] (لا يحتوي عمى م حل لمبوليميرات المصنع منيا الغشاء)تخثير 

 البحث هدف.2
 Scanning ىلام وتوصيفيا بتقانة المجير الالكتروني الماسح-بتقانة ح لالةTiO2 (NPs)ييدف البحث إلى تحضير 

Electron Microscope (SEM وتعديل سطحيا بالأرجنين وتوصيفيا بتقانة مطيافية الأشعة تحت الأحمر وفق تحويل )
لمقاومة الانسداد بخمط  الم صنعة كفاءة الأغشية ( وتحسينFT-IR)Fourier Transform Infrared Spectroscopy فورية 

( SEMوتوصيف الأغشية الم صنعة بتقانة المجير الإلكتروني ) الحبيبات النانوية مع البوليميرات المكونة للأغشية
 .BSAواختبارىا في معالجة مياه مموثة بـ 

 .المواد ومنهجية البحث 3
 ةالمواد والأجهزة المستعمم 0.3

 tetrabutil المانيا، رباعي بوتيل اورثوتيتانات (Merck KgaA)من شركة  % 99.8حمض الخل بدرجة نقاوة 

orthotitanate ( (TBOT من شركة  %99.57بدرجة نقاوة(CHEM-IMPEX)   أمريكا، بولي اكريمو نتريل رقم تسجيل
 poly)، بولي ڤينيل بيروليدون  %99ي النقاوة ، ايتانول مخبري عالgr/mol 150000بمتوسط وزن جزيئي  (25014-14-9)
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[1-vinyl-2-pyrrolidon] )  من شركة(MERCK)  ،المانياN,N-  ثنائي ميتيل فورمايدN,N-Dimethylformamide  من
 اليند.  % 98.5 ، أرجنين، بوڤين سيروم ألبومين بدرجة نقاوة%99.8بدرجة نقاوة  (SIGMA-ALDRICH)شركة 

 X-ray diffraction (XRD)انعراج الأشعة السينية ]لأتية لتوصيف ثنائي أوكسيد التيتانيوم الم حضر: ا ستعممت الأجيزة ا

)المانيا(، يعطي ىذا الجياز مخططات لشدة انعراج الأشعة السينية عن مساحيق  (Stoe Stadi p transmission)نوع 
، 40KVلم حضرة عند الشروط الآتية: جيد التسريع . د رس مسحوق العينة ا(θ2)العينات بدلالة ضعفي زاوية الانعراج 

𝜆=1.54060 Aثانية، طول موجة الأشعة السينية 0.02 ، زمن خطوة المسح 30mAتيار إصدار 
وبمصعد من النحاس.  °

موديل TESCAN المصنع من قبل شركة  Scanning Electron Microscope (SEM)المجير الإلكتروني الماسح 
VEGA 2 XMU (التشيك جميورية)  مطيافية الأشعة السينية المشتتة لمطاقة وEnergy-dispersive X-ray spectroscopy 

(EDXS) ( المصنع من قبل شركةAMETEKامريكا( ))  10ضمن شروط )ضغط-
وبتوتر كيربائي عالي قدرة  بار 10

(30KV .مطيافية الأشعة تحت الحمراء وفق تحويل فورييو Fourier Transform Infrared Spectroscopy  (FT-IR)  نوع
Thermo Nicolet 6700 )ومطيافية الأشعة السينية المشتتة لمطاقة المجير الإلكتروني الماسح ، كما اس تعمل[)أمريكا 

 لتوصيف الأغشية المصنعة. جميع التحاليل أ جريت في ىيئة الطاقة الذرية بدمشق. 
 .منهجية البحث2.3

 TiO2(NPs)التيتانيوم النانوية  .تحضير حبيبات ثنائي أوكسيد0.2.3

ببطء مع  %99المخبري بنقاوة  (C2H5OH)من الإيثانول  ml 60من رباعي بوتيل اورثوتيتانات وأ ضيفت إلى  ml 10أ خذ 
من حمض الخل ببطء مع التحريك، تم الحصول عمى جل بعد ثلاثة أيام  5mlالتحريك بالمحرك المغناطيسي، أ ضيف 

، وضِع الجل (مرحمة التعتيق)ساعة قبل عممية التكميس  24محرك مغناطيسي. ت رك الجل لمدة من التحريك المستمر ب
 بمعدل  C° 500المتشكل في جفنة من البورسلان لإجراء عممية كمسنة بفرن الترميد، حيث يتم رفع درجة الحرارة حتى 

. [14]،[18]،[26]مواد العضوية المتواجدة لمدة ساعتين من أجل إزالة ال C° 500دقيقة، وتركت بدرجة حرارة  /درجات10
 ط حنت الحبيبات بعد ذلك جيداً.

  رجنينأوكسيد التيتانيوم النانوية بالأ ثنائي تعديل سطح .2.2.3

 20ml معفي الخطوة السابقة   ح ضرتأوكسيد التيتانيوم التي  بودرة ثنائيمن  1grإلى  (Arg)من الأرجنين  1gr أ ضيف
المزيج  يمي ذلك عممية خمط دقيقة 30صوتية لمدة  في حمام أمواج فوق الخميط وضِع ثم ،من الماء المنزوع الأيونات

، دقائق 5بالطرد المركزي لمدة  . ث فمت البودرة[27]ساعة 24لمدة  باستعمال محرك مغناطيسي بدرجة حرارة المختبر
 (. Desiccator) لوغ سمت عدّة مرات بالماء منزوع الأيونات، ووضِعت بالسميكا ج

 بنسب مختمفة:  TiO2(Arg).تحضير المزيج البوليميري مع إضافة 3.2.3

في ( DMF)ثنائي ميتيل فورمايد  -N,Nمن الم حل  %40، من خلال وضع حوالي (1) لجدو ح ضرت المزائج البوليميرية 
ويتم إضافة المزيد من  polyacrylonitrile  (PAN)ي أكريمو نتريلبيشر عمى خلاط مغناطيسي، ي ضاف الييا ببطء بول

، و بعدىا توضع poly [1-vinyl-2-pyrrolidon] (PVP)، ومن ثم يضاف بولي ڤينيل بيروليدون PANالم حل مع إضافة 
 C°60ة حرارة ساعة في درج 24الكمية المتبقية من الم حل، يمي ذلك إضافة الماء منزوع الأيونات ويستمر الخمط لمدة 

من  (0.5،  0.1،0.3%)، ثم ي ضاف [28]حتى الحصول عمى محمول أصفر شفاف متجانس لا يحتوي عمى أي تكتلات 
 إلى المزيج المتجانس السابق. TiO2(Arg)حبيبات 
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 النسب المئوية لممواد الداخمة في تصنيع الأغشية :(1)ل جدو

 النسبة المئوية بة المئوية لمماءالنس  %TiO2(Arg) رمز الغشاء
DMF 

 النسبة المئوية
PVP 

 النسبة المئوية
PAN 

M0 0% 1.9% 80.1% 7% 11% 
M1 0.1% 1.9% 80% 7% 11% 
M2 0.3% 1.9% 79.8% 7% 11% 
M3 0.5% 1.9% 79.6% 7% 11% 

 

 
مزيج متجانس من  PAN/PVP/H2O  ،(B)مزيج متجانس من (A)(: مراحل تصنيع الغشاء: 3)الشكل 

PAN/PVP/H2O/TiO2(Arg) ( ،C)  ميكرون،  10سكين القشط المستخدمة في تصنيع الغشاء بدقه(D)  ،الغشاء المصنع(E) 
 الأغشية المحفوظة بماء منزوع الأيونات في أكياس من النايمون.

  
يج تتبعثر فيو الحبيبات النانوية بشكل متجانس ساعة بدرجة حرارة المختبر حتى الوصول لمز  24يستمر الخمط لمدة 

 Elco)خالي من التكتلات لونو حميبي مصفر، ي صب المزيج الناتج عمى لوح زجاجي وي قشط بسكين قشط من نوع 

meter 3850)  ويوضع الموح الزجاج الحاوي عمى سطحو المزيج البوليميري المقشوط في حمام ميكرومتر 150بسماكة ،
يتشكل الغشاء ينقل إلى  بعد أن. (DMFمن م حل %30ماء منزوع الأيونات و %70)سبقاً مكون من تخثير م حضر م

حوض يحتوي ماء منزوع الأيونات لمتخمص من بقايا الم حل، ي ضاف القميل من الماء المنزوع الأيونات للأغشية 
 (.4) الشكل، لحين اختبارىا بجياز الترشيح (E) (3) الشكللحفظيا رطبة ضمن أكياس من النايمون مغمقة بإحكام 

 .Dead-end flow filtrationا ستعمل في التجربة جياز ترشيح يعمل بطريقة الترشيح بالنياية المسدودة  
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 الترشيح يعمل بطريقتي التدفق المتقاطع والنهاية المسدودةصورة جهاز (: 4)الشكل 

 .النتائج والمناقشة4
 .توصيف حبيبات ثنائي أوكسيد التيتانيوم المحضرة0.4

دد نمط التبمور الناتج بتقانة  ،(5) الشكلىلام -بتقانة ح لالة TiO2 (NPsح ضرت حبيبات ) دد ابعاد (XRD)ح  ، كما ح 
 .(EDXS,SEM)والتركيب العنصري بتقانة  TiO2 (NPsحبيبات )

  

( الجل بعد فترة التعتيق B) C2H5OHمع  TBOTالمحمول المتجانس من  (A): مراحل تحضير ثنائي أوكسيد التيتانيوم: (5الشكل )
(C( الجل في جفنة بورسلان )D حبيبات صمبة بعد ) 500عممية الكمسنة بالدرجة °C. 

 
 المُحضر غير المعالج بالآرجنين: TiO2( لمسحوق XRD.انعراج الأشعة السينية )2.4

، حيث أظيرت بيانات نموذج انعراج الاشعة (XRD)الم حضر، اس تخدم جياز  TiO2بيدف التأكد من نمط تبمور 
 (62.6º, 54.9º, 53.9º, 47.9º, 37.8º, 25.3º)عمى الترتيب  θ2لمعينة المدروسة قمم واضحة عند  (6) الشكلالسينية 

. [31],[30]من نمط الأناتاز  TiO2تبين أن العينة المدروسة ىي  ،[29] (7) الشكل،وبالمقارنة مع المخطط المرجعي 
ضجيج في قمم الحيود المختمفة إلى عدم حدوث التداخل البنّاء للإشعاع المنعكس من المستويات البمورية نتيجة يشير ال

وىذا يتطابق مع نتائج المجير الالكتروني الماسح  TiO2القمة النسبية لعدد المستويات البمورية في الحبيبة النانوية لـ 
 [.34],[32]يبات ثنائي أوكسيد التيتانيوم ( والذي بين الابعاد النانوية لحب3.4)الفقرة 
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 : طيف انعراج الأشعة السينية لمسحوق ثنائي أكسيد التيتانيوم المُحضر)6الشكل )

 

 
 TiO2 [29]: مخطط مرجعي لطيف انعراج الأشعة السينية لمسحوق )7الشكل )

 

 (SEM,EDXS).صور المجهر الإلكتروني الماسح مع نتائج مطيافية الأشعة السينية المشتتة لمطاقة 3.4
 المُحضر غير المعالج بالآرجنين:  TiO2لمسحوق 

ت ظير الصور تشكل حبيبات كروية  ، حيث)غير معالج بالأرجنين( TiO2لمسحوق  (SEM)صور  (8) الشكليبين 
فيما بينت  (،9) الشكل24nm الشكل متجانسة، تتجمع عمى شكل كتل أو عناقيد. يلاحظ أن ابعاد الحبيبات يصل حتى 

فقط وفق النسب الأتية  (O)والأوكسجين  (Ti)بات النانوية الم حضرة تتكون من التيتانيوم أن الحبي (EDXS)تقانة 
 (.10) الشكلعمى الترتيب  (67.5, 32.5)%

25.3º 

37.8º 47.9º 

53.9º 

54.9º 62.60º 
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 غير المعالجة بالأرجنين TiO2 لعينة( SEM) صور ):8) الشكل
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 .غير المعالجة بالأرجنين TiO2بعاد حبيبات لأ (SEM)(: صور تقانة 9) الشكل

 غير المعالج بالأرجنين TiO2 لمعناصر المكونة لمسحوق (EDXS) تقانة طيف (:10) الشكل
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  TiO2:(Argلمسحوق ) (FT-IR).مطيافية الأشعة تحت الحمراء وفق تحويل فورية 4.4
غرام من بروميد البوتاسيوم، ط حن الخميط بمطحنة اىتزازية حتى  0.17وأ ضيف إلييا  TiO2(Arg)غرام من  0.002وزن 

دقيقة، ومن ثم وضعت في جياز قياس  5بار لمدة  137.9تنعيميا لدرجة كافية. أ خذت العينة وط بق عمييا ضغط 
Cm ، وح سبت الامتصاصية ضمن مجال رقم موجي(FT-IR) امتصاصية الأشعة تحت الحمراء وفق تحويل فورية

-

1
 ور سم المنحني البياني الذي يربط بين الرقم الموجي والامتصاصية. ،(400-4000)

 
 TiO2(Arg): طيف الأشعة تحت الأحمر وفق تحويل فورييه لحبيبات (11) الشكل

 
cm 1000أن الانحدار الحاد في منحني الامتصاصية من  (11) الشكليوضح 

cm 500إلى  1-
 519.3)وعند رقم موجي   1-

cm
-1

COOالكربوكسيل، تظير عادةً الحزمة الامتصاصية لمجموعة O-Ti-O [32]يشير إلى وجود روابط  (
المتعمقة   -

Cm 1428)بالأرجنين عند رقم موجي 
-1

والتي تدل عمى الامتطاط المتناظر ليذه المجموعة، لكن عند ارتباطيا بسطح ( 
TiO2 1384.7)، يتغير موقع ىذه الحزمة حيث ظيرت حزمة امتصاصيا عند رقم موجي cm

-1
ل عمى والتي تد (،(

، تدل حزمة [33] ، وىو ارتباط ثنائي السنCOOTi-الاىتزاز المتناظر لمجموعة الكربوكسيل المرتبطة بالتيتانيوم 
cm 1634.3)الامتصاص عند رقم موجي 

-1
نتيجة امتزاز  TiO2الممتز عمى سطح  H2Oإلى الاىتزازات الانحنائية لـ  (

TiO2  لمماء، أو تدل عمى الاىتزازات الانحنائية التي تشبو حركة المقص لـ- NH2  والتي تقع حزمة امتصاصيا في
cm المنطقة

-1
المتعمقة بالأرجنين  NH2 - . بالمقابل لم يتغير موقع حزمة امتصاص اىتزازات مجموعة[33] (1625-1700)

3347cm)غير المثارة بالأشعة تحت الأحمر، والتي تظير حزمة امتصاصيا عادةً عند رقم موجي 
-1

حيث تدل عمى  (
NH3. عادةً ما تظير حزمة امتصاص -NH2وغير المتناظر لمروابط  الامتطاط المتناظر

في منطقة المجال  +
cmالموجي

-1
cm 2922.4)في دراستنا عند رقم موجي  والتي ظيرت (2800-3000)

-1
والتي تدل عمى امتطاط وانحناء  (

NH3 روابط
 بالأرجنين إلى تغير الخصائص الكيربائية لأسطحTiO2 (NPs)، وبالتالي أدى تعديل أسطح [33] +

TiO2(NPs) مما يجعل القوى الكيروستاتيكية التنافرية بين أسطح ،(Arg) TiO2  أكبر من قوى ڤاندرفالس، وىذا يسيم
 .[34]مزيج البوليميريلمتبعثر في ال TiO2 (Arg)وزيادة  قابمية  TiO2 (NPs)في كبح تكتل 
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  .التوصيف المورفولوجي للأغشية المصنعة5.4

ولتسييل التوصيف ، (14) الشكل EDXS وبتقانة (12) الشكل  SEMوصِف السطح المورفولوجي للأغشية المصنعة بتقانة
 لـ SEM لمكشف عن الحواف لصور (13) الشكل( Sobel Filter) أ ضيفت صور مرشح، (M0,M1) المورفولوجي للأغشية

M0,M1. 
 

 
 ( لمسامات أسطح الأغشية المصنعةSEM(: صور المجهر الإلكتروني الماسح )12) الشكل
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 M1         و M0لـ  SEMلمكشف عن الحواف لصور  (Sobel Filter): صور مرشح سوبل (13الشكل )

 

 
 (EDXSوضح توزع ذرات التيتانيوم عمى سطح الأغشية المُصنعة المأخوذة بتقانة ) :(14) الشكل

 
بنية من النسيج الحبيبي  M0أنّ لسطح الغشاء  (13) الشكلوصور مرشح سوبل  (12) الشكل SEMتظير صور 

إلى المزيج البوليميري يؤدي إلى  TiO2(Arg)  %0.1المسامي بمسامات صغيره غير منتظمة في توزعيا، وأنّ إضافة 
ة مع زيادة أبعاد وعدد المسامات الصغيرة المنتشرة بشكل غير أكثر خشون M1جعل النسيج الحبيبي لسطح الغشاء 

إلى التوزع المتجانس  M0مقارنة بـ  M1منتظم عمى سطح الغشاء. قد يعود السبب في زيادة خشونة سطح الغشاء 
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، حيث لا يبدو وجود تكتلات (14) الشكل (EDXS)، وىذا ما أكدتو صور M1عمى كامل سطح  TiO2(Arg)لحبيبات 
 المتشكل. يؤدي زيادة تركيز  M1المضاف إلى المزيج البوليميري عمى سطح الغشاء  TiO2(Arg)لجسيمات 

TiO2(Arg) 0.3في المزيج البوليميري بنسبة% M3 الظاىرة عمى سطح إلى تزايد عدد وابعاد المسامات  (12) الشكل
 TiO2(Arg)الغشاء لت كون فجوات كبيره نسبياً ومتداخمة بعضيا مع بعض، مع ظيور ترسبات بيضاء واضحة لحبيبات 

 الشكل (EDXS)وصور  (12) الشكل SEM. أظيرت صور (14) الشكل (EDXS)عمى سطح الغشاء والتي أكدتيا صور 

. تتفق M2بشكل أكبر وأكثر تكتلًا مقارنة بـ  M3عمى سطح وفي مسامات TiO2(Arg) وجود ترسبات واضحة لـ (14)
تتميز بزيادة المسامية، وتكوين  نتائج ىذه الدراسة مع دراسات أ خرى أشارت إلى أن الأغشية ذات المصفوفة المختمطة

 .[36]،[35]فجوات كبيرة في بنية الغشاء مقارنة بالأغشية غير المحسنة بالحبيبات النانوية 
 ختبار مقاومة الانسداد.ا6.5
ا يقمل من أداءه عمى سطح الغشاء ومسامو، مم (مواد عضوية، غير عضوية)تموث الغشاء بأنو ترسب المموثات  ي عرف

. النيج الأساسي في تصنيع [37]في تنقية المياه المموثة، ويزيد من تكمفة التشغيل بسبب الحاجة لتنظيفو أو استبدالو 
عمى سطح الغشاء عن طريق تحسين ىيدروفيمية  (تفاعميا)غشاء مقاومة للانسداد ىو إضعاف التصاق الأوساخ 

 مثل (بوليمرات، مواد نانوية)ولزيادة مقاومتيا للانسداد يتم ادخال مواد محبة لمماء  ،[38] (الألفة لمماء)السطح 
(PVP,TiO2) [39–42]،  والتي أ دخمت ضمن مصفوفة الأغشية المصنعة في ىذا البحث لمساىمتيم في تشكيل وتحسين

تزاز الغشاء لممموثات الكاره لمماء طبقة محبة لمماء عمى سطح الغشاء المحب لمماء، وىذه الطبقة المحبة لمماء تعيق ام
مما يجعل المموثات الممتصة قابمة للإزالة من خلال عممية الغسل، يمكن ليذا السطح المحب الماء أن يمنع أو يضعف 

من  PAN. ت عدُّ أغشية [43]التصاق المموثات عمى سطح الغشاء من خلال تشكيل طبقة محبة لمماء مضغوطة 
CN-عمى مجموعات من مجموعة السيانيد  PANالأغشية المحبة لمماء بسبب احتواء 

والتي تشكل روابط  [44] -
في المزيج البوليميري المشكل  PVPىيدروجينية مع جزيء الماء، ولزيادة تحسين الأغشية المحبة الماء أ ضيفت 

بألفة  PVPللأغشية، بسبب مساىمتيا في تشكيل المسامات وتحسين ىيدروفيمية سطح الغشاء لمماء، حيث يتمتع 
من نمط الأناتاز ضمن  TiO2 (NPs) ، كما د مجت[42]في البيروليدون  ة لجزيئات الماء بسبب مجموعة اللاكتام القطبي

مصفوفة الأغشية في ىذا البحث لمساىمتيا ايضاً في تشكيل طبقو من الماء نتيجة امتزاز جزيئات الماء عمى سطح 
(NPs)TiO2 [45] [46]( وكمما كان توزع ،NPS)TiO2  عمى سطح الغشاء جيد ومتجانس كمما ساىمت في تشكيل طبقة

 مائية مثالية فوق سطح الغشاء. 
اختبرت الأغشية المصنعة باستعمال جياز ترشيح موصول بطريقة النياية  لتوضيح مقاومة الاغشية للانسداد،  

المنزوع الماء  ي مرر بار. المرحمة الأولى  0.7 وفق ثلاث مراحل، وبدرجة حرارة المختبر، وبضغط ابتدائي المسدودة،
ين سيروم ڤبو  محمولب (الماء المنزوع الأيونات)حمول التغذية دقيقة،  في المرحمة الثانية يستبدل م 60الأيونات لمدة 

 (BSA)دقيقة، في المرحمة الثالثة يستبدل محمول  60ويمرر في جياز الترشيح لمدة  mg/l 500بتركيز  (BSA)ألبومين 
ن كل مرحمة وأخرى ، وبي(BSA)بقايا محمول  ةبالماء المنزوع الأيونات مرة ثانية بعد غسل الأنابيب ووحدة الترشيح لإزال

يتم نزع الغشاء ووضعو ضمن بيشر يحتوي ماء منزوع الأيونات، حيث يوضع البيشر في جياز الأمواج فوق الصوتية 
. ي حسب (BSA)دقائق لإزالة بقايا محمول  5لمدة  دقائق، ثم ي نظف باليد مرة ثانية بماء منزوع الأيونات متدفق 5لمدة 

 .[47] (1) من خلال العلاقةالغشاء عمى واحدة سطح  الحجمي التدفقدقيقة، و  15في كل مرحمة حجم الرشاحة خلال 
(1) J=VP/S. Δt    
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 :حيث
 :VP   حجم الرشاحة(ml)، 

  :S72= 12×6مساحة السطح الفعَّال لمغشاءcm
2
  

 :t  زمن التدفق(min)  

[48]وبيدف المقارنة بين قابمية الأغشية المصنعة لإعادة التنشيط يتم حساب مقاومة الانسداد  (.2من خلال العلاقة)          

FRR=(JW2/JW1) ×100  (2) 

 حيث:
FRR نسبة استرجاع التدفق :(flux recovery ratio)، 
:JW1  متوسط معدل تدفق الماء المنزوع الأيونات عبر الغشاء قبل الانسداد(ml/cm

2
.min)، 

:JW2  متوسط معدل تدفق الرشاحة عبر الغشاء بعد الانسداد(ml/cm
2
.min)، 

 .[48] (3ما ح سب نسبة التموث العكسي من خلال العلاقة )ك 

Rr=[(JW2-j0)/ JW1]×100  (3) 

 :حيث

Rr( )القابل للإزالة( نسبة التموث العكسي :reversible fouling ratio،) 

J0( متوسط معدل تدفق ماء ر شاحة محمول :BSA )(ml/cm
2
.min) ، 

 .[48] (4( من خلال العلاقة )irreversible fouling ratioوتم حساب نسبة التموث غير العكسي )غير قابل للإزالة( )

Rir=[(JW1-JW2)/ JW1] ×100  (4) 

( ومعدل التدفق مع مرور الزمن min( والمتراكم خلال فواصل زمنية متساوية )ml: يوضح حجم السائل المتدفق عبر الأغشية )(2جدول )
(ml/cm

2
.mim (  ومتوسط  معدل التدفق )المرحمة الأولى: ماء منزوع الأيونات، المرحمة الثانية: محمولBSAماء ، المرحمة الثالثة :

 منزوع الأيونات بعد غسل الغشاء ووحدة المعالجة.
الزمن  

(min) 
0-15 15-30 30-45 45-60 0-15 15-30 30-45 45-60  

حجم السائل المتدفق عبر الغشاء خلال فواصل زمنية ثابته  المرحمة الغشاء
(ml) 

متوسط  ((ml/cm2.min معدل التدفق
 معدل التدفق

M0 0.250 0.157 0.229 0.290 0.325 170 248 314 352 الأولى 
 0.043 0.027 0.037 0.04 0.070 30 40 46 76 الثانية
 0.116 0.084 0.108 0.122 0.152 91 117 132 165 الثالثة

M1 0.289 0.184 0.226 0.303 0.444 199 245 328 480 الأولى 
 0.034 0.025 0.027 0.031 0.056 27 30 34 61 الثانية

 0.246 0.148 0.169 0.261 0.407 160 183 282 440 الثالثة

M2 0.313 0.212 0.236 0.300 0.504 230 255 325 545 الأولى 

 0.033 0.024 0.024 0.027 0.057 26 26 30 62 الثانية

 0.169 0.121 0.138 0.163 0.254 131 150 177 275 الثالثة

M3 0.271 0.159 0.174 0.277 0.476 172 188 300 515 الأولى 

 0.041 0.027 0.028 0.035 0.074 30 31 38 80 الثانية

 0.195 0.146 0.157 0.212 0.268 158 170 230 290 الثالثة
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دى % للأغشية المصنعة لةونسب التموث غير القابل للإزال %ةونسب التموث القابل للإزال %: يوضح نسب استرجاع التدفق(3) جدول
 BSA (500mg/l)استعمالها في معالجة محمول 

 %Rirنسبة التموث غير القابل للإزالة  %Rrنسبة التموث القابل للإزالة  %FRRنسبة استرجاع التدفق  الغشاء
M0 46% 29% 54% 
M1 85% 74% 14% 
M2 54% 43% 46% 
M3 72% 57% 28% 

 

 

 لأغشية المصنعةا خلال مراحل اختبارتدفق الرشاحة  معدل يوضح متوسط) 15) الشكل

 
أنّ معدل تدفق السوائل يتناقص بتزايد زمن المعالجة لجميع الأغشية المدروسة ولجميع مراحل  (2) جدولتظير نتائج 

. قد يعود السبب [49]وع الأيونات، وىذه النتيجة تتفق مع المعالجة بما فييا المرحمة الأولى التي تتضمن تدفق ماء منز 
في تناقص تدفق الماء منزوع الأيونات بتزايد الزمن، إلى أن الضغط الييدروليكي المرافق لعممية التدفق المستمر 
لمسوائل عبر الأغشية المدروسة يؤدي إلى انكماش في الحجم الحر لمسامات الغشاء وتراص بنية الغشاء مع الزمن 

( محبة لمماء وتشكل PAN/PVP/TiO2(Arg))انضغاط المسام( وخاصةً أن جميع مكونات الأغشية المدروسة ) [35]
الأيونات المتدفق في المرحمة تزايد نسبي في حجم الماء منزوع   (2) جدولروابط ىيدروجينية معو(. تؤكد النتائج 

، ويعزى ذلك إلى M0( مقارنةً بالغشاء M1,M2,M3)  TiO2(Arg)ة في جميع الأغشية التي تحويالأولى من المعالج
ح [50]تواجد حبيبات ثنائي أوكسيد التيتانيوم المحبة لمماء عمى سطح الأغشية وفي جدران المسام  أن  [36]،[35]. وضَّ

، يمكن أن ي عزى إلى تاثيرات إقترانية M0ارتفاع تدفق الماء لأغشية المصفوفة المختمطة مقارنةً بالغشاء غير الم حسن 
 تتمثل في تحسين قابمية السطح لمماء، وزيادة المسامية، وتكوين فجوات كبيره في بنية الغشاء.

أنّ متوسط معدل تدفق الماء منزوع الأيونات )المرحمة الأولى( ىو الأعمى وبشكل كبير من  (15) الشكلبينت النتائج  
 BSA)المرحمة الثانية( وذلك لجميع الأغشية المدروسة، وي عزى ذلك إلى تراكم مادة  BSAمتوسط معدل تدفق محمول الـ

من  %0.3الذي يحتوي  M2دل التدفق، عمماً أن الغشاء عمى سطح الغشاء أو داخمة مما ي سبب انسداد المسام وي قمل مع
TiO2(Arg)  0.313)قد حقق أعمى متوسط معدل تدفق بالمرحمة الأولى )الماء منزوع الأيونات( بمغml/cm

2
.min)  مقارنة

تدفق لممحمول المعالج في المرحمة الثانية من ، ولكن حقق أقل متوسط معدل (15) الشكلبباقي الأغشية المدروسة 
BSA (500mg/l() 0.033ml/cmالمعالجة لـ محمول 

2
.min ) مقارنة بباقي الاغشية المدروسة بما فيياM0 لوحظ في .

المرحمة الثالثة من المعالجة عند تمرير الماء منزوع الأيونات في وحدة المعالجة بعد عممية غسل الغشاء ووحدة 

 تدفق الماء منزوع الأيونات    BSAتدفق محمول  تدفق الماء بعد عممية التنشيط  
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تميز بشكل واضح في أداءه عن بقية الأغشية المدروسة، حيث حقق أعمى متوسط تدفق  M1أنّ الغشاء  المعالجة،
0.246ml/cm)لممرحمة الثالثة من المعالجة 

2
.min)  وحقق أيضاً أعمى نسبة تموث قابمة (%85)وأعمى نسبة استرجاع ،

 ( %14)وأقل نسبة تموث غير قابمة للإزالة  (%74)للإزالة 
 

كان الأقل كفاءة في العمل، فمتوسط معدل التدفق فيو لممرحمة الثالثة من المعالجة  M0، في حين أن الغشاء (3) جدول
(0.116ml/cm

2
.min)  ونسبة التموث غير قابل  (%29)ونسبة التموث القابمة للإزالة  (%56)ونسبة استرجاع التدفق
 (.%54)للإزالة 

بسبب  BSA (500mg/l،)عن باقي الأغشية المدروسة في معالجة محمول  M1تفسر الدراسة المورفولوجية تفوق الغشاء 
النسيج الحبيبي الخشن لمسطح مع وجود عدد كبير من المسامات الصغيره المنتشره بشكل غير منتظم عمى سطحو 

(، مما يسيل من عممية %85بة استرجاع التدفق )عمى كامل سطح الغشاء لتصل نس TiO2(Arg)والتوزع المتجانس لـ 
عادة استخدامو أكتر من مرة.  غسل الغشاء وا 

 

 توالتوصياالاستنتاجات 
لمسحوق ( SEM). أظيرت صور TiO2(NPs)ىلام طريقة ناجعة في تحضير حبيبات نانوية من -ت عد طريقة الح لالة

TiO2(NPs) ى شكل عناقيد أو كتل بأبعاد تصل إلى الم حضر، تشكل حبيبات كروية الشكل متجانسة تتجمع عم
(24nm) بينت تقانة .(EDXS) ( أن الحبيبات النانوية الم حضرة تتكون فقط من التيتانيومTi( والأوكسجين )O أكد .)

 من نمط الأناتاز. TiO2( أنّ العينة المدروسة ىي XRDتفسير نتائج جياز)
 ، وىذا ما بينتو نتائج TiO2(NPs)لكيربائية لحبيبات بالأرجنين إلى تغير الخصائص ا TiO2(NPs)أدت معالجة 

(FT-IR لمسحوق )TiO2(Arg) ( 1384.7حيث ظيرت حزمة امتصاص عند الرقم الموجيcm
( والذي يدل عمى 1-

، وىو ارتباط ثنائي السن، كما ظيرت حزمة  COOTi-الاىتزاز المتناظر لمجموعة الكربوكسيل المرتبطة بالتيتانيوم
NH3 امتصاص تعود لـ

2922.4cmعند الرقم الموجي ) +
NH3( والتي تدل عمى امتطاط وانحناء روابط 1-

مما يجعل  +
وىو الذي أسيم في كبح تكتل  ڤاندرفالس،أكبر من قوى  TiO2(Arg)القوى الكيروستاتيكية التنافرية بين أسطح 

 وليميري.لمتبعثر في المزيج البTiO2(Arg) الجسيمات النانوية الم ضافة وزيادة قابمية 
كم حل وبطريقة الخمط الفيزيائي لموصول إلى محمول متجانس  DMFباستعمال  PAN/PVPح ضر المزيج البوليميري 

 ومستقر، يمي ذلك إمّا صب المزيج المتجانس والمستقر عمى سطح مستوي صمب ثم غمرة في حمام تخثير
( عمى M1,M2,M3( للأغشية )%0.5,%0.3,%0.1قبل صبة وفق نسب معينو )TiO2(Arg) ( أو إضافة M0)الغشاء 

ساعة حتى الوصول لمزيج تتبعثر فيو الحبيبات النانوية بشكل متجانس خالي  24الترتيب مع الاستمرار بالخمط لمدة 
 من التكتلات لونو حميبي.

ات عمى لسطح الأغشية الم حضرة تزايد المسامية وتكون فجوات كبيرة وتزايد في انتظام توزع الفجو  SEMأظيرت صور 
 المضاف لممزيج البوليميري. TiO2(Arg)سطح الأغشية بتزايد تركيز 

 TiO2(Arg)من  %0.1الذي يحتوي  M1(، تفوق الغشاء 500mg/l) BSAبيّن اختبار مقاومة الانسداد باستعمال محمول 
ة استرجاع ( عمى سطح الغشاء لتصل نسبBSAعمى بقية الأغشية المدروسة في إضعاف التصاق المموث المدروس )

 .%74ونسبة التموث القابمة للإزالة  %85التدفق 
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