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در  یتیافکربن گر ديترین هيبر پا یسیمغناط پالاديوم ديبرینانوه یزوریاثر کاتال یبررس

 یاورانژ تحت تابش نور مرئ لیمت ماده رنگزای بيتخر
 راضیه نجات

 organochem_nejat@yahoo.com بجنورد، ايران. ،كوثر بجنورد دانشگاه، هيدانشکده علوم پاي، ميبخش شيار، دانش

 

-نيفنانترول-0 ،01)(، 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd) يتيكربن گراف ديترين هيبر پا وميپالاد - ي كمپلکس ايمينسيمغناط ديبرينانوهکیده: چ

انژ تحت اور ليمت يماده رنگزا بيتخر يو برا آسان ساختهي کرديبا رو داريفعال و پا اريبس ستيتوكاتالف کيعنوان به ،(=Imديكاربالدئي د-9،2

طبق نتايج آناليز  شد. شناسايي VSMو  XRD, FT-IR  ،TEM, SEM, ،DRS هايکيتکن با كاتاليست مذكور. كار برده شدبه يتابش نور مرئ

TEM ،هيبريد نانو فعاليت فتوكاتاليستي كه حاكي از آن است نتايج .باشدمينانومتر  011تا  21 ،آهن دياكس يبرو ومياندازه متوسط نانوذرات پالاد

، مانند زمان مختلف يپارامترها ري. تأثباشدبيشتر مي كمپلکس مغناطيسي پالاديومو  4N3C-gبا  سهياورانژ در مقا ليمت ينور بيتخر در مذكور

داد  نتايج نشان .شد يبررس بيبر بازده تخر ستيتوكاتالاستفاده مجدد ف تيقابل نيو همچن pH نور،و تابش  زوريبه حضور كاتال بيتخر يوابستگ

 بعد از گذشت يتحت تابش نور مرئ C 01°دماي  و pH=4 در M  110/1 2O2Hو ppm 91با غلظت  متيل اورانژ يماده رنگزا راندمان تخريبكه 

 .باشددرصد مي 20كاتاليست مذكور،  توسط دقيقه 91

 .مغناطيس ،يتيكربن گراف ديترين ،پالاديوم ،ستيفتوكاتالمتيل اورانژ،  :دواژهیکل

 

Investigating the catalytic effect of magnetic palladium nanohybrid based on 

graphite carbon nitride in the degradation of methyl orange dye under visible 

light irradiation 

Magnetic nanohybrid imine-palladium complex based on graphitic carbon nitride (Pd-Im@Fe3O4@g-

C3N4), (Im=1,10-phenanthroline-2,9-dicarbaldehyde), as a highly active and stable photocatalyst is 

fabricated via a facile approach, and is developed for the degradation of Methyl orange under visible light. 

The catalyst was identified by techniques XRD, FT-IR, TEM, SEM, DRS and VSM. According to the 

results of TEM analysis, the average size of palladium/iron oxide nanoparticles is 90-100 nm. The results 

indicate that the photocatalytic activity of the mentioned nanohybrid in the optical degradation of methyl 

orange is higher compared to g-C3N4 and palladium magnetic complex.The influence of reaction parameters 

such as time, the dependence of degradation on the presence of the catalyst and light irradiation, pH, and 

also the reusability of the photocatalyst on the degradation yield have been investigated. The results showed 

that the degradation efficiency of methyl orange with a concentration of 20 ppm and 0.006 M H2O2 at pH 

= 4 and a temperature of 40 °C under visible light irradiation after 20 minutes by the catalyst is 91%. 

Keywords: Methyl orange, Photocatalyst, Palladium, g-C3N4, Magnetism. 
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 مقدمه -1

به يک چالش جدي در سراسر  شدنيصنعت انرژي به دليل رشد انفجاري جمعيت و و ستيزطيمحامروزه بحران مربوط به مسائل 

صنايع موادغذايي و صنايع هاي رنگي خطرناک، صنايع نساجي، عموما منابع توليد آلاينده .)9 ،0(جهان براي بشر تبديل شده است 

 پايين،ي هزينه و كم انرژي مصرف ،توكاتاليستي به دليل سازگاري با محيط زيستفناوري فهاي اخير، لشيميايي مي باشند. در سا

 .)1و0(د دهاي براي بحران فوق ارائه ميهاميدوار كنند راه حل جديد و

 يتوكاتاليستفتخريب هاي ني، جذب سطحي، سيستمانعقاد، تبادل يو - يسازلختههاي شيميايي و فيزيکي، ازجمله بسياري از تکنيک

در حضور نور از  يرنگمواد اند. در اين ميان، تخريب و رسوب شيميايي، براي حل چالش حذف رنگ از آب آلوده استفاده شده

 .)2(باشد مي موردتوجههاي تکنيک

ي ميکروبي و رنگي توسط نور هاندهيآلا كردنرفعاليغتوانند براي مي هاستيتوكاتالفها، تعداد محدودي از باوجود اين پيشرفت

هاي ها، جداسازي حاملمساحت سطح آن ريتأثتحتزيادي  تا حدها توكاتاليستعملکرد ف داده است كهها نشان پژوهشاستفاده شوند. 

 . رديگيمقرار  )7( ريپذواكنشهاي و سطح سايت )0(بار ناشي از نور 

. تکنيک دهدرا نشان مياقتصادي  صرفهبهمقرون وفعاليت بسيار كارآمد  ها باتوكاتاليستنسل جديدي از ف هاي مذكور نياز بهويژگي

در اين  .قرار گرفتبسياري از محققان توجه  مورد، آب توكاتاليستيدر تقسيم ف"مايش يفوج -ا اثر هوند"از زمان كشف  زيتوكاتالف

ي معين و ايجاد جفت هافركانس جذب فوتون با قادر به صورت بالقوهبه هايهادمهيننشان داده است كه  هاپژوهشنتايج  راستا

 . )01-8 (دهنديمنشان  از خودخوبي را توكاتاليستي ف خواص ،ي آزاد فعالهاکاليراد بوده و با توليدحفره -الکترون

ربن ، نيتريد كهاستيتوكاتالفها با استفاده از فاضلاب هيو تصف ستيزطيمحنشان داده است كه در راستاي حفاظت از  هايبررس

هاي سمي مختلف در هوا ي بسيار خوبي هستند كه جهت سنجش و حذف آلايندههانهيگزي آن هاتينانوكامپوز( و 4N3C-gگرافيتي )

توكاتاليست، استفاده از به عنوان ف برفلزات واسطه هاي مبتني. درمقايسه با نيمه هادي)00( اندگرفتهقرار  مورداستفادهو فاضلاب 

 . )09( باشدامروزي مي( به دليل خواص منحصربه فردش يک موضوع داغ 4N3C-gهادي نيتريدكربن گرافيتي )نيمه

اي آن، درساختارلايه  𝝅اي شبيه گرافيت است كه سيستم كونژوگهي دوبعدي با ساختارلايهنيتريد كربن گرافيتي يک نانو ماده

است كه آن را به  ev 7/9مناسب  داراي يک شکاف باندي 4N3C-g شود و مهمتر از آن،منجربه پايداري حرارتي وشيميايي بالا مي

حفره و وجود –از نوتركيبي سريع الکترون 4N3C-g با اين حال، )00-01(كند نور مرئي تبديل مي حضور آل درتوكاتاليست ايدهيک ف

 . (07)شود توكاتاليستي رضايت بخشي نميبرد، كه منجر به عملکرد هاي فميسطح ويژه كوچک رنج 

جداسازي  توان به جداسازي مغناطيسي اشاره كرد. كه در اين رابطه مي است ديگري مهم دغدغه، 4N3C-gهمچنين جداسازي 



 

قرون به ي آسان، ممغناطيسي، برخلاف روش هاي ديگر مانند فيلتراسيون وسانتريفيوژ، داراي مزاياي منحصربه فردي مانند استفاده

با گونه هاي مغناطيسي  4N3C-gتوان با جفت كردن را مي 4N3C-gصرفه بودن و جداسازي سريع است. بنابراين، مشکل بازيافت ذرات 

  .(08)حل كرد 

انواع فلزات نجيب مانند طلا، نقره ،پلاتين و  شامل اتصال هاينانوكاتاليست توي موثر فها حاكي از استفادهارش، برخي گزهمچنين

اهش ك حفره را –الکترون  بيتركاستفاده از چنين فلزات نجيبي به عنوان يک چاه الکترون، باز .(99-02)مي باشد  4N3C-gپالاديم با 

دارند  يرنتييپا يكه سطح فرم كردهمهاجرت  بيدارند به فلزات نج ليتما ،شده توسط فوتون نور جييته يهاالکترون مي دهند. زيرا

به دليل  عنوان جذابترين فلزبه (Pd. درميان تمام فلزات نجيب، پالاديوم )ماننديم يباق 4N3C-gها در است كه حفره يدر حال نيو ا

در  ريعلاوه بر تاث 4O3Feنانو ذرات استفاده از  .(91) مطرح استتوكاتاليستي، براي بهبود عملکرد ف 4N3C-gاثر هم افزايي بارز آن با 

 ينقش چاه الکترون تواننديم 4O3Feكنند. نانو ذرات  جاديا زيرا ن يگريتوانند اثرات مثبت ديم ،4N3C-g مغناطيسي ساده افتيباز

در اين كار، يک  .(90)كنند  يباز اشوند ر يمنتقل م 4N3C-gنانو صفحات  اي Pdكه از نانو صفحات  ييهاالکترون يبرا يليتکم

متيل  اده رنگزايمموثر در تخريب  ستيكاتالبر روي نيتريد كربن گرافيتي نشانده و به عنوان يک فتو نانوهيبريد پالاديوم مغناطيسي

 يسم ريو غ، قابليت مغناطيسي در بازيافت آسان كم واكنش زمانسرعت بالا و بالا، بازده  .نور مرئي، بررسي شدتحت تابش اورانژ 

 كار مي باشند. نيا يايمزا نياز مهمتر زوريبودن كاتال

 

 بخش تجربی -2

 مواد -2-1

تند. گرفمورداستفاده قرار  شتريب يسازبدون خالصآلدريچ و مرک،  -ا شركت سيگم ازشده  يداريخر ييايميها و مواد شتمام حلال

 .شده استدادهنشان 0 و شکل 0جدول  در ـبيآن بـه ترت ييايميو ساختار ش متيل اورانژ رنگزايماده مشخصات 

 متيل اورانژ يمشخصات ماده رنگزا :1 جدول

Table 1: Specifications of methyl orange dye. 

 یوزن مولکول یفرمول مولکول maxλ (nm) يیایمینام ش

   S3NaO3N14H14C g/mol 11 /197 001-071 متيل اورانژ

 



 

 

 متيل اورانژساختار شيميايي ماده رنگزاي  (1 شکل

Figure 1. The Chemical structure of methyl orange dye. 

 روش کار -2-2

 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdکاتالیزور سنتز  -2-2-1

Pd-)مغناطيسي  هيبريد آلي پالاديوم نانوو  (92) نيملام يتراكم حرارتاستفاده از روش با ( 4N3C-g) يتيكربن گراف ديترينابتدا 

4O3Im@Fe )4 يسينانوذرات مغناط جهت سنتز. (90)سنتز شد گزارش شده در مقالات قبلي، روش  مطابقO3Fe ،18/0 از گرم 

O26H⋅3FeCl  وO23H⋅NaAc (88/9 در ات )ته گرد اضافه و به  يتريل يليم 211فلاسک  کي( به تريل يليم 111) کوليگل لنيگرم

در اتوكلاو فولاد ضد زنگ با پوشش تفلون مهر و موم شد.  حاصلبه زرد  لي. سپس محلول همگن ماه شدساعت هم زد 9مدت 

ه . مرحلبه دست آمده با آب مقطر و اتانول شسته و خشک شد اهيگرم شد. پودر س گراديدرجه سانت 911ساعت تا  8اتوكلاو به مدت 

 01(، آب مقطر )تريل يليم 001) خالصاز الکل  يگرم( در مخلوط 9) 4O3Feنانوذرات مي باشد كه  SiO4O3Fe@2بعد شامل سنتز 

 ي( به آرامتريل يليم 0؛ TEOS) کاتيليارتوس ليمعلق شدند. سپس تترا ات قهيدق 01( به مدت تريل يليم 0) OH4NH( و تريل يليم

ساعت  99و سپس به مدت  تحت چرخش قرار گرفتساعت  0به مدت  گراديدرجه سانت 01 يدر دما حاصلاضافه شد و مخلوط 

در مرحله بعدي  در خلاء خشک شد.و با اتانول شسته و  شد يآورجمع يخارج آهنربايجامد با استفاده از  ت،يرفلاكس شد. در نها

فراصوت قرار گرفت. سپس امواج تحت  قهيدق 91( اضافه و به مدت 1:9از الکل و آب مقطر ) يه مخلوطب SiO4O3Fe@2از  گرم 2/1

APTES (2/1 به آرامتريل يليم )با تولوئن و  جدا وشد. جامد رفلاكس ساعت تحت آرگون  09به مدت  حاصل اضافه شد و مخلوط ي

در  2NH-2@SiO4O3Feاز  گرممين(، Imتهيه ايمين ) منظوربه .(2NH-2@SiO4O3Fe( دگردياتاق خشک  يكلروفرم شسته شد و در دما

 ميكسا يد ديكاربالدئ يد-9،2-نيفنانترول-0،01معلق شد و  قهيدق 01( با كمک فراصوت به مدت تريل يليم 02متانول خشک )

و  لتريجامد فماده  .گرديد كسساعت تحت آرگون رفلا 90و سپس به مدت اضافه ( تريل يليم 01گرم( در متانول خشک ) 10/1)

 02گرم( در متانول خشک ) 4O3Im@Fe (2/1جهت نشاندن پالاديوم،  ( خشک شد.4O3Im@Feبا متانول در خلاء )از شستشو  دبع

 90گرم( اضافه شد و مخلوط به مدت  92/1) 2Pd(OAc)تحت فراصوت قرار گرفت. سپس  قهيدق 01شد و به مدت  قي( تعلتريل يليم

 د.گردي( خشک 4O3Im@Fe-Pdبا متانول شسته شد و در خلاء ) و جدا آهنرباآرگون رفلاكس شد. جامد با استفاده از  جوساعت در 



 

 
 .4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd نانو هيبريد شمايي روند ساخت  حطر :2شکل

Figure 2. Schematic representation of the synthesis of Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 nanohybrid. 

 

 هايابی نمونه ـ مشخصه2ـ2ـ2

 ي. الگوهااست آمدهدستبه KBr استفاده از قرصبا  (NICOLET IR100دستگاه مدل )با  cm 4000-400-1 يمحدوده در IR-FT فيط

XRD پسيليف سنجپراشاتاق با  يدر دما X"pert 1710  با استفاده از تابشCoKα (λ = 1.78897 Å) .کروسکوپيمتصوير  ثبت شد 

 يسنجفيط د.گردي ثبت Philips CM 30با دستگاه  TEM ريوتص و Philips XL-300 دستگاه با مدل ا استفاده ازب (SEM) يروبش يالکترون

 UV-Visible Thermo Scientific Evolution 300/600مدل يمرئ - شفرابنف يسنجفيطاستفاده از دستگاه با  (UV/Vis DRS) يبازتاب

(USA) لامپ بخار ج 011لامپ  کيتوسط  نور مرئي. است آمدهدستبه( با فشار بالا و  وهيواتλ = 546.8 .فراهم شده است )نانومتر 

 ران،ي، اMDK Coمتناوب ) انيگراد يروين سنجسيمغناط/ ينمونه ارتعاش سنجسيمغناط کيبا كاتاليست و  4O3Fe يسيخواص مغناط

www.mdk-magnetic.com )شد يريگاندازه. 

 

 نتايج و بحث -3

  (FT-IR) هيفور ليسنجی مادون قرمز تبد فیط زیآنال تحلیل -3-1

 هدر محدود )Pd (4N3C-@g4O3Im@Fe-dو  )Fe( ،4N3C-g b)(، 4O3c) Im@Fe (4O3aاز  FT)-(IR قرمزمادون هيفور ليتبد يسنجفيط

1-cm1101-011 ي. نوار مشخصه(1)شکل  قرار گرفت يمورد بررس O-Fe  1در حدود-cm201  4تركيبات حاوي در تمامO3Fe  ظاهر

 CN يها کليهتروس يمعمول يكشش به ارتعاش  cm 0711 -0911-1خالص، واقع در محدوده  4N3C-g يبرا ياصل يقله ها شود. يم



 

شخص قله م .(b) نسبت داد نيازيتر يواحدها يتوان به ارتعاش تنفس يرا م cm 811-1شود و نوار مشخصه مهم در  ينسبت داده م

 ي( نوارهاc. شکل )ابدي ياست كه به طور گسترده گسترش م 4N3C-gدر  NH يواحدها ينشان دهنده ارتعاش كشش cm 1981-1 در

 Fe-O-Siو  Si-O-Si ،OH-Si يوندهايپ يمربوط به ارتعاش كشش بيكه به ترت دهدينشان م 811و  cm 0171 ،272-1را در  يجذب

 cm-1 در يجذب ينوارها پوشانده شده است. 4O3Feسطوح نانوذرات  يبر روو  واقعاً وجود دارد 2SiOپوسته  دهدياست كه نشان م

 2SiOدهد پوسته  ياست كه نشان م Fe-O-Siو  Si-O-Si ،OH-Si يوندهايپ يمربوط به ارتعاش كشش بيبه ترت 081و  882، 0017

-نيفنانترول-0،01و  نيآم يگروه ها يذرات حاو نيپوشش داده شده است. واكنش ب 4O3Feسطوح نانوذرات  يرو و وجود داردواقعاً 

 يمشخص م cm 0900-1با باند جذب در IR-FT فياز ط ونديپ نيا ليدهد و تشکيم ليرا تشک C═N ونديپ کي ديكاربالدئي د-9،2

 ونديمطابقت دارند كه نشان دهنده پ لنيمت يگروه ها H-C يوندهايپ يبا ارتعاش كشش cm 9811-1111-1ه شود. نوارها در محدود

به  بيبه ترت 9000 و cm 0090،0011 ،0020-1 درموجود  لقلدر طيف كاتاليزور  است. سيليبه س يآل يگروه ها زيآم تيموفق

 . شوندمياختصاص داده تركيب  C═Nو  C═C يباندها

 
 (.4N3C-@g4O3Im@Fe-d) Pdو  (4O3a) Fe) ،4 N3C-g (b)،4 O3c) Im@Feاز  IR-FT ريتصاو .3 شکل

Figure 3. The FT-IR spectram of )a) Fe3O4 ،)b)g-C3N4 (c) Im@Fe3O4 and (d) Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4. 

 

 (XRD) کسيپراش پرتو اشعه ا زیآنال تحلیل الگوهای -2-3

) JCPDS باشديم منطبق  4O3Fe استاندارد يبا فاز مکعب a0 شکل در  4O3Feمربوط به تركيب  )XRD( کسيپراش پرتو اشعه ا زيآنال

 4N3C-gدر تركيب  (911) و( 011) صفحات مربوط به بازتاب بترتي درجه به 9/97 و 1/01 پراش در يهاقله ،4bشکل  در .3107-65(



 

 ،4cشکل ، 4O3Im@Feمربوط به تركيب  XRDدر الگوي  [.18، 17]كند يمطابقت م )JCPDS 65-7310(با شماره كارت  باشند كهمي

 4O3Fe يمشخصههاي و همچنين پيک دباشنيمي آلي هاگروهو  آمورف سيلي، مربوط به س= º28 -20 θگستره در در قلل موجود 

 در قبولقابل شدت يدهندهنشان 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdمربوط به كاتاليزور  XRDالگوي پراش  ،4dدر شکل . مشهود هستند كاملاً

 4O3Fe( مربوط به 100در صفحه ) مشخصه. همچنين پيک باشديم 4N3C-gدر  تيگراف هيشب يوجود ساختار و مويد( 011صفحه )

در  Pdنانوذرات  زيآمتيموفق تيتثب حاكي ازكه مربوط بوده  Pd در( 000) ب صفحهدرجه به بازتا 0/00 است. پيک موجود در

و ذرات  Pd مقدار نانوذرات رايهستند، ز فيضع اريبس 4O3Feپالاديوم و  مربوط به پراش يهاکيپدر اين الگو شدت است.  كاتاليست

درجه نشان  9/97در  از كاتاليزور XRDي در الگوي پراش قوحضور قله  كم است. اريبس ،4N3C-gاصلي  نسبت به حاملمغناطيسي 

 يهالههم ق 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd ي مربوط بهالگو نيبنابرا باشد.آروماتيک مي يهاستميس ربوط بهم ياهيلا نيب دمانيچ يهندهد

Pd- كمپلکس بيانگر آن است كه ودهد يرا نشان م 4N3C-gپراش  يهاقلههم و  رسوم در نانو هيبريد پالاديوم مغناطيسيپراش م

4O3Im@Fe 4 يروN3C-g شده است. يبارگذار يخوببه  

 

 (4N3C-@g4O3Im@Fe-d) Pdو  (4O3Im@Fe (b)،4 N3C-c) g(،  (4O3Feaاز  )X )XRD ياشعه يپراش پرتو يالگوها .4شکل 

Figure 4. XRD of )a) Fe3O4 )b) Im@Fe3O4 (c) g-C3N4 and (d) Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4. 

 

 (SEM) تحلیل نتايج میکروسکوپ الکترونی روبشی -3-3

 با استفاده از 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd و نانوهيبريد مغناطيسي 4O3Feي نانوذرات مغناطيسي ساختار هاييژگيو و يشناسختير



 

مربوط  b2 . شکلباشديممربوط به كاتاليزور مغناطيسي  a2شکل  .قرار گرفت يبررس مورد SEM يروبشـ يالکترونـ پکروسـکويم

تحرک الکترون بالا  ليساختار به دل نينشان داد. ا SEM ريمانند در تصاو لهيساختار م کبوده كه ي 4O3Feبه نانوذرات مغناطيسي 

صورت نقاط برجسته به 4O3Im@Fe-Pd يسي، نانوذرات مغناطشوديم دهيد، a2 لطور كه در شکمناسب است و همان زيتو كاتالف يبرا

نشان داد كه نانوذرات  كاتاليزوراز  TEM ريتصو. قرار گرفته اند 4N3C-g تيسطح نانوكامپوز يبر رو کنواختيظاهرشده و به طور 

 يرو رهيت يو خاكستر اهيس يهالکه .(0)تصوير  اندشدهي بر روي كربن نيتريد گرافيتي نشانده خوبآهن به دياكس -م پالاديو

 .باشديم نانومتر 011تا  21آهن با اندازه متوسط ذرات  دياكس ويرپالاديوم برنانوذرات كربن نيتريد گرافيتي مربوط به  وچروکنيچ

 

 4O3Fe (b)و  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زورياتالك (a) ينمونه هااز  SEMتصاوير  .5شکل 

.4O3Feand (b)  catalyst4 N3C-@g4O3Im@Fe-Pd(a)  SEM images of5. Figure  
 

 

 .4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زورياتالكنمونه از وضوح بالا با  TEMوير تص .6شکل 

Figure 6. TEM image of Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 catalyst. 



 

 (DRS) یبازتاب یسنج فیطآنالیز تحلیل نتايج  -3-4

طور  كه به باشندي ميستيفتوكاتالفرايند در  ي مهمنور يژگيودو  ،هايستفتوكاتال يباندشکاف  يآستانه جذب نور و انرژ يابيارز

g4O3Im@Fe-Pd@-و  4N3C-g، 4N3C-@g4O3Fe ي تركيبخواص نور سنجش در جهت DRS نتيجه آناليز .گردندمياستفاده  وسيعي

4N3C  4 ي. جذب نوراست شدهدادهنشان 7در شکلN3C-g در  .ابديينانومتر گسترش م 000در  يمرئ هيفرابنفش تا ناح هيناح در

دهنده كه نشان شوديجذب مشاهده م کيدر پ 4N3C-gنسبت به مشاهده قرمز قابل رييتغ کي 4N3C-@g4O3Feطيف كاتاليزور و 

همچنين كمپلکس پالاديوم بر روي كربن نيتريد گرافيتي نسبت به  است. يمرئ هيدر ناح يستيتوكاتالخواص فجذب نور و  شيافزا

4N3C-@g4O3Fe، هبود را بكاتاليزور  يجذب نور مرئ يبه طور مؤثر كربن نيتريد گرافيتي ني؛ بنابرادهدنشان ميدر جذب  شيافزا

 .بخشديم

 

 ست.يكاتالو 4N3C-g، 4N3C-@g4O3Fe يهانمونهاز  DRS طيف .7شکل 

and (b) catalyst. 4N3C-@g4O3Fe4, N3C-7. DRS of gFigure  

 

 (VSM) سنج نمونه ارتعاشیمغناطیسآنالیز تحلیل نتايج  -3-5

نمونه  يسنج سياستفاده از مغناطبا را  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd تيو نانوكامپوز 4O3Feنانوذرات  يسيمغناط يها يمنحن 8شکل 

 يهايدر منحنيک اثر تاخيري را  چيه نانوهيبريد كاتاليزوري،و هم  غناطيسيهم نانوذرات م دهد.ي( نشان مVSM) يارتعاش

در اع اشب يسيمغناط مقدار مواد است. نيادر  يسيپارامغناط ي ابرژگيو بيانگردهند كه يخود نشان نماز اتاق  يدمادر  يسيمغناط

g4O3Im@Fe-Pd@- در كاتاليزور (emug 21/01-1) اشباع يسيمغناط مقدار از شتريكه ب بوده (emug 98/00-1) برابر با 4O3Fe هسته

4N3C وان تيها را م تيوجود، نانوكامپوز ني. با اباشدكاتاليست ميمورد در  يسيمغناطغيرمواد  حضور ليبه دل. كاهش مقدار است

 .دكر يابيباز يدائم يآهنربابا استفاده از براحتي 



 

 
 .4O3Feبا  سهيدر مقا 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوريكاتال VSM يمنحن .8شکل 

4.O3catalyst compared to Fe 4N3C-@g4O3Im@Fe-8.VSM curve of PdFigure  

 

 متیل اورانژ  یماده رنگزاهینه سازی شرايط تخريب ب -3-6

ماده تخريب  رد فتوكاتاليستعملکرد  موثر برمختلف  ي، فاكتورهاييي فتوكاتاليستزدارنگجهت يافتن شرايط بهينه براي فرايند 

تابش  ،زوريبه حضور كاتال بيتخر يوابستگ، مختلفي زورهاي، كاتالزوريكاتالاز مقادير متفاوت استفاده  متيل اورانژ از جمله رنگزاي

 زوريكاتال در غيابكه واكنش  نشان داد 9نتايج جدول  قرار گرفت. يمورد بررس متفاوت محلول، يهاpHو اكسيدان و همچنين  نور

بررسي شد. نتايج حاكي از  2O2Hدر حضور و عدم حضور اكسيدان  ماده رنگزاياز طرفي تخريب (. 9و  0 يهارديف) شودينمانجام 

 يهارديف). باشديمتر آن است كه در عدم حضور اكسيدان، بازده بسيار كم و زمان تخريب نسبت به زمان حضور آن بسيار طولاني

و  (7 رديف) را كم كرده ماده رنگزاگرم، ميزان تخريب  12/1از  زوريمقدار كاتال . در ارزيابي فاكتور ميزان كاتاليزور، كاهش(0و  2 ،0

Pd- تيفعال، يستيفتوكاتالعملکرد  زانيمجهت مقايسه چنداني بر ميزان تخريب ندارد. همچنين  ريتأث زوريكاتالافزودن مقدار 

4N3C-@g4O3Im@Fe  4نسبت بهN3C-g 4و  خالصO3Im@Fe-Pd ديبرينانوه نه،يبه طيقرار گرفت. در شرا يمورد بررس -Pd

4N3C-@g4O3Im@Feيتيبن گرافكر ديتريو ن يسيمغناط ومينسبت به كمپلکس خالص پالاد ماده رنگزا بيدر تخر يشتريب تي، فعال 

، نيبنابرا باشد.بين كمپلکس پالاديوم و بستر مي اثرات متقابلو ها الکترون عيو انتقال سر ينور مرئ اديجذب ز دليلبه كه نشان داد؛ 

 .دارد 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوريكاتال از گرم 12/1، با استفاده از يعملکرد را تحت تابش نور مرئ نيبهتر كاتاليزور نيا

 

 

 

 



 

 

  C01° و دماي =pH 91 تحت تابش نور مرئي در ppm0جدول 2: بهينه سازي شرايط تخريب ماده رنگزاي متيل اورانژ با غلظت 

Table 2. Optimization of methyl orange dye degradation with a concentration of 20 ppm under visible light irradiation at pH = 4 and 40 °C 

 

 (%) راندمان زمان/دقیقه اکسیدان مقدار کاتالیزور)گرم( کاتالیزور رديف

 - 2O2H 01 - بدون كاتاليزور 0

9 4N3C-g 12/1 2O2H 01 - 

1 4O3Im@Fe-Pd 11/1 2O2H 91 90 

0 4O3Im@Fe-Pd 11/1 air 91 ناچيز 

2 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd 12/1 air 91 90 

0 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd 12/1 - 91 ناچيز 

7 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd 11/1 2O2H 91 70 

8 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd 12/1 2O2H 91 21 

2 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd 18/1 2O2H 91 20 

 

 

 متیل اورانژ  ماده رنگزای تخريباثر نور و کاتالیزور در  -3-7

نتايج حاكي از آن است . داده شده استنشان  (2)شکل در و تابش نور  زوريبه حضور كاتال متيل اورانژ رنگزايماده  بيتخر يوابستگ

ور در حضپس از انجام واكنش اما د. وشميمشاهده نماده رنگزايي  بيتخر ي، هيچتحت تابش نور مرئ و ستيفتوكاتال ابيدر غكه 

 اين كاهش جزئي نشان داده است.كاهش  يکيدر تارمتيل اورانژ  ماده رنگزاياز غلظت  يمقدار جزئكاتاليزور و در غياب تابش نور، 

ماده مخلوط  يد. اما وقتشومي مربوطيست توكاتالدر سطح ذرات ف يلآ يهامولکول يبه جذب جزئ احتمالا ،ماده رنگزادر غلظت 

بازده و  هاالکترون عيو انتقال سر ينور مرئ اديجذب زبه دليل قرار گرفت،  يدر معرض تابش نور مرئ يستبا فتوكاتالمذكور  رنگزاي

 .داده است شافزاي  20تا را  بيتخر

 



 

 
 متيل اورانژ ماده رنگزاي بيتخر ي( برازوريو )نور + كاتال زورينور، كاتالاثرات  .9شکل 

Figure 9. Effects of light, catalyst and (light + catalyst) to degrade methyl orange dye. 

 

 

  متیل اورانژ ماده رنگزای محلول در فرايند تخريب pHاثر  -3-8

سطح  تيبر خاص pH رايباشد ز يم تيحائز اهم اريبسيک فاكتور ها مانند رنگ يآل يهاندهيآلا بيدر تخربهينه  pHسنجش ميزان 

 خواهد بود يمهم اري، فاكتور بسpH يبررس افتد،ياتفاق م زوريسطح كاتال يواكنش رو کهيگذار بوده و از آنجائ ريتاث هاستيفتوكاتال

 01تا  1مختلف مانند  يها pHپژوهش، اثر  نيداشته باشد. در ا ستييفتوكاتال بيبر عملکرد جذب و تخر ياديز ريتواند تأثيمچراكه 

 کيدرياز محلولهاي كلر pH ميبـراي تنظمورد مطالعه قرار گرفت. . متيل اورانژ  ماده رنگزاي در فرايند تخريب قه،يدق 01مدت  يط

در  متيل اورانژ ماده رنگزاي بي. تخردهدينشان م pHاز  يتابع نوانرا به ع بيدرصد تخر 01. شکل دياستفاده گرد NaOHو  دياسـ

 .مطلوب است =pH 0با  يدياس طيشرا

 

 كاتاليزور.در حضور  متيل اورانژ ماده رنگزاي بيتخرمحلول براي  pH اثر .11شکل 
10. Effect of solution pH for degradation of methyl orange dye.in the presence of catalyst.Figure  

 

 



 

 متیل اورانژ  ماده رنگزایتجزيه نوری  ايزوترم -3-9

متيل رنگزاي محلول  تريل يليم 21را در  ستيگرم كاتال 12/1، فتوكاتاليست مذكوري برا ييستفتوكاتال يهاتيفعال يجهت بررس

 رديگيقرار م يسيتحت هم زدن مغناط يکيدر تار قهيدق 11. مخلوط مذكور به مدت ميكنياضافه م  =0pH و ppm 91با غلظت  اورانژ

كاهش در غلظت ماده رنگزا به علت جذب جزئي  و گردد جاديا زوريو سطح كاتال ماده رنگزا ندهيآلا نيتا تعادل جذب / واجذب ب

 يرئتحت تابش نور ممذكور اضافه و  مخلوط پراكسيد هيدروژن بهسپس مولکولهاي آن بر روي سطح ذرات فتوكاتاليست مي باشد. 

نشان  00 در شکل متيل اورانژ ماده رنگزاي بيتخر شبنف ءجذب اشعه ماورا فيط و قرار گرفت W  011يفشار بالا ي وهيلامپ ج

ست و نانومتر ظاهر شده ا 071 در متيل اورانژ ماده رنگزاي يمشخصه کياست، پ مشخصها يهمانطور كه در منحن. داده شده است

، كاهش نور مشخصه با گذشت زمان تابش کيشدت پppm 91 (sample )در مقايسه با نمونه اوليه با غلظت از آن است كه  يحاك جينتا

 ستميد به طور موثر توسط سنتوان يممتيل اورانژ  ماده رنگزاي نيبنابرا .گردديم ديتحت تابش نور، ناپد قهيدق 91و پس از  افتهي

 .دنشو هيمذكور تجز يستيفتوكاتال

 
 يزور.و در حضور نور و كاتال  = 0pH در متيل اورانژ ماده رنگزاي بياز تخر UV- Vis يجذب فيط .11شکل 

Figure 11. UV-Vis absorption spectrum of methyl orange dye degradation at pH = 4 and in the presence of light and catalyst. 

 

 غلظت فتوکاتالیستبررسی  -3-11

سرعت واكنش  شيافزامنجر به  بيشتر يحفره–جفت هاي الکترون  توليد نور و علت جذبهب ستيمقدار فتوكاتال شيافزابطور كلي 

 ،يد مشخصبالاتر از ح ريدارد. اما در مقاد ستيبه جرم كاتال ميمستق يسرعت واكنش بستگ بنابراين .شوديم يستيفتوكاتال هيتجز

 در ابتدا تسيلكاتا ميزان شياست. افزا يضرور ستميس يوربهره يبرا ستيكاتال نهيمقدار به نيي. تعابدييسرعت واكنش كاهش م

كاهش سرعت واكنش  اعثممکن است ب نهياز حد به شيب شياما افزا .دهديم شيسرعت واكنش را افزا ،افزايش سـطح تمـاس بعلت



 

در واقع افزايش بيش از حد كاتاليست، موجب تجمع  .دهدو ايجاد كدروت شده كه جذب نور را كاهش ميمحلول  تيفيو كاهش ك

بکار برده  زوريكاتالگرم از  11/1يزور، وقتي در ارزيابي فاكتور ميزان كاتال گردد.ذرات كاتاليستي و كاهش تعداد نقاط فعال سطحي مي

چنداني بر ميزان تخريب ندارد. بنابراين  ريتأثگرم  18/1تا  زوريكاتالو افزودن مقدار  درصد 79را فقط  ماده رنگزاشد، ميزان تخريب 

 گرم مي باشد. 12/1در اين كار معادل  ستيكاتال نهيمقدار به

  غلظت اولیه ماده آلاينده -3-11

با  يل اورانژرنگزاي مت مادهتخريب فتوكاتاليستي باشد. فاكتور حائز اهميتي ميتعيين ارتباط سرعت تخريب و غلظت اوليه آلاينده 

سرعت تخريب ابتدا با افزايش نشان داد كـه بررسي شد. نتايج  ppm 01-01غلظت آلاينده از  تغيير، با مذكوراستفاده از كاتاليست 

، نگزار با افزايش غلظت آلاينده، مقدار بيشتري از مولکولهاي ماده زيرا .يابدمي افـزايش يافتـه و سـپس كـاهش ppm 91غلظت تا 

سرعت  پسكافي نيست  هاي بالاها در غلظتريب آلايندهموجود، براي تخ OHمقدار راديکال  ، وشوندمي جذب روي سطح كاتاليست

هاي فعال نمکا باعث غير فعـال سـازيتواند مي روي سطح كاتاليستماده رنگزا افزايش غلظت اوليه  همچنينيابد. تخريب كاهش مي

ي ماده رنگزاي متيل اورانژ در حضور بنابراين مقدار بهينه غلظت ماده اوليه.شود كه نتيجه آن كاهش سرعت تخريب است آنروي 

 باشد.مي ppm 91كاتاليست مذكور، 

 

 بازيابی کاتالیزوربررسی  -3-13

 نهيبه طيراتحت شمتيل اورانژ  ماده رنگزاي ينور بيتخربه  ، آزمايشات مربوطستيكاتالفتو يابيو باز يداريپابه منظور ارزيابي ميزان 

ستشو ش ،زهيونيآب د سه مرتبه توسط كاتاليزوراز مخلوط واكنش، توسط آهنرباي خارجي  زوريكاتال ياز جداساز بعد. صورت گرفت

 09 لشکنتايج در . استفاده گرديد ميمستقبه طور  ي،بعد ماده رنگزايبه منظور تخريب محلول  در پايانخشک و سپس ، شد داده

 .است نشان نداده تيدر فعال قابل ملاحظه ايكاهش  ،پنجبار  يبرا افتيباز پس از يشده، حت افتيباز ستيكاتالتوفنشان داد كه 

 

 متيل اورانژ ماده رنگزاي ينور بيتخر در زورياستفاده مجدد از كاتال تيقابل .12شکل 

. Reusability of the catalyst for optical degradation of methyl orange dye.Figure 12 



 

 اثر دما -3-12

ها ، آزمـايش0اسيدي برابر  pHمتيل اورانژ توسط كاتاليزور در  ماده رنگزاي ينور بيتخراثر دما بر روي خاصيت سنجش  منظوربه

 C 01°، افزايش دما تا دماي 01گراد انجام شد. مطابق نتايج در شکل درجه سانتي 21و  02، 01، 12، 11، 92در دماهاي مختلف 

رسد دهد. به نظر ميشود اما دماهاي بالاتر بازده رنگبري را كاهش ميمياورانژ  ليمت ماده رنگزاي ينور بيتخرباعث افزايش سرعت 

متيل اورانژ به سمت نانوذرات  ماده رنگزايهاي ، باعث افزايش سرعت تحركت و نفوذ بيشتر مولکولC 01°كه افـزايش دمـا تا دماي 

ي جذبي بيشتري روي نانوذرات كاتاليستي به وجود هاكاتاليستي شـده است. بنابراين با افزايش دما، احتمال فراهم شدن جايگاه

هاي جذب براي مولکول هاي رنگزا بـر روي سطح نانوذرات راحتتر قابل آيد. بدين ترتيب فرآيند جذب، كنترل شده و مکانمي

بازده حذف  دهد كه افزايش دما تا حد خاصي باعث جذب و افزايشاز طرفي نتايج تحقيقات نشان مي .دسترس قرار خواهند گرفت

پذير باشد و در تواند برگشتدهد. زيرا فرآيند جذب ميما، بازده جذب را كاهش ميو افزايش بيشتر د گردداز محلول مي ماده رنگزا

را كاهش  ماده رنگزاهاي رنگزا وجود دارد كه بازده حذف نانوذرات و مولکولدماهاي بالاتر از آن، احتمال شکست پيوندهاي بين 

 .مي باشد C 01°، 0اسيدي برابر  pHمتيل اورانژ توسط كاتاليزور در  ماده رنگزاي ينور بيتخردهد. بنابراين موثرترين دما در مي

 

 .متيل اورانژ توسط كاتاليزور ماده رنگزاياثر دما بر روي خاصيت تخريب  .13شکل 

Fig. 13. Effect of temperature on the degradation of methyl orange dye by catalyst. 

 

 نتیجه گیری  -4

در تخريب  مؤثر ستيكاتاليک فتو عنوانبهبر روي نيتريد كربن گرافيتي نشانده و  در اين كار، يک نانوهيبريد آلي پالاديوم مغناطيسي

 4N3C-g در مقايسه با 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdي ستيعملکرد فتوكاتالنور مرئي، بررسي شد. تحت تابش متيل اورانژ  ماده رنگزاي

يج ، نتااثرات متقابلو ها الکترون عيو انتقال سر ينور مرئ اديجذب ز دليلبه ماده رنگزا  بيدر تخرخالص،  4O3Im@Fe-Pd خالص و

 12/1استفاده از با  ،يتحت تابش نور مرئ ppm 91با غلظت متيل اورانژ  ماده رنگزاي بيتخر جهتعملکرد  نيبهتر .بهتري نشان داد



 

فرايند  .مشاهده شد C º 01 يدمادقيقه در  91 و بعد از گذشت =0pHاسيدي با  طيدر شرا 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوريگرم از كاتال

اكسيد و ، پالاديوم 4N3C-g نيب نواري منطبق يساختار اصلاح شده و ساختارها توان وجوددر اين كاتاليست را مي مؤثر يستيفتوكاتال

بازده  .شوند ستيتوكاتالف تيبهبود فعال باعثتوانند يو انتقال بار مؤثر، م ژهيسطح و ،حجم تخلخل شيافزا عواملي مانند .دانستآهن 

كار  نيا يايمزا نيتراز مهم زوريبودن كاتال يرسميو غ، قابليت مغناطيسي در بازيافت آسان زمان كم واكنشسرعت بالا و بالا، 

رنگي  هايحذف آلاينده جهت عطفي تواند نقطهدر نور مرئي، مي مؤثرمغناطيسي  هايستدسته از فتوكاتالياين . مطالعه باشنديم

 باشد.آب  هيتصفدر 

 "نشده است. انيب سندگانيتعارض منافع توسط نو گونهچيه"
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