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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 using XRD, 

FT-IR, TEM, SEM, DRS, and VSM techniques. 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 the 

photocatalyst's reusability 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 %. 
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 یت  یک  ربن گراف دی  ترین هی  ب  ر پا میپ  الاد - ی کم  کلکس ایم  ین س  یمغناط دی  برینانوه

(4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd ،)(6 ،61- دی  کاربالدئي د-9،8-نیفن انترولIm=) ، کی  عن وان  ب ه 
 لیمت يماده رنگزا بیتخر يو برا آسان ساختهي کردیبا رو داریفعال و پا اریبس کاتالیزور نوري

 ,XRD, FT-IR  ،TEM هايروشبا  مذکور کاتالیزور. کار برده شدبه یاورانژ تحت تابش نور مرئ

SEM, ،DRS  وVSM آزمونطبق نتایج  شد. شناسایی TEM ،  میاندازه متوسط ن انوررات پ الاد 
کاتالیزوري حاکی از آن است که فعالیت  نتایج .باشدمینانومتر  611تا  81 ،آهن دیاکس يبرو
و کم کلکس   4N3C-gب ا   س ه یاوران ژ در مقا  لی  مت ين ور  بی  تخر نانوهیبرید مذکور در نوري

ب ه   بی  تخر یمانند زمان، وابستگ مختلف يپارامترها ری. تأثباشدبیشتر میمغناطیسی پالادیم 
ب ر ب ازده    کات الیزور ن وري  استفاده مجدد  تیقابل نیو همچن pH نور،و تابش  زوریحضور کاتال

 ppmب ا للت ت    ي متیل اورانژماده رنگزا تخریب بازدهنتایج نشان داد که  .شد یبررس بیتخر
 91 بع د از گذش ت   یتحت تابش ن ور مرئ    C 11°و دماي  =1pH در M  10111 2O2Hو 91

 .باشددرصد می 86مذکور،  کاتالیزوردقیقه توسط 
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 قدمهـ م1
انرژي ب ه دلی ل رش د     و ستیزطیمحامروزه بحران مربوط به مسائل 

به یک چالش جدي در سراسر جهان  شدنیصنعت انفجاري جمعیت و

ه اي  عموما منابع تولی د آلاین ده   .)6، 9(براي بشر تبدیل شده است 

رنگی خطرناک، صنایع نساجی، صنایع موادلذایی و صنایع ش یمیایی  

ب ه دلی ل    کات الیزوري ن وري  ر، فن اوري  ه اي اخی   باشند. در سالمی

هزین ه پ ایین، راه ح ل     انرژي کم و مصرف ،زیستسازگاري با محیط

 .)1، 1(دهد اي براي بحران فوق ارائه میامیدوار کننده جدید و

    يس از لخت ه شیمیایی و فیزیکی، ازجمله  هايروشبسیاري از 

کات الیزوري  ه اي تخری ب   انعقاد، تبادل یونی، جذب سطحی، سیستم

و رسوب شیمیایی، براي حل چالش ح ذف رن ا از آب آل وده     نوري

اند. در این میان، تخریب م واد رنگ ی در حض ور ن ور از     استفاده شده

 .)4( است توجه مورد هايروش

 کاتالیزوره اي ن وري  ها، تعداد مح دودي از  باوجود این پیشرفت

و رنگی توسط نور  ي میکروبیهاندهیآلا کردنرفعالیلتوانند براي می

کاتالیزوره اي  داده است که عملک رد  ها نشان پژوهشاستفاده شوند. 

ه ا، جداس ازي   مس احت س طآ آن   ریت أث تح ت زی ادي   تا ح د نوري 

قرار  )7( ریپذواکنش هايمکانو سطآ  )1(هاي بار ناشی از نور حامل

 . ردیگیم

ب ا   نوريکاتالیزورهاي هاي مذکور نیاز به نسل جدیدي از ویژگی

ده د.  اقتص ادي را نش ان م ی    ص رفه بهمقرونفعالیت بسیار کارآمد و 

در "مایش   یف وج  -ا اث ر هون د  "از زمان کش ف   کاتالیزور نوري روش

توج ه بس یاري از محقق ان ق رار      م ورد آب،  کاتالیزوري نوريتقسیم 

 هايهادمهیننشان داده است که  هاپژوهشگرفت. در این راستا نتایج 

معین و ایجاد جفت  بسامدهاي جذب فوتون با قادر به القوهصورت ببه

 خ وا  ي آزاد فع ال،  ه ا ک ال یرادحف ره ب وده و ب ا تولی د      -الکترون

 . )9-61 (دهندیمنشان  از خودخوبی را  کاتالیزوري نوري

 ستیزطیمحنشان داده است که در راستاي حفاظت از  هایبررس

، نیتری د ک ربن   کاتالیزوره اي ن وري  ها با استفاده از فاضلاب هیو تصف

ي بس یار خ وبی   ه ا نهیگزي آن هاتینانوکامکوز( و 4N3C-gگرافیتی )

هاي سمی مختلف در ه وا و  سنجش و حذف آلاینده برايهستند که 

هاي . درمقایسه با نیمه هادي)66( اندگرفتهقرار  مورداستفادهفاضلاب 

هادي ، استفاده از نیمهکاتالیزور نوريبه عنوان  مبتنی برفلزات واسطه

( به دلیل خوا  منحصربه فردش یک 4N3C-gنیتریدکربن گرافیتی )

 . )69( استموضوع داغ امروزي 

اي شبیه دوبعدي با ساختارلایه مادهنیترید کربن گرافیتی یک نانو 

اي آن، منجرب ه  درس اختارلایه  π م زدو  گرافیت است ک ه سیس تم   

داراي  4N3C-g تر از آن،شود و مهمپایداري حرارتی وشیمیایی بالا می

کاتالیزور نوري است که آن را به یک  ev 907مناسب  1گاف نواريیک 

                                                                 
1-Band gap 

 ب ا ای ن ح ال،    )61-61(کن د  حضور نور مرئی تب دیل م ی   آل درایده

4N3C-g  د س طآ وی ژه   حف ره و وج و       از نوترکیبی سریع الکت رون

رضایت  کاتالیزوري نوريبرد، که منجر به عملکردهاي کوچک رنج می

 (. 67شود )بخشی نمی

، دلدله مهم دیگري است که در ای ن  4N3C-gهمچنین جداسازي 

ت  وان ب  ه جداس  ازي مغناطیس  ی اش  اره ک  رد. جداس  ازي  رابط  ه م  ی

داراي ، گریزانه و صاف کردنهاي دیگر مانند مغناطیسی، برخلاف روش

ص رفه ب ودن و   ب ه مزایاي منحصربه فردي مانند استفاده آسان، مق رون 

را  4N3C-gجداس  ازي س  ریع اس  ت. بن  ابراین، مش  کل بازیاف  ت ررات  

  (.69ي مغناطیسی حل کرد )هابا گونه 4N3C-gتوان با جفت کردن می

کاتالیزوره اي  ي م وثر  ها حاکی از استفادههمچنین، برخی گزارش

پلات ین و   امل اتصال انواع فلزات نجیب مانند طلا، نق ره، شنانویی  نوري

استفاده از چنین فل زات نجیب ی ب ه     (.68-99) است 4N3C-gپالادیم با 

دهن د.  کاهش می حفره را    الکترون بیترکعنوان یک چاه الکترون، باز

دارن د ب ه فل زات     لیتما ،شده توسط فوتون نور جییته يهاالکترون زیرا

 یدر ح ال  نی  دارن د و ا  يترنییپا یکه سطآ فرم کردهمهاجرت  بینج

. درمیان تمام فلزات نجی ب،  مانندیم یباق 4N3C-gها در است که حفره

افزایی ب ارز آن ب ا   به دلیل اثر هم ترین فلزعنوان جذاببه  (Pdپالادیم )

4N3C-g    (.91، مط ر  اس ت )  کات الیزوري ن وري  براي بهب ود عملک رد 

 مغناطیس ی  ساده افتیدر باز ریعلاوه بر تاث 4O3Feنانو ررات استفاده از 

4N3C-g، کنن د. ن انو ررات    ج اد یا زی  را ن يگریتوانند اثرات مثبت دیم

4O3Fe ک ه از   ییه ا الکترون يبرا یلیتکم ینقش چاه الکترون توانندیم

کنن د   يب از  اشوند ریمنتقل م 4N3C-gنانو صفحات  ای Pdنانو صفحات 

ب ر روي نیتری د    در این کار، یک نانوهیبرید پ الادیم مغناطیس ی   .(91)

م وثر در تخری ب    کاتالیزور نوريکربن گرافیتی نشانده و به عنوان یک 

ب الا،  ب ازده   .نور مرئی، بررسی ش د تحت تابش متیل اورانژ  ماده رنگزاي

و ، قابلیت مغناطیسی در بازیاف ت آس ان   زمان کم واکنشسرعت بالا و 

 .هستندکار  نیا يایمزا نیتراز مهم زوریدن کاتالبو یسمریل

 

 بخش تجربی ـ2

 مواد ـ 1ـ2
 -ا ش رکت س یگم   ازش ده   يداری  خر ییایمیها و مواد ش  تمام حلال

گرفتن د.  مورداستفاده ق رار   شتریب يسازبدون خالصآلدریچ و مرک، 

  بیآن ب ه ترت ییایمیو ساختار ش متیل اورانژ ماده رنگزايمشخصات 

 .شده است داده نشان 6 شکلو  6جدول  در

 

 .متیل اورانژ يمشخصات ماده رنگزا :1 جدول

Table 1: Specifications of methyl orange dye. 
Molecular 

Weight 
λmax (nm) 

Molecular 

formula 

Molecular 

Weight 

Methyl 

Orange 460-470 S3NaO3N14H14C 327.33 g/mol 
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 .متیل اورانژساختار شیمیایی ماده رنگزاي  :1 شکل

Figure 1: The Chemical structure of methyl orange dye. 

 

 روش کار ـ2ـ2

 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdکاتالیزور سنتز  ـ1ـ2ـ2
ت  راکم اس  تفاده از روش ب  ا ( 4N3C-g) یت  یک  ربن گراف دی  ترینابت  دا 

Pd-)مغناطیس ی   هیبری د آل ی پ الادیم    ن انو و  (94) نیملام یحرارت

4O3Im@Fe )س نتز ش د   گزارش شده در مقالات قبل ی،  روش  مطابق

 از گ   رم 4O3Fe ،6019 یس   ین   انوررات مغناط س   نتز ب   راي. (91)

O26H⋅3FeCl  وO23H⋅NaAc (9099    در ات )111) ک ول یگل لنیگ رم 
 9گرد اضافه و به مدت ته يتریلیلیم 411فلاسک  کی( به تریلیلیم

در  حاص ل ب ه زرد   لی  . سکس محل ول همگ ن ما  ه شدساعت هم زد

اتوکلاو فولاد ضد زنا با پوشش تفلون مهر و م وم ش د. ات وکلاو ب ه     

به دست  اهیگرم شد. پودر س گرادیدرجه سانت 911ساعت تا  9مدت 

. مرحله بعد شامل سنتز آمده با آب مقطر و اتانل شسته و خشک شد

2SiO@4O3Fe 4نانوررات که  استO3Fe (9 در مخلوط )از الکل  یگرم

 OH4NH (1( و ت ر یل یل  یم 11(، آب مقط ر ) تریلیلیم 611) خالص

 لی  معل  ق ش  دند. س  کس تت  را ات ق  هیدق 61( ب  ه م  دت ت  ریلیل  یم

اض افه ش د و مخل وط     ی( به آرام  تریلیلیم 1؛ TEOS) کاتیلیارتوس

تح ت  س اعت   6ب ه م دت    گ راد یدرج ه س انت   11 يدر دما حاصل

تحت فراین د تقطی ر   ساعت  99و سکس به مدت  چرخش قرار گرفت

 یخ ارج  ربايآهنجامد با استفاده از  ت،ی. در نهابرگشتی قرار گرفت

در مرحل ه   در خ لا  خش ک ش د.   و با اتانل شس ته  و  شد يآورجمع

از الک ل و آب مقط ر    یه مخل وط ب   SiO4O3Fe@2از  گرم 104بعدي 

فراص وت ق رار گرف ت.    ام وا   تحت  قهیدق 91( اضافه و به مدت 1:9)

 حاص ل  اضافه شد و مخلوط ی( به آرامتریلیلیم 104) APTESسکس 

با تولوئن و  جدا وساعت تحت آرگون رفلاکس شد. جامد  69به مدت 

SiO4O3Fe@2- دگردی  ات اق خش ک    يکلروفرم شسته شد و در دم ا 

)2NH). نتورمبه ( تهیه ایمینIm ،)2از  گرممینNH-2@SiO4O3Fe  در
 ق ه یدق 61( با کمک فراصوت ب ه م دت   تریلیلیم 64متانل خشک )

 1016) میکس  ي اد دیکاربالدئي د-9،8-نیفنانترول-6،61معلق شد و 

 91و س کس ب ه م دت    اض افه   (تریلیلیم 61گرم( در متانل خشک )

م اده   .برگش تی ق رار گرف ت   تحت فرایند تقطیر آرگون  با گازساعت 

( خش ک  4O3Im@Feبا متانل در خلا  )و بعد از شستشو  صافجامد 

گرم( در متان ل خش ک    104) 4O3Im@Feنشاندن پالادیم،  براي شد.

تح ت فراص وت ق رار     قهیدق 61شد و به مدت  قی( تعلتریلیلیم 64)

گرم( اضافه شد و مخلوط ب ه م دت    1094) 2Pd(OAc)گرفت. سکس 

. تحت فرایند تقطی ر برگش تی ق رار گرف ت    آرگون  جودر ساعت  91

Pd-با متانل شسته شد و در خ لا  )  و جدا رباآهنجامد با استفاده از 

4O3Im@Fe د.گردی( خشک 

 

 

 .4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd نانو هیبرید روند ساخت  واره طر :2 شکل

Figure 2: Schematic representation of the synthesis of Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 nanohybrid. 
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 هایابی نمونهـ مشخصه2ـ2ـ2
دس   تگاه م   دل  ب   ا  cm 4000-400-1 مح   دوده در IR-FT فی   ط

(NICOLET IR100)  اس تفاده از ق ر   با KBr  اس ت  آم ده دس ت ب ه .

ب ا   X"pert 1710 کسی  لیف س نج پ راش اتاق با  يدر دما XRD يالگوها

تص  ویر  ثب  ت ش  د.  CoKα (λ = 1.78897 Å)اس  تفاده از ت  ابش  

 دس تگاه ب ا م دل    ا اس تفاده از ب (SEM) یروبش یالکترون کروسکوپیم

Philips XL-300 ریتص  و و TEM  ب  ا دس  تگاهPhilips CM 30 ثب  ت 

اس تفاده از دس تگاه   ب ا   (UV/Vis DRS) یبازت اب  یس نج فی  ط د.گردی

 UV-Visible Thermo Scientificم دل  یمرئ   - شفرابنف یسنجفیط

Evolution 300/600 (USA) کی  توس ط   نور مرئی. است آمدهدستبه 

ن انومتر(   λ = 546.8ب ا فش ار ب الا و     وهیوات )لامپ بخار ج 111لامپ 

 کی  ب  ا  کات  الیزورو  4O3Fe یس  یخ  وا  مغناط ف  راهم ش  ده اس  ت.

متن اوب   انی  گراد يروین سنجسیمغناط/ ینمونه ارتعاش سنجسیمغناط

(MDK Coران،ی، ا www.mdk-magnetic.com )شد يریگاندازه. 
 

 نتایج و بحث ـ3
  (FT-IR) هیفور لیتبد فروسرخسنجی فیط زیآنال تحلیل ـ1ـ3
 4O3(a) Fe ،4N3C-gاز  IR)-(FT فروس ر   هیفور لیتبد یسنجفیط

(b)، 4O3(c) Im@Fe  4وN3C-@g4O3Im@Fe-(d) Pd هدر مح  دود 
1-cm1111-111 ن وار مشخص ه  (1)ش کل   قرار گرفت یمورد بررس . 

O-Fe  1در ح  دود-cm411  4ترکیب  ات ح  اوي در تم  امO3Fe  ظ  اهر

 خ الص، واق ع در مح دوده    4N3C-g يب را  یاص ل  يه ا هقل   شود.یم
1-cm 6711 -6911 يه ا کلیهتروس یمعمول یبه ارتعاش کشش CN 

ت وان ب ه   میرا  cm 911-1شود و نوار مشخصه مهم در مینسبت داده 

 درش خص  قل ه م  .(b) نسبت داد نیزآيتر يواحدها یارتعاش تنفس
1-cm 1991 يواح دها  ینشان دهنده ارتعاش کشش NH  4درN3C-g 

 یج ذب  ي( نواره ا c. شکل )ابدیمیاست که به طور گسترده گسترش 

مرب وط ب ه    بی  که به ترت دهدینشان م 911و  cm 6171 ،874-1در 

اس ت ک ه    Si-O-Feو  Si-O-Si ،Si-OH يون دها یپ یارتعاش کشش  

سطو  نانوررات  يبر روو  واقعاً وجود دارد 2SiOپوسته  دهدینشان م

4O3Fe  .1 در یج ذب  ينواره ا  پوشانده شده اس ت-cm 1617 ،998  و

 Si-O-Si ،Si-OH يوندهایپ یمربوط به ارتعاش کشش بیبه ترت 911

 و واقع اً وج ود دارد   2SiOدهد پوس ته  میاست که نشان  Fe-O-Siو 

 نیپوشش داده ش ده اس ت. واک نش ب      4O3Feسطو  نانوررات  يرو

 دیکاربالدئي د -8،9 نیفنانترول -61،6 و نیآم يهاگروه يررات حاو

 فی  از ط ون د یپ نی  ا لیده د و تش ک  یم لیرا تشک C═N وندیپ کی

IR-FT  1 ج ذب در  ن وار با-cm 6961   ش ود. نواره ا در   م ی مش خص

 H-C يون  دهایپ یب  ا ارتع  اش کشش    cm 1111-9911-1ه مح  دود
 زی  آمتی  موفق ون د یدهن ده پ مطابقت دارند که نشان لنیمت يهاگروه

 درموج ود   لقل  کات الیزور  در طی ف   اس ت.  سیلیبه س یآل يهاگروه

1-cm6191،6111 ،6641 يب  ه بان  دها بی  ب  ه ترت 9161 و C═C  و

C═N  شوندمیاختصا  داده ترکیب . 
 

 (XRD) کسیپراش پرتو اشعه ا زیآنال تحلیل الگوهای ـ2ـ3
 a1 شکل در 4O3Feمربوط به ترکیب  (XRD) کسیپراش پرتو ا زیآنال

 در .)JCPDS 65-3107( اس ت  منطبق  4O3Fe استاندارد یبا فاز مکعب
مربوط ب ه   بترتی درجه به 9709 و 6101 پراش در يهاقله ،4bشکل 

ب ا   ک ه  هس تند  4N3C-gدر ترکی ب   (911) و( 611) صفحات بازتاب

در  .(17، 19)کن د  یمطابق ت م    (JCPDS 65-3107)ش ماره ک ارت   

 درقلل موجود  ،4cشکل ، 4O3Im@Feمربوط به ترکیب  XRDالگوي 

ي آل ی  ه ا گروهو  شکلبی سیلی، مربوط به سθ = 20-28 ºگستره در 

. مشهود هستند کاملاً 4O3Feمشخصه هاي و همچنین پیک دباشنیم

 مرب   وط ب   ه کات   الیزور   XRDالگ   وي پ   راش   ،4dدر ش   کل 

4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd ص فحه   قب ول در قاب ل  ش دت  دهن ده نشان

. اس  ت 4N3C-gدر  تی  گراف هیش  ب يوج  ود س  اختار و موی  د( 611)

اس ت.   4O3Fe( مرب وط ب ه   166در ص فحه )  مشخصههمچنین پیک 

مرب وط   Pd در( 666) ب ص فحه درجه به بازت ا  1106 پیک موجود در

است.  در کاتالیست Pdنانوررات  زیآمتیموفق تیتثب حاکی ازکه بوده 

 اریبس   4O3Feپ الادیم و   مربوط به پراش يهاکیپدر این الگو شدت 

نسبت ب ه  و ررات مغناطیسی  Pd مقدار نانوررات رایهستند، ز فیضع

 کم است. اریبس ،4N3C-gاصلی  حامل

 

 
 (dو  (4O3a) Fe) ،4 N3C-g (b)،4 O3c) Im@Feاز  IR-FT ریتصاو :3 شکل

4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd.) 

Figure 3: The FT-IR spectram of )a) Fe3O4 ،)b)g-C3N4 (c) Im@Fe3O4 

and (d) Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4. 
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درج ه   9709در  از کات الیزور  XRDي در الگ وي  پراش قوحضور قله 

آروماتی ک   يه ا س تم یس ربوط ب ه م ياهیلا نیب دمانیچ هندهدنشان

ه م   4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd ي مرب وط ب ه  الگ و  نیبنابرا باشد.می

 يهاقلههم و  رسوم در نانو هیبرید پالادیم مغناطیسیپراش م يهالهق

Pd- کم کلکس  بیانگر آن است ک ه  ودهد یرا نشان م 4N3C-gپراش 

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

 

 (SEM) تحلیل نتایج میکروسکوپ الکترونی روبشی ـ3ـ3

و  4O3Feي ن انوررات مغناطیس ی   ساختار هايیژگیو و یشناسختیر

 ب  ا اس  تفاده از  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd نانوهیبری  د مغناطیس  ی 

 .ق رار گرف ت   یبررس   م ورد  SEM یروبش    یالکترون  پکروس کویم

مرب وط ب ه    b4. ش کل  استمربوط به کاتالیزور مغناطیسی  a4شکل 

مانن د در   ل ه یس اختار م  کب وده ک ه ی     4O3Feنانوررات مغناطیسی 

تح رک   لی  س اختار ب ه دل   نی  . اه شده استنشان داد SEM ریتصاو

ط ور ک ه در   مناسب اس ت و هم ان   ور نوريزیکاتال يالکترون بالا برا

 4O3Im@Fe-Pd یس  ی، ن  انوررات مغناطش  ودیم   دهی  د، a4 لش  ک

س طآ   يب ر رو  کنواختیصورت نقاط برجسته ظاهرشده و به طور به

نش ان   کات الیزور از  TEM ریتصواند. قرار گرفته 4N3C-g تینانوکامکوز

ی بر روي کربن نیتری د  خوبآهن به دیاکس -م پالادیوداد که نانوررات 

 رهی  ت يو خاکس تر  اهیس يهالکه .(1)تصویر  اندشدهگرافیتی نشانده 

پ الادیم  نانوررات کربن نیترید گرافیتی مربوط به  چروک و نیچ يرو

 .است نانومتر 611تا  81آهن با اندازه متوسط ررات  دیاکس برروي

 

 
 (4O3Im@Fe (b)،c(،  (4O3Feaاز  )X )XRD پراش پرتو يالگوها :4شکل 

4 N3C-g)  4وN3C-@g4O3Im@Fe-d) Pd). 

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

Im@Fe3O4@g-C3N4. 

 

 
 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوریاتالک (a) يهانمونهاز  SEMتصاویر  :5شکل 

 .4O3Fe (b)و 

Figure 5: SEM images of (a) Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 catalyst and (b) 
Fe3O4. 

 

 

.g4O3Im@Fe-Pd@- زوریاتالکنمونه از وضو  بالا با  TEMویر تص: 6شکل 

4N3C. 

Figure 6: TEM image of Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 catalyst. 
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 (DRS) یبازتاب یسنجفیطآنالیز تحلیل نتایج  ـ4ـ3
 یژگ  یودو  ،کاتالیزوره ا  ن وار  گ اف  يآستانه جذب نور و انرژ یابیارز

 وس یعی ط ور   ک ه ب ه   هس تند  کاتالیزوري نوريفرایند در  ي مهمنور

ي خوا  ن ور  سنجش در جهت DRS نتیجه آنالیز .گردندمیاستفاده 

در  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdو  4N3C-g، 4N3C-@g4O3Fe ترکی    ب

ف رابنفش   هیناح در 4N3C-g ي. جذب نوراست شدهدادهنشان 7شکل 

در طیف کات الیزور و   .ابدیینانومتر گسترش م 111در  یمرئ هیتا ناح

4N3C-@g4O3Fe 4نس بت ب ه   مشاهده قرمز قابل رییتغ کیN3C-g  در

ج ذب ن ور و    شیدهن ده اف زا  که نش ان  شودیجذب مشاهده م کیپ

همچن ین کم کلکس    اس ت.  یمرئ   هیدر ناح کاتالیزوري نوريخوا  

 ،4N3C-@g4O3Feپالادیم بر روي کربن نیتری د گرافیت ی نس بت ب ه     

به طور  کربن نیترید گرافیتی نی؛ بنابرادهدنشان میدر جذب  شیافزا

 .بخشدیرا بهبود مکاتالیزور  یجذب نور مرئ يمؤثر

 

 سـنج نمونـه ارتعاشـی   مغنـاطیس آنالیز تحلیل نتایج  ـ5ـ3
(VSM) 
Pd- تیو نانوکامکوز 4O3Feنانوررات  یسیمغناط يهایمنحن 9شکل 

4N3C-@g4O3Im@Fe  نمون  ه  یس  نج سیب  ا اس  تفاده از مغن  اط را

و ه م   غناطیس ی ه م ن انوررات م   ده د. ی( نش ان م   VSM) یارتعاش

 يه ا یدر منحن  ی ک اث ر ت اخیري را     چیه   نانوهیبرید کات الیزوري، 

 ی ابرژگیو بیانگردهند که یخود نشان نماز اتاق  يدمادر  یسیمغناط

 هس ته در اش باع   یسیمغناط مقدار مواد است. نیادر  یسیپارامغناط

4O3Fe برابر با (1-emug 16099) یس  یمغناط مقدار از شتریکه ب بوده 

 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd در کات   الیزور (emug 61041-1) اش   باع

م ورد  در  یس  یمغناطلیرم واد   حض ور  لی  دل ب ه . کاهش مقدار است

ب ا  براحت ی  ت وان  یرا م   هاتیوجود، نانوکامکوز نی. با ااست کاتالیزور

 .دکر یابیباز یدائم يربااستفاده از آهن

 
 یست.کاتالو 4N3C-g ،4N3C-@g4O3Fe يهانمونهاز  DRS طیف :7شکل 

Figure 7: DRS of g-C3N4, Fe3O4@g-C3N4 and (b) catalyst. 

 

با  سهیدر مقا 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوریکاتال VSM یمنحن :8شکل 

4O3Fe. 

Figure 8:VSM curve of Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 catalyst compared 

to Fe3O4. 

 

 ی متیل اورانژ ماده رنگزاسازی شرایط تخریب بهینه ـ6ـ3
، کات الیزوري ن وري  ی ی  زدارنایافتن شرایط بهینه براي فرایند  براي

 ماده رنگزايدر تخریب  کاتالیزور نوريعملکرد  موثر برمختلف  عوامل

ي زورهای، کاتالزوریکاتالاز مقادیر متفاوت استفاده  متیل اورانژ از جمله

 آب اکسیژنهو  تابش نور ،زوریبه حضور کاتال بیتخر یوابستگ، مختلف

نت ایج   قرار گرف ت.  یمورد بررس متفاوت محلول، يهاpHو همچنین 

 ش ود ینم  انج ام   زوریکات ال  در لی اب که واکنش  نشان داد 9جدول 

در حض ور و ع دم    م اده رنگ زا  از طرفی تخری ب  (. 9و  6 يهاردیف)

بررسی شد. نتایج حاکی از آن است که در ع دم حض ور    2O2Hحضور 

، بازده بسیار کم و زمان تخریب نسبت به زمان حضور آن آب اکسیژنه

. در ارزیابی فاکتور میزان (1و  4 ،1 يهاردیف). استتر ولانیبسیار ط

م اده  گرم، می زان تخری ب    1014از  زوریمقدار کاتال کاتالیزور، کاهش

چندانی بر  ریتأث زوریکاتالو افزودن مقدار  (7 ردیف) را کم کرده رنگزا

کاتالیزوري عملکرد  زانیممقایسه  برايمیزان تخریب ندارد. همچنین 

و  خ الص  4N3C-gنسبت به  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd تیفعال، نوري 

4O3Im@Fe-Pd دیبرینانوه نه،یبه طیقرار گرفت. در شرا یمورد بررس 

4N3C-@g4O3Im@Fe-Pdم اده رنگ زا   بی  در تخر يشتریب تی، فعال 

 یتیکربن گراف دیتریو ن یسیمغناط مینسبت به کمکلکس خالص پالاد

ه ا  الکترون عیو انتقال سر ینور مرئ ادیجذب ز دلیلبه که نشان داد؛ 

 نی  ا، نیبن ابرا . اس ت بین کمکلکس پ الادیم و بس تر    اثرات متقابلو 

 1014، با استفاده از یعملکرد را تحت تابش نور مرئ نیبهتر کاتالیزور
 .دارد 4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوریکاتال از گرم
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 .C 11°و دماي  =1pH در تحت تابش نور مرئی ppm 91با للتت  متیل اورانژ ماده رنگزاي بیتخر طیشرا يسازهنیبه :2 جدول

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

Entry Catalyst 
Catalyst 

loading (g) 
Oxidant Time (min) Yield (%) 

1 - - H2O2 60 - 

2 g-C3N4 0.05 H2O2 60 - 

3 Pd-Im@Fe3O4 0.03 H2O2 20 24 

4 Pd-Im@Fe3O4 0.03 air 20 Trace 

5 Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 0.05 air 20 26 

6 Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 0.05 - 20 Trace 

7 Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 0.03 H2O2 20 76 

8 Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 0.05 H2O2 20 90 

9 Pd-Im@Fe3O4@g-C3N4 0.08 H2O2 20 91 

 

 متیل اورانژ  ماده رنگزای تخریباثر نور و کاتالیزور در  ـ7ـ3

و ت ابش   زوریبه حضور کاتال متیل اورانژ ماده رنگزاي بیتخر یوابستگ

در نتایج حاکی از آن اس ت ک ه   . داده شده استنشان  8شکل در نور 

م اده   بی  تخر ی، ه یچ تحت ت ابش ن ور مرئ     و کاتالیزور نوري ابیل

در حض ور  پ س از انج ام واک نش    ام ا  د. وش  م ی مش اهده ن رنگزایی 

 م اده رنگ زاي  از للت ت   یمقدار جزئکاتالیزور و در لیاب تابش نور، 
این کاهش جزئ ی در   نشان داده است.کاهش  یکیتاردر متیل اورانژ 

در س طآ   یلآ يهامولکول یبه جذب جزئ احتمالا ،ماده رنگزاللتت 

 م اده رنگ زاي  مخلوط  ید. اما وقتشومی مربوط کاتالیزور نوريررات 

به دلیل قرار گرفت،  یدر معرض تابش نور مرئ یستبا فتوکاتالمذکور 

  86تا را  بیبازده تخرو  هاالکترون عیو انتقال سر ینور مرئ ادیجذب ز
 داده است. شافزای

 

 
 ماده رنگزاي بیتخر ي( برازوریو )نور + کاتال زوریاثرات نور، کاتال :9شکل 

 .متیل اورانژ

Figure 9: Effects of light, catalyst and (light + catalyst) to degrade 

methyl orange dye. 

 متیل اورانژ  ماده رنگزای محلول در فرایند تخریب pHاثر  ـ8ـ3

ی ک  ها زامانند رنگ یآل يهاندهیآلا بیدر تخربهینه  pHسنجش میزان 

کاتالیزوره اي  سطآ  تیبر خاص pH رایز است تیحائز اهم اریبس عامل

اتف اق   زوریسطآ کات ال  يواکنش رو کهییگذار بوده و از آنجاریتاث نوري

توان د  یم  چراک ه   خواهد ب ود  یمهم اریفاکتور بس، pH یبررس افتد،یم

داش ته باش د.    کاتالیزوري نوري بیبر عملکرد جذب و تخر يادیز ریتأث

 11م دت   یط   61ت ا   1مختل ف مانن د    يه ا pHپژوهش، اثر  نیدر ا

م ورد مطالع ه ق رار    متیل اوران ژ   ماده رنگزاي در فرایند تخریب قه،یدق

 NaOHو  دیاس    کیدری  ه اي کلر از محل ول  pH میگرفت. ب راي تنت  
نش ان   pHاز  یتابع نوانرا به ع بیدرصد تخر 61. شکل دیاستفاده گرد

 =pH 1ب ا   يدیاس   طیدر شرا متیل اورانژ ماده رنگزاي بی. تخردهدیم

 .مطلوب است
 

 
متیل اورانژ در حضور  ماده رنگزاي بیتخرمحلول براي  pH اثر :11شکل 

 کاتالیزور.

Figure 10: Effect of solution pH for degradation of methyl orange 

dye.in the presence of catalyst. 
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 متیل اورانژ  ماده رنگزایتجزیه نوری  ایزوترم ـ9ـ3
، م ذکور  کاتالیزور نوريي برا کاتالیزوري نوري يهاتیفعال یبررس براي

ب ا   متی ل اوران ژ  رنگزاي محلول  تریلیلیم 41را در  کاتالیزورگرم  1014

 11. مخلوط مذکور ب ه م دت   میکنیاضافه م  =1pHو  ppm 91للتت 

ت ا تع ادل    ردی  گیق رار م    یس  یتحت هم زدن مغناط یکیدر تار قهیدق

 .گ ردد  ج اد یا زوریو سطآ کات ال  ماده رنگزا ندهیآلا نیجذب / واجذب ب

ه اي آن ب ر   کاهش در للتت ماده رنگزا به علت جذب جزئ ی مولک ول  

 پراکس ید هی دروژن ب ه   س کس  . کاتالیزور نوري استروي سطآ ررات 

  Wيفشار بالا وهیلامپ ج یتحت تابش نور مرئمذکور اضافه و  مخلوط

متیل  ماده رنگزاي بیتخر شبنففراجذب اشعه  فیط .قرار گرفت 111

ه ا  یط ور ک ه در منحن    همان. نشان داده شده است 66 در شکل اورانژ

 171 در متی ل اوران ژ   م اده رنگ زاي   يمشخص ه  کی  است، پ مشخص

در مقایس ه ب ا   از آن اس ت ک ه    یح اک  جینتاست و نانومتر ظاهر شده ا

مشخص ه ب ا گذش ت زم ان      کیشدت پ ppm 91نمونه اولیه با للتت 

 دی  تح ت ت ابش ن ور، ناپد    ق ه یدق 91و پس از  افتهی، کاهش نور تابش

د به طور موثر توسط نتوانمیمتیل اورانژ  ماده رنگزاي نیبنابرا .گرددیم

 .دنشو هیمذکور تجزکاتالیزوري نوري  ستمیس

 

 کاتالیزور نوری غلظت بررسی  ـ11ـ3

 تولی د  ن ور و  علت جذببه کاتالیزور نوريمقدار  شیافزاطور کلی ه ب

س رعت واک نش    شیافزامنجر به  بیشتر يحفره–ي الکترون هاجفت

 یس رعت واک نش بس تگ   بن ابراین   .ش ود یم کاتالیزوري نوري هیتجز

 ،یبالاتر از ح د مشخص    ریدارد. اما در مقاد زوریکاتالبه جرم  میمستق

 يب را  زوریکات ال  ن ه یمق دار به  نی ی . تعابدییسرعت واکنش کاهش م

 است.  يضرور ستمیس يوربهره

 

 
 در متیل اورانژ ماده رنگزاي بیاز تخر UV- Vis یجذب فیط :11شکل 

 1pH =  یزور.حضور نور و کاتال و در 

Figure 11: UV-Vis absorption spectrum of methyl orange dye 

degradation at pH = 4 and in the presence of light and catalyst. 

 ،افزایش س  طآ تم  اس   علته ب در ابتدا زوریلکاتا میزان شیافزا

 ن ه یاز ح د به  شیب   شیام ا اف زا   .ده د یم شیسرعت واکنش را افزا

و محل ول   تی  فیکاهش سرعت واکنش و کاهش ک اعثممکن است ب

در واق ع اف زایش    .دهدایجاد کدروت شده که جذب نور را کاهش می

بیش از حد کاتالیست، موجب تجمع ررات کاتالیستی و کاهش تعداد 

 1011در ارزیابی میزان کاتالیزور، وقت ی   گردد.نقاط فعال سطحی می

 79را فق ط   ماده رنگ زا بکار برده شد، میزان تخریب  ورزیکاتالگرم از 

چندانی ب ر می زان    ریتأثگرم  1019تا  زوریکاتالو افزودن مقدار  درصد

 در ای ن ک ار مع ادل    زوریکات ال  ن ه یمق دار به تخریب ندارد. بن ابراین  

 .استگرم  1014

 

  غلظت اولیه ماده آلاینده ـ11ـ3
. است حائز اهمیتتعیین ارتباط سرعت تخریب و للتت اولیه آلاینده 

 کات الیزور ب ا اس تفاده از    رنگزاي متیل اورانژ مادهکاتالیزوري تخریب 

بررس ی ش د. نت ایج     ppm 11-61للتت آلاین ده از   تغییر، با مذکور

 ppm 91نشان داد ک ه سرعت تخری ب ابت دا ب ا اف زایش للت ت ت ا       

ب ا اف زایش للت ت     زی را  یاب د. م ی  س کس ک اهش اف زایش یافت ه و

، روي س  طآ رنگ  زا ه  اي م  ادهآلاین  ده، مق  دار بیش  تري از مولک  ول

موجود، براي تخری ب   OHمقدار رادیکال ، و شوندجذب می کاتالیزور

سرعت تخریب ک اهش  پس کافی نیست  هاي بالاها در للتتآلاینده

 کاتالیزورروي سطآ گزا ماده رنافزایش للتت اولیه  همچنینیابد. می

ش ود ک ه    آنه اي فع ال روي   نمک ا  س ازيباعث لیرفع التواند می

.بنابراین مق دار بهین ه للت ت    نتیجه آن کاهش سرعت تخریب اس ت 

 م ذکور،  زورماده اولیه م اده رنگ زاي متی ل اوران ژ در حض ور کات الی      

ppm 91 است. 

 

 بررسی بازیابی کاتالیزور ـ12ـ3

، آزمایش ات  کاتالیزور نوري یابیو باز يداریپابه منتور ارزیابی میزان 

 ن ه یبه طیتحت ش را متیل اورانژ  ماده رنگزاي ينور بیتخربه  مربوط

از رب اي خ ارجی   توسط آهن زوریکاتال ياز جداساز صورت گرفت. بعد

 شستشو داده ،زهیونیآب د سه مرتبه توسط کاتالیزورمخلوط واکنش، 

 م اده رنگ زاي  به منتور تخریب محلول  در پایانو  خشکسکس ، شد

نش ان داد   69 ش کل نتایج در . استفاده گردید میمستقبه طور  ي،بعد

 ،پ نج ب ار   يبرا افتیباز پس از یشده، حت افتیباز کاتالیزور نوريکه 

 .نشان نداده است تیدر فعال ايقابل ملاحتهکاهش 

 

 اثر دما ـ13ـ3

 ماده رنگ زاي  ينور بیتخراثر دما بر روي خاصیت سنجش  منتوربه

ه ا در  ، آزم  ایش 1اسیدي براب ر   pHمتیل اورانژ توسط کاتالیزور در 

گراد انج ام  درجه سانتی 41و  14، 11، 14، 11، 94دماهاي مختلف 

 باع ث  C 11°، افزایش دم ا ت ا دم اي    61شد. مطابق نتایج در شکل 
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 ماده رنگزاي ينور بیتخر در زوریاستفاده مجدد از کاتال تیقابل :12شکل 

 .متیل اورانژ

Figure 12: Reusability of the catalyst for optical degradation of 

methyl orange dye. 

 

 

متیل اورانژ توسط  ماده رنگزاياثر دما بر روي خاصیت تخریب  :13شکل 

 .کاتالیزور

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

 

ش ود ام ا   م ی اوران ژ   لیمت ماده رنگزاي ينور بیتخرافزایش سرعت 

رس د ک ه   دهد. به نت ر م ی  دماهاي بالاتر بازده رنگبري را کاهش می

، باعث افزایش سرعت تحرکت و نف ور بیش تر   C 11°اف زایش دم ا تا 

 کات الیزوري متیل اورانژ به سمت ن انوررات   ماده رنگزايهاي مولکول

ه اي  ش ده است. بنابراین با افزایش دما، احتمال فراهم شدن جایگ اه 

آی د. ب دین   ب ه وج ود م ی    زوريجذبی بیشتري روي نانوررات کاتالی

ي هاهاي جذب براي مولکولترتیب فرآیند جذب، کنترل شده و مکان

تر قاب ل دس ترس ق رار خواهن د     راحترنگزا ب ر روي سطآ نانوررات 

دهد که افزایش دما ت ا ح د   از طرفی نتایج تحقیقات نشان می .گرفت

از محل ول   م اده رنگ زا  خاصی باعث ج ذب و اف زایش ب ازده ح ذف     

ده د. زی را   و افزایش بیشتر دما، بازده جذب را ک اهش م ی   گرددمی

تر از آن، پذیر باش د و در دماه اي ب الا   تواند برگشتفرآیند جذب می

هاي رنگ زا وج ود   احتمال شکست پیوندهاي بین نانوررات و مولکول

دهد. بن ابراین م وثرترین   را کاهش می ماده رنگزادارد که بازده حذف 

 pHمتیل اورانژ توسط کاتالیزور در  ماده رنگزاي ينور بیتخردما در 

 .است C 11°، 1اسیدي برابر 
 

 گیری نتیجه ـ4
ب ر روي نیتری د    نانوهیبرید آلی پ الادیم مغناطیس ی  در این کار، یک 

در تخری ب   مؤثر کاتالیزور نوريیک  عنوانبهکربن گرافیتی نشانده و 

عملک رد  نور مرئی، بررسی ش د.  تحت تابش متیل اورانژ  ماده رنگزاي

 4N3C-gدر مقایس ه ب ا    4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd کاتالیزوري ن وري 

جذب  دلیلبه ماده رنگزا  بیدر تخرخالص،  4O3Im@Fe-Pd خالص و

، نتایج بهت ري  اثرات متقابلو ها الکترون عیو انتقال سر ینور مرئ ادیز

ب ا  متی ل اوران ژ    ماده رنگزاي بیتخر برايعملکرد  نیبهتر .نشان داد

گ رم از   1014اس تفاده از  ب ا   ،یتحت تابش نور مرئ   ppm 91للتت 

و  =1pHب ا  اس یدي   طیدر ش را  4N3C-@g4O3Im@Fe-Pd زوریکاتال

فراین د   .مش اهده ش د   C 11° يدم ا دقیق ه در   91 بع د از گذش ت  

س اختار   ت وان وج ود  را م ی  زوردر این کات الی  مؤثر کاتالیزوري نوري

و ، پ الادیم  4N3C-g نیب   ن واري منطب ق   ياصلا  شده و س اختارها 

و  ژهیسطآ و ،حجم تخلخل شیافزا عواملی مانند .اکسید آهن دانست

 .ش وند  کاتالیزور ن وري  تیبهبود فعال باعثتوانند یانتقال بار مؤثر، م

، قابلی ت مغناطیس ی در   زم ان ک م واک نش   سرعت ب الا و  بالا، بازده 

ک ار   نیا يایمزا نیتراز مهم زوریبودن کاتال یرسمیو لبازیافت آسان 

در  م ؤثر مغناطیسی  کاتالیزورهاي نورياین دسته از . مطالعه هستند

ه اي رنگ ی در   ح ذف آلاین ده   جهت عطفی تواند نقطهنور مرئی، می

 باشد.آب  هیتصف
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