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Due to their special molecular structure, industrial effluents, such as effluents containing 

colored compounds, have one or more benzene rings with a resistant structure. This type 

of colored compounds is toxic and difficult to decompose. These effluents should be 

treated before being discharged into the environment, and thus treating the wastes 

containing dyes is one of the major environmental challenges and need to be conducted 

using an appropriate approach. In this study, an advanced oxidation method using a non-

metallic carbon-nitride photocatalyst was used to remove the Reactive Blue21 dye. 

Carbon-nitride photocatalyst was prepared from urea-formaldehyde resin precursor with 

urea to a formaldehyde ratio of 1.25 The structure and properties of the photocatalyst 

produced were evaluated and confirmed using SEM, FT-IR, XRD and DRS analyses. 

The efficiency of the as-prepared photocatalyst was evaluated according to its capability 

for degradation of Reactive Blue21. Finally, to achieve maximum dye removal via the 

photocatalytic process, the effective parameters such as solution pH, the dose of the 

photocatalyst, and exposure time were optimized according to response surface 

methodology (RSM). The results showed that all three parameters are significantly 

effective in color removal. However, the effect of decreasing pH and color concentration 

was greater than increasing the amount of photocatalyst. Also, under optimal conditions, 

the percentage of paint removed was more than 99%. Based on the obtained results, the 

carbon nitride photocatalyst synthesized in this research can be used as an ideal cheap 

material to remove textile dyes from industrial wastewater. 
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 ةند حلقخود دارای يک يا چخاص ساختار مولكولي  دليلهای حاوی ترکيبات رنگي بهنظير پسابهای صنعتي پساب

رو لازم است شوند. ازاينسختي تجزيه ميسمي بوده و به. اين نوع از ترکيبات رنگي بنزني با ساختار مقاوم هستند

ا استفاده ترتيب انتخاب روشي مناسب که بزيست تصفيه شوند. بدين شده قبل از ورود به محيطهای توليدکه پساب

در اين  فاضلاب است. ةهای مهم در بحث تصفيهای سمي را حذف کرد، يكي از چالشاز آن بتوان اين آلاينده

-ربنفتوکاتاليست غيرفلزی ک با استفاده ازاکسيداسيون پيشرفته از روش  Blue 21مطالعه برای حذف رنگ راکتيو 

 20/1ه فرمالدئيد فرمالدئيد با نسبت اوره ب-نيتريدی از پيش مادة رزين اوره-نيتريدی استفاده شد. فتوکاتاليست کربن

بررسي  DRSو  SEM ،FT-IR ،XRDشده با استفاده از آناليزهای های فتوکاتاليست توليدتهيه شد. ساختار و ويژگي

ستي ثر در فرآيند فتوکاتاليؤحذف حداکثری رنگ، پارامترهای مدر نهايت جهت رسيدن به . و مورد تأييد قرار گرفت

نتايج نشان  .گرديدسازی ( بهينهRSM) يروش پاسخ سطح با و غلظت رنگفتوکاتاليست  مقدار، محلولpH نظير 

و pH داری روی حذف رنگ مؤثر هستند اما تأثير کاهش طور معنيداد که هر سه پارامتر در نظر گرفته شده به

 99همچنين تحت شرايط بهينه، درصد حذف رنگ بيش از  رنگ بيشتر از افزايش مقدار فتوکاتاليست بود.غلظت 

عنوان يک مادة به توانددرصد بود. براساس نتايج حاصل، فتوکاتاليست کربن نيتريدی سنتز شده در اين تحقيق مي

 ود.های صنعتي استفاده شهای نساجي از پسابآل ارزان برای حذف رنگايده

 

 یديترين-کربن یرفلزيغ ستيبا استفاده از فتوکاتال Blue21 ويحذف رنگ راکت سازینهيبه(. 1412) يونس، الله بيحبو  ؛نادر، فربهرامي ؛شهره، دوستعلي: استناد

 .1-14(، 1) 67، محيط زيست طبيعي. يبه روش پاسخ سطح

                 DOI: http//doi.org/10.22059/jne.2022.341918.2428 
  

 نويسندگان. ©                                                          .مؤسسه انتشارات دانشگاه تهرانناشر: 

 

 

 

https://creativecommons.org/licenses/by-nc/2.0/


 
 و همکاران دوستعلی/...به روش یدیترین-کربن یرفلزیغ ستیبا استفاده از فتوکاتال Blue21 ویحذف رنگ راکت یسازنهیبه

 

 

3 

 مقدمه
يست سلامت ز زيستي است. ورود ترکيبات رنگي به محيط های محيطآلاينده ةکنندترين صنايع توليدصنايع نساجي يكي از مهم

تن از  211111دهند که سالانه حدود آمارهای جهاني نشان مي( Natarajan et al., 2018) را تهديد خواهد کردانسان و طبيعت 
ترين معضلاتي (. از مهمAggadi et al., 2021شوند )زيست مي صورت پساب وارد محيطتوليد خارج شده و به ةها از چرخاين رنگ
افيت پرغذايي، کاهش شف ةلودگي بصری، پديدتغيير رنگ آب، آ :کنند شاملهای آبي ايجاد ميهای رنگي برای محيطکه پساب

های آبي، کاهش حلاليت گازها، تغيير ميزان جذب و بازتاب نور، کاهش فتوسنتز و در نهايت اختلال در عملكرد طبيعي محيط
ي در تشود. بايد به اين نكته توجه داشت که، آلودگي ناشي از ترکيبات رنگي، اين قابليت را دارند که حاکوسيستم منطقه مي

ها در (. در واقع رنگOveisi et al., 2019; Aggadi et al., 202l)شوند های پايين نيز باعث بروز اين مشكلات غلظت
زيست،  توانند بر شرايط نوری آب و محيطراحتي در آب قابل مشاهده هستند و ميهب( mg/l 1 )در حدهای بسيار کم غلظت

در صورت آشاميدن آب آلوده به رنگ توسط انسان، عوارضي  (.Banat et al., 1996; Robinson et al., 2001) گذار باشندتاثير
ا همانند سرکوب سيستم ايمني بدن، مشكلات تنفسي، اختلالات سيستم عصبي مرکزی، مشكلات رفتاری، بروز آلرژی، نكروز بافت

 ةداشت که در صورت عدم تصفي بيانتوان رو مي(. ازاينOveisi et al., 2019شود )های پوست و چشم نمايان ميو عفونت
 Wawrzkiewicz etها وارد خواهد شد )ناپذيری بر اکوسيستم پذيرنده و انسانخسارات جبران ،های حاوی ترکيبات رنگيپساب

al., 2015; Bilici et al., 2019 .) 
آلي آروماتيک  ها نوعي از ترکيباتپرداخته شود. رنگ هاها و ساختار آنترکيبات رنگي ابتدا بايد به بررسي ويژگي ةدر بحث تصفي

توان براساس ساختار، رنگ و کاربرد دارای جذب هستند. اين ترکيبات را مي 611تا  nm 301طول موج  ةروند که در بازشمار ميبه
(، آزو، Reactiveراکتيو ) ها بسيار متنوع است. برخي از اين ساختارها شاملبندی کرد. ساختارهای شيميايي رنگها تقسيمآن
های توان به سه گروه رنگها را ميرنگ ،بندی ديگر(. در دستهAsouhidou et al., 2009د )باشقليايي مي و آزو، اسيدیدی

 ,.Hu et alهای غيريوني تقسيم کرد )( و رنگبازیهای های آنيوني )رنگهای مستقيم، اسيدی و راکتيو(، رنگکاتيوني )رنگ

ها قابليت بالايي در اتصال پيوند کووالانسي شوند. اين رنگهای آزو محسوب ميهای راکتيو جزء رنگدر اين ميان رنگ (.2015
ند اهمين دليل در صنايع نساجي کاربرد زيادی پيدا کردههای سطحي الياف نساجي دارند بهپذير و گروههای واکنشميان گروه

(Clarke et al., 1980; Belessi et al., 2009 .)ها بر روی الياف است. ميزان ها راکتيو، ميزان تثبيت آنترين ضعف رنگمهم
يند آدرصد از رنگ مصرفي، پس از اتمام فر 41تا  31توان متوجه شد که حدود است. در نتيجه مي ٪71-61ها در حدود تثبيت آن

است. رنگ  Blue21های راکتيو، رنگ ع پرکاربرد رنگ(. يكي از انواSanthy et al., 2006شود )رنگرزی وارد فاضلاب مي
Blue21 ( تحت عنوانRB21)Reactive Blue 21  5شود. فرمول مولكولي اين رنگ در دنيا شناخته ميS14O9CuN25H40C 

نيوني جزء گروه فتالوسيانين مس آ Blue 21های رنگ شده است. رنگدانه ارائهBlue 21 ، ساختار رنگ1 تعيين شده است. در شكل
(anionic phthalocyanine بوده و وزن مولكولي آن )g/mol 030/1169 صورت بالقوه سمي و ها بهاست. اين گروه از رنگ

  (.Silveira Neta et al., 2011; Jouali et al., 2019) است nm 720زا هستند. طول موج حداکثر جذب اين رنگ سرطان

ود شهای فيزيكي، شيميايي و زيستي استفاده ميها از فرآيندهای مختلفي از جمله روشها از آب و پساببرای حذف اين آلاينده
(Hu et al., 2015; Oveisi et al., 2019; Bilici et al., 2019 .)خود دارای  ةها در ساختار مولكولي پيچيداين گروه از رنگ

ای هوازی و هروش ةوسيلسختي بهسميتي که دارند، به دليلاز طرف ديگر به .بنزني با ساختار مقاوم هستند ةيک يا چند حلق
های فيزيكي روش(. Wawrzkiewicz et al., 2015; Bilici et al., 2019; Aggadi et al., 2021) شوندهوازی تجزيه ميبي

به  يک حالت يا مكانمانند جذب با کربن فعال، فيلتراسيون و اسمز معكوس کاربرد و کارايي محدودی دارند، زيرا آلاينده را از 
نياز  بالقوه خطرناک و سمي شده که خود ةهند و در نهايت منجر به توليد پسماند ثانويدحالت يا مكان ديگری تبديل و انتقال مي

 ةمانند، نياز به بازيابي دارند که اين کار، هزينبه دفع دارد در نتيجه مواد جاذب و پسماندهای جامدی که پس از تصفيه باقي مي
های شيميايي نيز بسيار گران که روش است مطالعات نشان داده(. Richardson, 1983; Zangeneh et al., 2015دارد )بالايي 
که بايد مواد شيميايي زيادی طي فرآيند تجزيه مصرف گردد، لجن زيادی صرفه نيستند، زيرا علاوه بر اين بوده و مقرون بهقيمت 

در نتيجه اين (. Baban et al., 2003; Kurbus et al., 2003; Zangeneh et al., 2015) شودتوليد مي ،نيز پس از فرآيند
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ترکيبات  ةهای مورد استفاده جهت تصفيهای مرسوم، قابل تصفيه نخواهند بود. از طرف ديگر اغلب روشروشة وسيلترکيبات به
ها وشگردند زيرا اين رهای شيميايي، راهكاری مناسب تلقي نميهای هيدروليز يا ساير روشمانند روشها؛ رنگي در تصفيه خانه

 ;Zangeneh et al., 2015; Hu et al., 2015) شوندزايي بالا ميزايي يا جهشواسط با پتانسيل سرطانباعث توليد ترکيبات حد

Oveisi et al., 2019.) تاليستي، های فتوکاها، روش فتوکاتاليستي است. هدف از واکنشگروه از رنگ اين ةترين روش تصفيمتداول
که در اين طوریتواند صورت گيرد، بهاست. روش فتوکاتاليستي در شرايط محيطي مي معدنيآلي و احياء مواد  اکسيداسيون مواد

عدني اين روش منجر به م شود و معمولاًميستفاده عنوان منبع نور اکننده و از خورشيد بهعنوان اکسيدشرايط از اکسيژن جوی به
(. Ray et al., 1998; Shahrezaei et al., 2012) گردداکسيد کربن و آب ميها به دیهای آلي و تبديل آنشدن کامل آلاينده

ماند ا لجن يا پستوجهي در حال گسترش است. زيرطور قابلهزيست ب دار محيطعنوان يک تكنولوژی ارزان و دوستاين روش به
های ويژه راديكالههای آزاد بآن مبتني بر توليد راديكال (. سيستمOveisi et al., 2019) شودای در اين روش توليد نميثانويه

ای هترکيبات دارند و تحت عنوان روش ةکنندگي زياد خود تمايل زيادی برای تجزيدليل قدرت اکسيدهيدروکسيل است، که به
يند أانجام فر(.  et al.,2000; Konstantinou  et al.,Benitez 2004) شوند( ناميده مي1AOPsپيشرفته ) اکسيداسيون

يست، د که اکسيژن محلول، توزيع شدت نور، مقدار فتوکاتالندهنشان مي اتفتوکاتاليستي به گروهي از متغيرها وابسته است. مطالع
افزايي بر عملكرد فتوکاتاليست دارند. اما در مقابل غلظت اوليه واکنش اثر همنرخ جريان هوا، دما و غلظت هيدروژن پراکسيد، 

 ;Banat et al., 1996; Naldoni et al., 2011) شونداغلب باعث کاهش کارايي فتوکاتاليست مي pHدهنده، طول موج و 

Zangeneh et al., 2015 .)لزی آن شوند. انواع فزی و غيرفلزی تقسيم ميرسانا به دو دسته فلها يا مواد جامد نيمهفتوکاتاليست
، اکسيد واناديوم، ستناکسيد تنگاکسيد زيرکونيوم، تریاکسيد تيتانيوم، اکسيد روی، اکسيد سريم، دیشامل موادی نظير اکسيدها )دی

 ;Ray et al., 1998; Zangeneh et al., 2014) شودها )سولفيد کادميوم، سولفيد روی و غيره( مياکسيد آهن و غيره( و سولفيد

2019 et al.,Oveisi .)  توان به های غيرفلزی ميفتوکاتاليستاز جمله( 4کربن نيتريد گرافيتيN3C-g،) 3S3N3C کاربيدهای ،
(. Zhang et al., 2015آميد اشاره کرد )بور، فسفر قرمز، مواد کربني پلي فنيلن، گرافن دوپ شده با فسفر، کربن نانومتخلخل و پلي

طور که گفته شد اگرچه تاکنون صدها ماده به عنوان فتوکاتاليست در مقالات گزارش شده است، اما همچنان تحقيقات در همان
های غيرفلزی بيش از انواع فلزی مورد فتوکاتاليستهای اخير هزينه و کارآمد ادامه دارد. در سالتوليد فتوکاتاليستي پايدار، کم ةزمين

 et al., Zhang)( است 4N3C-gهای غيرفلزی، کربن نيتريد گرافيتي ). يكي از پرکاربردترين فتوکاتاليستاندتوجه قرار گرفته

و همكاران  Zhu ةتوان به مطالعها ميحذف ترکيبات رنگي به کمک فتوکاتاليست ةاز جمله مطالعات صورت گرفته در زمين (.2015
روترمال با آهن دو به روش هيدبود که اکسيد تيتانيوم شكل آناتاز دی بهتحقيق ( اشاره کرد. فتوکاتاليست توليد شده در اين 2114)

 ةآب انجام شده است. از اين فتوکاتاليست جهت تجزي-است. فرآيند بلوری شدن آن در محلول اکتانولو سه ظرفيتي دوپ شده 
نگ توسط ر ةدهد که تجزيرنگ در محيط آبي تحت شرايط نور فرابنفش و نور مرئي استفاده گرديد. نتايج اين مطالعه نشان مي

ای آهني که هفتوکاتاليست دوپ شده با آهن سه ظرفيتي نسبت به آهن دو ظرفيتي، عملكرد بهتری دارد. از طرف ديگر مقدار يون
 Mahmood ند.کرنگ ايفا مي ةنقش بسيار مهمي در فعاليت فتوکاتاليستي آن در تجزي ؛شوداکسيد تيتانيوم دوپ ميبر روی دی

___________________________________________________________ 
1Advanced Oxidation Processes 

 
 Blue21 یوساختار رنگ راکت .1شکل 
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روش  رنگ متيلن بلو به ةمنظور حذف و تجزيتيتانيوم بهاکسيد عنوان پايه برای دی( بهBentonite( از بنتونيت )2119و همكاران )
اکسيد تيتانيوم بهترين نتيجه را در حذف رنگ مذکور از دی-بنتونيت 1:1های فتوکاتاليستي استفاده شد. نتايج نشان داد که نسبت

سنتز و بررسي مكانيسم عملكرد فتوکاتاليستي کربن نيتريد  ةدر زمين (2119) و همكاران Daneshvar محيط آبي داشته است.
تحت نور مرئي  Reactive black5از فتوکاتاليست توليد شده برای حذف رنگ در اين مطالعه ای انجام دادند. گرافيتي مطالعه

ای مطالعه( 2119)و همكاران  Abbasi Asl ساعت بوده است. 2درصدی رنگ در طي  90نتايج بيانگر قابليت حذف  که استفاده شد
ها ریگيانجام دادند. اندازه 4N3C-Ag/CNT/gهای متيلن بلو و رودامين بي با استفاده از نانوکامپوزيت زماني رنگحذف هم ةدر زمين

در اين تحقيق با روش اسپكتروفوتومتری مشتقي صورت گرفت. نتايج اين تحقيق نشان داد که تحت شرايط بهينه، رنگ متيلن بلو 
حاضر از  ةدر مطالع درصد حذف شدند. 93و  91ترتيب حدود دقيقه به 8، در مدت زمان 13و  mg/l 10و رودامين بي با غلظت 

 تحقيقت. در اين نيتريد استفاده شده اس-برای سنتز فتوکاتاليست غيرفلزی کربنجديد پيش ماده  يک عنوانفرمالدئيد به-رزين اوره
ثيرگذار بر أمورد ارزيابي قرار گرفت. جهت بررسي عوامل ت blue21حذف رنگ راکتيو  از طريقکارايي فتوکاتاليست توليد شده، 

 مرکزی مرکب ( طرح2RSM) از روش پاسخ سطحي؛ و غلظت رنگ، مقدار فتوکاتاليست pH نظير فرآيند تخريب فتوکاتاليستي
(3CCDاستفاده گرديد ).  

 

 شناسی پژوهشروش

 pH 8/1 تحت 20/1:1اوره به محلول فرمالدئيد با نسبت مولي فتوکاتاليست ابتدا  ةبرای تهي نیتریدی:-سنتز فتوکاتالیست کربن
فرمالدئيد، در -مخلوط گرديد. سپس جهت تشكيل رزين اوره مغناطيسيزن ساعت روی هم 1به مدت ادامه نمونه در اضافه شد. 

افقي  ةخشک گرديد. بعد از پودر کردن در داخل کور C°81قرار داده شد. رزين توليد شده در دمای  ساعت 24مدت دمای اتاق به
 (.et al.,rik Bedna 2003) قرار داده شد C°001ساعت در دمای  3مدت اثر آرگون بهپيروليز تحت اتمسفر گاز بي

ميكروسكوپ  ستگاهيهای دهای ساختاری فتوکاتاليست تهيه شده با استفاده از تكنيکويژگي شناسایی فتوکاتالیست سنتز شده:
( انجام شد. جهت بررسي و تعيين شكاف انرژی 0IR-FTسنج مادون قرمز تبديل فوريه )طيف و (4SEM) روبشي الكتروني

در نهايت ( استفاده شد. 7DRS-Vis -UV) جذب مرئي-فرابنفش ءانعكاسي نفوذی ماوراسنجي طيف آزمونمحصولات سنتزی از 
 ( مورد بررسي قرار گرفت. 6TGAسنجي حرارتي )شده با استفاده از آناليز وزنرفتار حرارتي فتوکاتاليست سنتز

استفاده از  با Blue 21 راکتيو رنگحذف  برای بررسي کارايي تخريب فتوکاتاليستي، :Blue 21 راکتیو روش حذف رنگ
 کرده اضافه راکتور رنگي به ترکيباز محلول حاوی  ml 111ترتيب که ابتدا. بدينمورد آزمايش قرار گرفتفتوکاتاليست تهيه شده 

بالا آمده  صورتي که سطح محلول کاملاًدر داخل راکتور قرار داده شد، بهوات  UVC 7کردن فتوکاتاليست، لامپ  اضافه از پس و
. سپس جهت هوادهي به محلول مورد نظر، از پمپ هوا استفاده شد. در ادامه پس از شروع و در تماس حداکثری با نور قرار گرفت

درصد حذف رنگ، غلظت رنگ  ةبرداری صورت گرفت. برای محاسبدقيقه نمونه 241، 181، 121، 71، 31های فرآيند، در زمان
در طول  Hach DR1900مدل  UV-Visسنج زماني با استفاده از دستگاه طيف ةرداشته شده در هر دورهای بمانده در نمونهباقي
 محاسبه گرديد. 1 رابطةسنجش شد. درصد حذف رنگ نيز از  nm 724موج 

(1رابطة   

R(%) =
C0 − Ce

C0
∗ 100 

0Cغلظت اوليه رنگ در زمان صفر : 

eCبرداری شده  : غلظت رنگ در زمان نمونه 

___________________________________________________________ 
2Response Surface Methodology 

3Central Composite Design 
4Scanning Electron Microscopy 
5Fourier Ransform Infrared Spectroscopy 
6UV-Vis Diffuse Reflectance Spectroscopy 
7Thermogravimetric Analysis 
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، مقدار محلول pH فتوکاتاليستي نظيرثر در فرآيند ؤجهت رسيدن به حذف حداکثری رنگ، پارامترهای م :هاآزمایشروش انجام 
 RSMروش سازی شد. بهينه Design Expert 7.0.0 Trialي در نرم افزار فتوکاتاليست و غلظت رنگ براساس روش پاسخ سطح

 ثرؤداری نسبي چند متغير مارزيابي معنيو  سازی فرآيندو بهينه ءمنظور ارتقابه است که های آماری و رياضيايي از روشمجموعه
 ورداز طريق برآ خطاهای سيستماتيک راها قادر است طراحي آزمايش استفاده شده برایروش آماری فاکتوريل . شوداستفاده مي

طراحي ها را کاهش دهد. آزمايشها به حداقل برساند. از طرف ديگر، روش مذکور اين قابليت را دارد که تعداد خطای آزمايش
توان . در اين طرح ميانجام شدپاسخ سطحي  ای از روشمجموعهعنوان زير ( به8CCDمرکزی ) طرح مرکببراساس ها آزمايش

زيادی نياز نيست. اين کار باعث افزايش دقت های های مستقل را بكار برد و در عين حال به تعداد آزمايشتا پنج سطح از متغير
با انجام حداقل تعداد آزمايش (. et al.,2007; behravesh  et al., Baş 2020)شود طور همزمان ميبيني و آساني پژوهش بهپيش
نه تنها در وقت  RSMبررسي نمود. با استفاده از روش  ،زمان بر ميزان حذف رنگطور همتوان اثرات پارامترهای مختلف را بهمي

 زمان ارزيابي نمودطور همبه طور آماری اثرات متقابل چندين پارامتر راتوان بهشود، بلكه ميجويي ميو هزينه صرفه
(Montgomery et al., 2001.) های مستقل در معادلات رگرسيون برای تعيين مقادير مطلوب متغير ةمقادير بهين ،در اين مطالعه

مجذور  ابربر  α .است  α ،1- ،1  ،1،++α− سطح کدبندی گرديد که شامل 0های وابسته استفاده شد. هر متغير مستقل در متغير
 RSMهای کدبندی شده براساس تحقيقات بر روی های مستقل در واحدهای مستقل است. محدوده و سطح متغيرتعداد متغير

بزرگ شماره   Kو نقاط مرکزی خواهد بود که در آن  K2همراه نقاط محوری به K2انتخاب شد. طراحي شامل نقاط فاکتوريل 
 ةنقط 7فاکتوريل،  ةنقط 8ها )شامل آزمايش براساس فاکتوريل 10( شامل k2+k2+7=21)آزمايش  21بنابراين . ها استمتغير

 ,.Akhbari et alانجام شد )ها خوب خطای آزمايش برآورديابي به مرکزی برای دست ةتكرار نقط 0مرکزی( و ة نقط 1محوری و 

2011; Zinaatiadeh et al., 2011). واريانس آن ها از تجزية پاسخ و ختلفمتغيرهای م ارتباط بين ارزيابي برای (ANOVA) 
شده است.  ارائه 1 جدول( در CCDبراساس طرح مرکب مرکزی )ها طراحي آزمايش(. Behravesh et al., 2020استفاده شد )

تحت تأثير دهد که ( مقاديری از متغير وابسته )درصد حذف رنگ( را ارائه ميANOVAرگرسيون بعد از آناليز واريانس ) ةمعادل
 بود. ها ( در آزمايشCو مقدار فتوکاتاليست ) (Bغلظت رنگ ) pH (A،)متغيرهای مستقل، 

 

 پژوهش هایافتهی
بررسي  SEMتگاه نيتريدی توليد شده با استفاده از دس-شناسي فتوکاتاليست کربنريخت نیتریدی:-شناسایی فتوکاتالیست کربن

فتوکاتاليست طور که در تصوير مشخص است، نشان داده شده است. همان 2شكل در دو مقياس مختلف در SEM تصاوير  شد.
ارائه شده است. نتايج اين  3مربوط به فتوکاتاليست توليد شده در شكل  FT-IR. طيف دارای ساختاری ويژه است شدهتوليد جديد

نتايج  است. 1701تا  cm 1211-1 ةمحدوددر  متعدد يجذب هایيکپو  cm3311-1 آزمون بيانگر يک جذبي در  محدوده عدد موجي
نشان داده شده است. يراساس نتايج، موقعيت شديدترين پيک  4الگوی پراش پرتو ايكس مربوط به فتوکاتاليست در شكل 

طور هماننشان داده شده است.  0در شكل  مربوط به فتوکاتاليست Vis-UVطيف جذبي  قرار دارد. θ2=  11/27°فتوکاتاليست در 

___________________________________________________________ 
8Central Composite Design 

و سطوح متغیرهای مستقل هاآزمایش ةمحدود .1 جدول  

 متغير مستقل
 محدوده و سطح 

α+ 1+ 1 1- α- 

pH (A) 7 0 4 3 2 
 110 91 70 41 10 (Bغلظت رنگ )

 81 70 01 30 21 (Cمقدار فتوکاتاليست )
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 nm 330 (λموج ) در طول توليد شده فتوکاتاليست جذب ةلبنمونه جذب داشته است.  300تا  nm 200شود، از بازة که مشاهده مي
در محدودة  آزمايششده است. اين  ارائه 7در شكل  U/F ،20/1فتوکاتاليست توليد شده با نسبت  TGAنتايج تست  شده است.واقع 

تا  20هايي در سه محدودة دمايي تحت گاز بي اثر نيتروژن انجام شده است. با توجه به نتايج، افت وزن C°811تا  C° 20دمايي 
C°211 ،211  تاC°321  تا  001وC°170  شود.مشاهده مي 

و مقايسة درصد  RSMبه کمک روش  Blue21 سازی حذف رنگ راکتيوبهينهنتايج  Blue21: رنگ راکتیو فتوکاتالیستی تخریب
وسيلة نشان داده شده است. براساس نتايج، دامنة تغييرات درصد حذف رنگ به 2در جدول  تجربي نتايج بابيني شده حذف پيش

غلظت رنگ  pH (A،) متغير سه بين ةرابطدرصد بوده است. در اين مطالعه  99تا بيش از  62/33از  UVفتوکاتاليست در برابر نور 

  
 یست تولید شدهلفتوکاتا SEM تصاویر .2شکل 

 

 
 نیتریدی-فتوکاتالیست کربن FT-IRطیف  .3شکل 

 
 فتوکاتالیست تولید شده XRDآنالیز  .4شکل 
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(B) ( و مقدار فتوکاتاليستC،) از استفاده رنگ با حذف با درصد RSM استفاده با شده بينيمقادير پيش سپس .شد تحليل و تجزيه 

 خوبيبهبيني شده درصد حذف پيشکه  تعيين شد. نتايج اين بررسي نشان داد مدل برازش روش با و Design-Expert افزار نرم از

 
 ستیمربوط به فتوکاتال UV-Vis یجذب فیط. 5شکل 

 
 U/F: 25/1فتوکاتالیست تولید شده با نسبت  TGAنتایج تست  .6شکل 

 دست آمدهبا نتایج تجربی به CCDمدل  ةوسیلبینی شده بهپیش هایمقایسه درصد حذف و RSMبا  هاطراحی آزمایش. 2جدول  
 )%(بيني مقدار پيش )تجريي( حذف رنگ% (Cمقدار فتوکاتاليست ) (Bغلظت رنگ ) pH (A) آزمايش

1 0 41 30 89/09 12/09 
2 4 70 01 41/73 - 
3 4 10 01 99/95 111 

4 0 91 70 87/40 43/40 
0 2 70 01 28/96 61/97 
7 3 91 70 62/76 62/76 
6 3 91 30 76/37 81/73 
8 4 70 01 92/01 73/44 
9 4 70 21 79/44 00/40 
11 7 70 01 19/07 72/06 
11 3 41 30 20/67 83/60 
12 4 110 01 31/02 64/02 
13 4 70 01 44/87 73/44 
14 4 70 81 33/06 - 
10 4 70 01 06/40 73/44 
17 4 70 01 28/39 73/44 
16 4 70 01 70/41 73/44 
18 0 41 70 12/82 19/81 
19 0 91 30 62/33 29/32 
21 3 41 70 18/88 77/88 
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 3 جدول در)درصد حذف رنگ(  وابسته متغير برای واريانس آناليز نتايج .دارند هماهنگي هااز آزمايش آمده دستبه تجربي نتايج با
، غلظت رنگ و مقدار pH) مستقل متغير هر ثيرگذاریأت ميزان داریمعني، 2رابطة  براساس .صورت خلاصه ارائه شده استبه

 گردد.احتمال صحت نتايج ارزيابي مي prob>Fمقدار شود. سپس به کمک تعيين مي F-valuesمقادير ه کمک ب فتوکاتاليست(
 (2 رابطة

 𝑌 = 𝛽0 + ∑ 𝛽𝑖𝑥𝑖

𝑘

𝑖=1

+ ∑ 𝛽𝑖𝑖𝑥𝑖
2 + ∑ ∑ 𝛽𝑖𝑗𝑥𝑖𝑥𝑗

𝑘

𝑗=2

𝑘−1

𝑖=1

𝑘

𝑖=1

+  𝜀 

 10/1از  کمتر prob>F مقداردر واقع  .بيشتر خواهد بود داریمعني ، ميزانکمتر باشد  Pمقدار وبالاتر  F-valueمقدار  هر چه
پيش بيني  2R و 9تطابق يافته 2R ،2Rتبيين يا همان  ميزان ضريب است. درصد 90 حد در رگرسيون داری بالایمعني ةدهندنشان
خ پاس هر نتايج مطالعة حاضر با مدل انطباق دهندة ميزانبرآورد شد. اين نتايج نشان 9771/1و  9781/1، 9801/1ترتيب به 11شده

بيني شده جهت ارزيابي پيش 2Rشود. جهت بررسي مدل کاربرد دارد. اين ضريب برای اکثر متغيرها تنظيم مي يافته تطابق 2Rاست. 
آورد توان به جلوگيری از برهای جديد کاربرد دارد. از مزايای مهم اين ضريب ميبيني آزمونپيشتوان مدل رگرسيوني در راستای 

تعيين  108/20اين مدل  11(. دقت مناسب 2017et al., Aghelمقادير بيشتر از مقادير تطبيق يافته با مدل مورد مطالعه اشاره کرد )

___________________________________________________________ 
9Adjusted R2 
10Predicted R2 
11Adeq precision 

 رنگ حذف درصد پاسخ واریانس آنالیز آزمون از حاصل نتایج .3 جدول

 F value p-value, prob > F ميانگين مربعات درجه آزادی مجموع مربعات منبع پاسخ

گ
 رن

ف
حذ

د 
ص

در
 

Model 99/7990 9 33/666 41/08 1111/1 
Residual 47/117 8 31/13   

Lack of fit 16/8 4 14/2 183/1 9832/1 
Pure error 29/98 4 06/24   

Total 40/6112 16    
 

 حذف رنگ مدل در ثیرگذارتأ فاکتورهای آماری آنالیز .4 جدول

 پارامتر
ضريب 
 تخمين

خطای 
 استاندارد

مجموع 
 مربعات

درجه 
 آزادی

ميانگين 
 مربعات

F 

Value 
p-value, 
Prob > F 

 A-pH 66/9- 91/1 16/1028 1 16/1028 83/114 < 1111/1 
 B-1111/1 > 83/161 33/2263 1 33/2263 91/1 -92/11 غلظت رنگ 

فتوکاتاليستمقدار   

C- 
49/7 22/1 00/366 1 00/366 36/28 1116/1 

AB 78/3- 29/1 21/118 1 21/118 13/8 1214/1 

AC 31/2 29/1 08/42 1 08/42 21/3 1114/1 

BC 23/2- 29/1 68/39 1 68/39 99/2 1221/1 

A2 13/8 60/1 81/1004 1 81/1004 82/117 < 1111/1 

B2 99/6 60/1 76/1498 1 76/1498 71/112 < 1111/1 
2C 48/3 17/1 40/144 1 40/144 80/11 1119/1 
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تعيين  70/3 14و ضريب تغييرات 07/71 13درصد، ميانگين 12/7 12است. ضريب تغييرات خطا به علامت دهندة ميزانشد که نشان
 بوده است.  89/241دست آمده در اين آزمايش به PRESS10هستند.  پاسخ هر برای حذف نتايج وضعيتشد. اين نتايج بيانگر 

 است. شده گزارش 4 جدول در فتوکاتاليست توليد شده وسيلهبه Blue21راکتيو  رنگ حذف مدل ةچندگان رگرسيون ضرايب

 از  p-valueبه مقدار توجه با د.شومي مشخص p-valueو  F-value مقادير توجه به با در  اين مدل ضريب هر بودن دارمعني

 دارمعني AC  ،BCولي متغيرهای بوده دارمعني 2Cو  A ،B ،C ،AB ،2A ،2Bمطالعه، متغيرهای  اين در مستقل متغيرهای ميان

شده است. اين نتيجه بيانگر اين است که اين دو متغير تأثير  1111/1و غلظت رنگ کمتر از  pHمربوط به  P (.P>10/1نبود )
 Blue21حذف رنگ راکتيو  جهتکدگذاری که  هایهمراه مؤلفهمطالعة حاضر به رگرسيون مدل چشمگيری در حذف رنگ دارند.

متغير وابسته همان درصد حذف رنگ بوده و  %Rنشان داده شده است. در اين رابطه،  3مورد استفاده قرار گرفته است، در رابطة 
A  متغير مستقلpH ،B  متغير مستقل غلظت رنگ وC فتوکاتاليست است. متغير مستقل مقدار 

(3رابطة   

Y (R%) = +44/73 - 9/66A - 11/92B + 7/49C – 3/78AB + 2/31AC - 2/23 BC + 8/13A2 + 6/99 B2 + 3/48 C2 

به کمک  Blue21 ( بر روی حذف رنگ راکتيو Cو مقدار فتوکاتاليست ) (Bغلظت رنگ ) pH (A،))الف، ب و ج( اثر  6در شكل 
است. مقادير غلظت رنگ از  0تا  3از  pHمحدودة در نظر گرفته شده برای متغير شده است.  ارائهفتوکاتاليست جديد توليد شده 

الف نشان داده شده است،  6طور که در شكل در نظر گرفته شده است. همان mg  70تا 30و مقدار فتوکاتاليست از  mg/l 91تا  41
دست به mg/l41 و مقدار رنگ  pH=3طوری که بالاترين درصد حذف در درصد حذف رنگ افزايش يافته است. به pHبا افزايش 

ب نيز با افزايش مقدار فتوکاتاليست درصد حذف رنگ نيز افزايش يافته است. بيشترين درصد حذف رنگ  6آمده است. در شكل 
 های الف و ج درصد حذف با افزايش غلظت رنگ روند کاهشي داشته است.بوده است. در نهايت براساس شكل mg 70در مقدار 

___________________________________________________________ 
12CV% 
13Mean 
14Standard deviation 
15Predicted Residual Error Sum of Squares 

 
 حذف رنگ میزان( بر جفتوکاتالیست )و مقدار  (بغلظت رنگ ) (،الف) pHاثر  .7شکل 
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 بحث
ين ساختار ا در فتوکاتاليست تهيه شده ايجاد شده است، های فيبریصورت لولهه ساختار جديدی بهنشان داد ک SEM نتايج آزمون

مشاهده شد که در محدودة عدد پهن  يجذب يک پيک IR-FTخواهد شد. در طيف  فتوکاتاليستعملكرد  سبب بهبود احتمالاً
 یرو( H-O)جذب شده  ي، آب مولكولH-N يوندپ يارتعاش کشش یبه مدهاتواند قرار داشت. اين پيک مي cm3311-1 موجي

 ناقص دليل تراکمتواند به، ميN-H يوندپ يارتعاش کشش یمدها .باشدمربوط  يمولكول ينب يدروژنيه يوندسطح و برهمكنش پ
است  مشاهده شده 1701تا  cm 1211-1 ةدر محدودی نيز متعدد يجذب هایيک. پباشد H-Nآمين يا تغيير شكل پيوند  هایگروه

(. در الگوی پراش پرتو Xu et al., 2013; Zhu et al., 2017باشد ) CN هایيكلهتروس يارتعاش یمدهاتواند مربوط به که مي

 تريازين هایحلقه)های آروماتيک ای سيستمتواند مشخصه پيک انباشتگي بين صفحهمي θ2=11/27°ايكس پيک مشاهده شده در
جذب در  zلب UV-Vis(. براساس طيف جذبي Xu et al., 2013; Zhao et al, 2019باشد ) 112مربوط به صفحة  (هپتازين يا

1239.8»   ةمعادل براساسمحاسبه شده  گپ باند انرژیاتفاق افتاده است.  330طول موج 

𝜆
 eVشده برابر سنتز فتوکاتاليست برای«  

 بود. 6/3
مربوط به رطوبت موجود در نمونه  . اين کاهشدشمشاهده  C°211 ةتا محدود اندکيکاهش داد که نشان  TGAنتايج آناليز  

رخ  C°321تا  211 دمايي حدود ةکاهش وزن در محدود ةمرحلترين و مهمو نيز آب فيزيكي و شيميايي فتوکاليست است. دومين 
های کوچک يا شكستن پيوندهای رفتن مولكول دليل از بينتواند بهمي C° 271تا  211. تغييرات وزني در بازة دمايي داده است

دليل تخريب تواند بهمينيز  C°321تا  271تغييرات شديد وزني در محدودة دمايي  متيلن باشد. درمانند پيوند اتر  ييناپايدار شيميا
ار شوند که ساختتشكيل ميهای آزاد راديكال ،پليمری ة، در اثر شكستن زنجيرC°112دمايي بالای  ةدر محدود باشد. ساختار رزين

(. آخرين مرحلة تغييرات 2019et al., 2011; Li et alJovanovic -Samarzˇija ,.) آورندوجود ميهبرا پليمر  ةحلقوی در شبك
 (. et al.,Ahamad 2014تواند ناشي از شكستن و پيوندهای پليمری باشد )بوده است که مي C°701تا  001وزن از 

دست آمد هبعد از اينكه مدل مناسب بانجام شد.  RSMبه کمک روش  Blue21 سازی حذف رنگ راکتيونهبهينتايج حاصل از 
يني بها از اختلاف مقدار واقعي و مقدار پيشباقيمانده سپس مقادير .گرديدفرمول رگرسيون حاصل  ةها از محاسببينيمقدار پيش

احتمال  فت،توان گکند در نتيجه ميپيروی ميها از توزيع نرمال اقيماندهميزان تبعيت مقدار ببا توجه به نتايج،  .شدشده حاصل 
 نتايج واقعي .ها استها در اطراف ميانگين باقيماندهتوزيع متقارن باقيمانده ةدهندنرمال بودن، نشان. ها نرمال استطبيعي باقيمانده

تواند وبي ميخه مدل بهتوان گفت ک. در نتيجه ميکندتبعيت ميبيني شده واريانس مناسبي از مقدار پيش ةبا دامن اين مطالعه
های آماری آزموندهد که ها نشان ميبررسي شد. تصادفي بودن آزمايش هاآزمايش انجام بودن تصادفي بيني کند.ها را پيشپاسخ

 . دادنشان  Blue21يو و غلظت رنگ را بر روی حذف رنگ راکت pHاثر  ،6 الف شكلصورت گرفته درست بوده است. بخش 

pH تا 41و غلظت رنگ از  0تا  3از  هابررسيدر اين mg/l 91  کاهش  مشاهده شدمتغير بود. همانطور کهpH بازدهي حذف  در
محلول  pHشود. با توجه به اينكه . از طرف ديگر هر چه غلظت رنگ کمتر باشد درصد حذف رنگ بيشتر ميثر بوده استؤرنگ م

اليست و تواند تأثير زيادی بر جذب رنگ روی سطح فتوکاتدارد همين نكته مي م بر روی بار سطح فتوکاتاليسترنگي تأثير مستقي
شوند بار باعث مي OH– هایهای قليايي دارد، يون pH(. هنگامي که محلول رنگي  et al.,Fox 1993حذف آن داشته باشد )

ای قليايي هرنگ مورد مطالعه آنيوني )منفي( است، فتوکاتاليست در محيطسطح فتوکاتاليست منفي شود. با توجه به اين نكته که 
توکاتاليست الكترواستاتيک سطح ف توان به اين نتيجه رسيد که تمايلکند. در نتيجه ميدليل تشابه بار منفي، رنگ را دفع ميبه

رف ديگر، با کاهش غلظت رنگ ميزان نفوذ (. از طSong et al., 2010اسيدی بيشتر است ) شرايط رنگ در جذب برای شدهتوليد
يابد. به همين دليل احتمالاً با کاهش غلظت رنگ، درصد حذف رنگ به کمک فتوکاتاليست افزايش نور در محلول رنگي افزايش مي

شده ممكن  يابد. زيرا نور تابيدهنيز کاهش مي OH– هایراديكال يافته است. همچنين با افزايش رنگ در محلول، احتمالاً توليد
و مقدار pH  اثر (،6)شكل  ب (. در بخشGrzechulska et al., 2002های رنگ جذب گردند )وسيلة مولكولاست بيشتر به

حذف رنگ افزايش درصد فتوکاتاليست  مقدار افزايشو  pHبا کاهش  بر اساس نتايج. دادفتوکاتاليست را بر روی حذف رنگ نشان 
ويژه های آزاد بهراديكالمشاهده شد. در واقع با افزايش مقدار فتوکاتاليست، احتمال برخورد رنگ با ذرات فتوکاتاليست و نيز توليد 

تواند افزايش يابد. اما برای جلوگيری از استفادة بيش از حد فتوکاتاليست، بايد از مقادير بهينه استفاده مي های هيدروکسيلراديكال
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ود. اين مسئله شرف ديگر، افزايش بيش از حد فتوکاتاليست باعث ايجاد کدورت و تجمع فتوکاتاليست در محلول رنگي ميکرد. از ط
(. در Matthews, 1987تواند مانع نفود نور در محلول شده و در نهايت باعث کاهش روند حذف رنگ در محلول شود )نيز مي
های غلظت مقادير بالای فتوکاتاليست و بيانگر اين است که،ت را روی حذف رنگ اثر غلظت رنگ و مقدار فتوکاتاليس شكل، ج بخش

ده حذف رنگ استفاده ش برای اين مدل که اجرايي متغيرهای بهينة در نهايت مقادير کمتر رنگ دارای درصد حذف بهتری هستند.
 بوده است. با توجه به نرخ بالای mg/l 46/48و غلظت رنگ  mg  61/44فتوکاتاليست، مقدار pH 12/2ترتيب شامل است، به

، عملكرد تخريب فتوکاتاليستي آن ضعيف خواهد بود. (4N3C-gکربن نيتريد گرافيتي )در  شده توليد h-e/+ هایجفت بازترکيبي
 ،2TiO ،Ag ،4PO3Ag، 6MoO2Biهمراه ترکيبات ديگر نظير اغلب به کربن نيتريد گرافيتيهمين دليل در مطالعات مختلف، به

BiOBr، 4BiVO، 7O2Sn2Bi، 4BiSbO، 7O4Bi، و BiOCl ها مورد استفاده قرار گرفته است. جهت حذف انواع مختلف رنگ
 ,Abbasi Asl, et al., 202; Nemiwalشود )مي کربن نيتريد گرافيتياستفاده از اين ترکيبات باعث بهبود عملكرد فتوکاتاليستي 

et al., 2021 زيستي آن نيز افزايش خواهد يافت. اين درحالي است که توليد و اثرات مخرب محيط (. اما در نهايت هزينة
درصد حذف نمايد. جهت افزايش  99را تا بيش از  blue21فتوکاتاليست جديد توليد شده قادر است بدون ترکيب با مادة ديگر، رنگ 

ردد. با مواد کم خطر ديگر نظير گوگرد، يد و... دوپ گشود که فتوکاتاليست توليد شده بازدهي حذف تحت نور خورشيد پيشنهاد مي
 اين کار باعث کاهش مقدار باند گپ فتوکاتاليست شده و در نهايت درصد حذف رنگ را تحت نور مرئي افزايش خواهد داد.
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