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 سنتز حالت جامد، شناسایی  

  6O2MnSbنانو مواد  یستکارایی فوتوکاتالیو بررسی 

 UVCنور   زیر سبز تخریب مالاشیت  برای 
 

 ، نعمت طهماسبی، حمزه معیری +*رضا حکیمی فردیرضا نیکوئی، عل علی 

 دانشکده علوم ، دانشگاه صنعتی جندی شاپور، دزفول، ایران    ،گروه فیزیک

 
  سلسیوس درجه    800با استفاده از روش حالت جامد تک مرحله ای در دمای    6O2MnSbنانو مواد    ،اردر این ک :  چکیده

واکنش   زمان  اولیه     8در  مواد  از  استفاده  با  شد  3Mn(NO(2و    3O2Sb  ،2MnClساعت،  اولیه  سنتز  مواد  نیاز .   مورد 
ی  بلور بررسی نوع فاز    به منظورد. آنالیز ریتولد  بودن   3O2Hoو    3O2Tb, 3O2Gdنیز شامل  ییده  آلاسنتز نانو مواد    به منظور

  سنتز شده، درصد خلوص و بقیه پارامترهای کریستالوگرافی مواد سنتز شده استفاده شد. مشخص شد که مواد سنتز شده 
  به منظور   SEM  تصویرهای د.  نمی باش  1P32گونال و گروه فضایی    ی تریبلوربا ساختار    6O2MnSbدارای فاز اصلی  

نیز   شکاف نوار   انرژی  مقدارهای بررسی ریخت شناسی نانو مواد سنتز شده استفاده شد.   نانو مواد سنتز شده   مستقیم 
  آلاییده و نمونه های    6O2MnSbبرای    مقدارهادست آمد. داده ها نشان دادند که این  هبا استفاده از طیف های جذبی ب

   به دست آمده های  داده   الکترون ولت می باشد.   01/2و    98/1،  90/1،  85/1به ترتیب برابر با    Ho+3و    Gd  ،3+Tb+3با  
پارامتر سلولی و در نتیجه    ،سامانه بلورییون های لانتانیدی در    آلایشدر اثر  شان دادند که  ن   X  پرتواز آنالیز پراش  

. ی شده اند بلور که ی تر در ش بزرگ  روزنه حجم سلول واحد تغییر خاصی نکرده است. این بدان معنی است که یون ها وارد 
ی ستکارایی کاتالی  چند وجهی می باشد.  شکلسنتز شده دارای    6O2MnSbهای  ه شان دادند که ذرن    FESEM  تصویرهای

مالاشیت    6O2MnSbنمونه   تخریب  برای  شده  نور    (MG)  سبزسنتز  تحت  آبی  محلول  توان    UVCدر   وات   18با 
نور لامپ    و  محلول  بین سطح  فاصله  گرفت.  قرار  بررسی  متر    30مورد  بهینه بودسانتی  شرایط  در  تخریب  بازده   . 
. حجم و غلظت رنگدانه  دوبدرصد    81دقیقه زمان واکنش( برابر با    58گرم کاتالیست و    2O2H  ،03/0میلی لیتر    7/0) 

 . بود ppm 60میلی لیتر و   100
 

 . نوری، ساختار بلوری هایویژگیامد، منگنز آنتیمونات، ، حالت جآلایش: واژه های کلیدی
 

KEYWORDS: Doping, Solid State, Manganese Antimonate, Optical Properties, Crystal Structure. 

 

 مقدمه 

6O2MnSb   ه ساختار که زیر گرو  کلینیکی  تری  بلوردر ساختار
  .]1[می شود    بلوری  1P32با گروه فضایی    ی هگزاگونال است،بلور

 

به   باشد. می   cای از شبکه تری گونال در طول محور  این ماده شامل آرایه 
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این ماده ماهیت آنتی .  ]2[ماهیت کایرال بودن را انتظار داشت  آن  از  
ی  بلور. ساختار  ]3[رومغناطیسی و بنابراین ماهیت عایق بودن دارد  ف

کایرال   گونال  تری  است که  ماده گزارش شده  این  برای   دیگری 
آنتیمونات]4[باشد  می  P-31mبا گروه فضایی   رمول عمومی  فها  . 

6O2ASb   کنند که  را ایجاد میA  صری مانند  تواند عنمیCo, Ni, 

Mg, Zn, Mn, Cu, Ca, Sr    ای این ترکیب،  . در ساختار لایه]5[باشد
های   تایی  وجهی  6MnOسه  یافتههشت  انحراف  را  های   ای 

در تماس هستند، تشکیل می دهند   6SbOکه با هشت وجهی های  
سه   نتیجه  در  یونوش گو  مغناطیسی  های  را   Mn+2های   ایزوله 

  .]6[کنند ایجاد می
اند که شامل گزارش شده  6O2MnSbسنتز    برایی  گوناگونهای  روش 

ریز  ،]1[  گرمابیروش   کمک  با  کلوئید   ،  ]2[موج  روش 
  3O2Sbو    3MnCO، حالت جامد با استفاده از مواد اولیه  ]7[ژل  -سل

مدت    سلسیوس درجه    1100در   جامد    ، ]8[ساعت    10به   حالت 
سلسیوس  درجه    1150در    2MnOو    3O2Sbبا استفاده از مواد اولیه  

 3MnCO، حالت جامد با استفاده از مواد اولیه ]9[ساعت  6به مدت 

   .]10[ساعت  24به مدت  سلسیوسدرجه  1000در  3O2Sbو 
کار حاضر برای   برتریشده در بالا،    دادهبا توجه به اطلاعات  

، سنتز نانو مواد منگنز آنیمونات ذکر شده با استفاده از روش حالت جامد 
 باشد.می پیشینهای گزارش تر در مقایسه با دما و زمان کم

کاتالی سازی    برایی  ستکاربرد   پساب محلول    از  MGخارج 
  باشد یک رنگ تری آریل آمین می  MGشود.  کار گزارش می   این   در   

.  ]11، 12[شود  استفاده می   سبز   رنگدانه  عنوان ه نساجی ب   که در صنعت 
سبب    ولیشود،  استفاده مینیز  در صنعت پرورش ماهی    MGهرچند،  

-زیانبار برای ارگانیسم های زنده میهای  آسیب پوستی و دیگر اثر
.  ]14[شود  غیره نیز می سبب تاری دید و    سبز. مالاشیت  ]13[شود  

این کار پژوهشی تصمیم گرف بنابراین   مواد    تا  ته شد در  نانو   کارایی 

ی گوناگون. مواد  شود مطالعه    سبز در تخریب رنگدانه مالاشیت   سنتز شده 
اند  مورد مطالعه قرار گرفته  سبزی مالاشیت  ستتخریب کاتالی  برای

داده  ه شده است.یارا  ]15[که در مرجع   ارابا مطالعه   شده   یههای 

کار حاضر در زمینه تخریب   برتریتوان دریافت که می  6در جدول 
   UV  ، استفاده از نور ی این رنگدانه، کاهش زمان تخریب ست فوتوکاتالی 

موج   کمبا طول  توان  و  استفاده شده و    بالا  کاتالیست  کم   مقدار 

ی در مقایسه با برخی از کارهای گزارش شده  ستیند فوتوکاتالیادر فر
 باشد.می پیشین

حاضر نانو  ،مطالعه  جامد  حالت    6O2MnSbپودرهای    سنتز 

  3Mn(NO(2و    2MnCl  ،3O2Sbنانو ساختار را با استفاده از مواد اولیه  

  ، هیچ اطلاعاتی در منابع در مورد شد   بررسی دهد. تا آنجا که  می   یه ارا 
نانوذر ندارد.  6O2MnSbهای  هسنتز  وجود  حاضر  شرایط   تحت 

مواد   نانو  یونب  آلاییدههمچنین،  از  ا  استفاده  با  لانتانیدی   های 
  FESEM  تصویرهای سنتز شدند.    3O2, Ho3O2, Tb3O2Gdمواد اولیه  

بررسی تغییر شکل مواد سنتز شده در اثر تغییر شرایط واکنش   برای
انرژی   های لانتانیدی استفاده شدند.یون  آلایشو همچنین در اثر  

نوار طیف  شکاف  از  شده  سنتز  مواد  فرابنفش  نانو  مرئی   -های 
به تغییر شرایط واکنش و   مقدارهاتخمین زده شدند و تغییر در این  

 کارگیری ه همچنین ب   لانتانیدی مورد مطالعه قرار گرفت. اثر یون های  
شده   سنتز  مواد  فوتوکاتالی  براینانو  مالاشیت  ستتخریب     سبزی 

نور   آزمایش    UVCتحت  طراحی  روش  گرفت.  قرار  مطالعه  مورد 
 یند تخریب استفاده شد.ابر فر مؤثربرای بهینه سازی فاکتورهای 

 

 بخش تجربی 
 مواد و وسایل 

مواد   استهمه  آنالیزی  فشیمیایی  از درجه  از    بودنداده شده  که 
تر استفاده شدند.  و بدون خالص سازی بیش  هنابع تجاری تهیه شدم

فاز   آلمان( AG)زیمنس    X  D500  پرتوپراش    توسطشناسایی   ، 
تابش   شد.  CuKαبا  شناسی  انجام  با     ریخت  شده  سنتز  مواد 

میکروسکوپ الکترونی نشر میدان مورد بررسی قرار گرفت )هیتاچی  
FESEM    مدلS-4160 های جذبی با دستگاه  (. طیفAnalytik Jena 

Specord 40   (Analytic Jena AG Analytical Instrumentation, 

Jena  شدند  (آلمان آنالیز  انجام   .EDX   میکروسکوپ از  استفاده  با 
  سبز . غلظت مالاشیت انجام شد   X پرتو الکترونی مجهز به طیف سنج  

با استفاده از طیف سنج    612در طول موج    UV-Visibleنانومتر 

1650 PC  .شد )   مقدارهای   تعیین  باقیمانده  فاکتور  FRفاکتور   ،)
فاکتور باقیمانده    (،2χ(، خوب بودن برازش )raggBRباقیمانده براگ )

( و فاکتور  wpRفاکتور باقیمانده پروفایل توزین شده )  (،pRپروفایل)
 ( توسط آنالیز ریتولد تعیین شدند. expRباقیمانده مورد انتظار )

محلول   تهیه  مالاشیت    ppm  60برای   گرم    06/0،  سبزاز 
در یک آزمایش میلی لیتر حل شد.    1000پودری در    سبزاز مالاشیت  

به   نانوکاتالیست  از  معینی  مقدار  محلول    100نوعی،  لیتر  میلی 
هم زده شد  ه  دقیقه ب   10شد و در تاریکی به مدت    افزوده   سبز مالاشیت  

  واجذب   جذب/   و سطح کاتالیست تعادل   سبز های مالاشیت    تا بین مولکول 
شود  از  ایجاد  معینی  حجم  سپس،   .2O2H    محلول  شد    افزوده به 
داده شد.    ادامه   UVزیر نور    یبه دست آمدهزدن محلول  و به هم

فوتوکاتالیست  از  محلول  شد،  سپری  موردنظر  زمان  که  توسط    وقتی 
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شد  فیوژیسانتر طیف  جدا  توسط  رنگ    UV-Visسنجی  و  غلظت 
 تعیین شد. درصد تخریب رنگ توسط معادله زیر محاسبه شد:

(1           )                                         0 t

0

A A
100
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 −
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اولیه در طول موج    سبزبه ترتیب جذب مالاشیت    tAو    0Aکه  
 می باشد. tنگ در زمان رنانومتر و جذب  612

 
 (V)آنتیمونات   ( II) منگنز تهیه نانو مواد 

آزمایش در  نظر  مورد  مواد  نانو  سنتز  جامد، های  برای   حالت 
میلی مول از    2با  2MnCl  (2S  )یا  3Mn(NO  (1S  )(2  میلی مول از  1
3O2Sb    واکنش داد. برای این هدف، مواد اولیه در هاون مخلوط شدند

وارد کروزه   به دست آمده دست آمد. پودر  هتا یک پودر نرم و همگن ب
در    25 مرحله  یک  در  و  شد  لیتری     سلسیوسدرجه    800میلی 

طور نرمال در کوره هداده شد. سپس کروزه ب  گرماساعت    8به مدت  
 شد. دبه دمای اتاق سر

 
 ( منگنز  مواد  نانو  )(  IIتهیه  یون  آلاییده(  Vآنتیمونات  های  با 

3+Gd،3+Tb،3+Ho 

میلی مول    2با    2MnClمیلی مول از    1در یک آزمایش نوعی،  
 3O2Tb (4S)و یا  3O2Gd (3S) میلی مول از 20.0مقدار  و 3O2Sbاز 

واکنش دادند. برای این هدف، مواد اولیه در هاون   3O2Ho  (5S)و یا  
  ه به دست آمد دست آمد. پودر  ه مخلوط شدند تا یک پودر نرم و همگن ب 

  سلسیوس درجه    800میلی لیتری شد و در یک مرحله در    25وارد کروزه  
طور نرمال در کوره هداده شد. سپس کروزه ب  گرماساعت    8به مدت  

 به دمای اتاق سرد شد.

 
 و بحث   هانتیجه

 مشخصه یابی 

مواد  های  ترکیب نانو  پودر    5S-1Sفازی  پراش  تکنیک   توسط 
  مواد سنتز شده   X  پرتو ( الگوهای  ث   - )الف    1ند. شکل  د بررسی ش   X  پرتو 

  های داده   درجه نشان می دهد.   10- 80برابر با    2θرا در گستره زاویه  
زیر  یهارا در  پراش    ،شده  ریتولد  ب  X  پرتوالگوهای  آنالیز  همراه   ه 

قرمز    هایه. نقطدهدمی  یهرم افزار فول پروف را ارابا استفاده از ن
دادهداده سیاه  نقاط  تجربی،  محاسباتیهای  آبی   و  های  خطوط 

داده بین  میاختلاف  محاسباتی  و  تجربی  میلههای   های باشد. 
 

فازهای   به  مربوط  ترتیب  به  رنگ،  سبز  و  قرمز  ی بلورآبی، 
6O2MnSb  ]61[،  4O2MnSb  ]71[    2وSbO  ]81[  ها  دادهباشند.  می

می که  نشان  فاز    6O2MnSbدهند  گروه  بلوردر  با  گونال  تری  ی 
است  بلور  1P32فضایی   شده  جدول  ]2،  10[ی  دادهای    1. 

داده دهد.  می  نشان  را  شده  محاسبه  ریتولد  کریستالوگرافی  های 
می داده نشان  برازش  که  روی  دهند  شده نمونهها  سنتز   های 

  دهند که برازش )کم بودن خوبی انجام شده است. داده ها نشان می ه  ب 
پیک  (2χاندازه   شدت  افزایش  است.با  شده  انجام  بهتر     ها 

دهند که تغییر نوع ماده اولیه های حجم سلول واحد نشان میداده
اندازه ی تغییر محسوسی در  بلوربه شبکه    آلایندههای  و افزودن یون

نمی  ایجاد  واحد  سلول  دادهکند.  حجم  اساس  شعاع  بر  اندازه  های 
بیون واحد،  نبود  دلیل  هها،  سلول  حجم  اندازه  محسوس   تغییر 

یون که  است  از  های  روزنهوارد    آلایندههای  آشکار  شده  تشکیل 
یون های  اند.  شده  6MnOهشت وجهی های   ، 2Mn+اندازه شعاع 

+5Sb  ،3+Gd  ،3+Tb    3و+Ho    درCN=6    60/0،  83/0به ترتیب برابر با  ،
 . ]19[باشد آنگستروم می 90/0و  0/ 92، 94/0

دهد که در های خلوص مواد سنتز شده نشان میهمچنین داده
فاز  اثر تغییر نوع ماده اولیه از منگنز نیترات به منگنز کلرید، خلوص 

بلوری شدن  بلور  میزان  و  پیک ) ی  داده های شدت  از  استفاده    ( ها با 
های لانتانیدی با استفاده از  یون  آلایش  ، یابد. در نتیجهافزایش می

دهند نشان می  2های جدول  داده  .انجام شد  2Sشرایط سنتز نمونه  
  جایی نشده است ه ته جاب ی ها سبب افزایش تنش و دانس یون  آلایش که 

ب یونی    همانندیدلیل  هکه  بین شعاع  پذیرنده در  زیاد  سامانه  یون 
باشد. همچنین، اندازه بلورک و فاصله می آلایندههای و یون بلوری

گزارش شده است.   2ای مواد سنتز شده نیز در جدول  بین صفحه
نمونه اندازه   تغییر  بلورک  شده  سنتز  با خ های  برابر  و  نداشته   اصی 

ای محاسبه شده  نانو متر محاسبه شد. اختلاف بین فاصله بین صفحه   28
ی هگزاگونال در حد بلور ساختار    ویژهتوسط رابطه براگ و معادله  

 اختلاف می باشد.   15%
 hkl=311زاویه پیک انتخاب شده با استفاده از شدیدترین پیک  

معادله شرر،   در  نظر گرفته شد.  بلوری،   Dدر  نمونه   ضخامت کل 

λ    پرتوطول موج پراش  X  (154 /0    و )نانومترK  ( 0/ 9ثابت شرر  ،)
1/2B  ،FWHM    ترین پیک بلنداست که پهنای پیک در نصف ارتفاع

 که در آن پیک قرار دارد.نصف زاویه پراش است  θاست و 

1

2

K 1
Cos

D B


 =   
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 .5S، ث(4S، ت(3S، پ(2S، ب(1Sهای الف(نمونه X پرتو الگوهای  ـ1شکل 

 
نانو مواد سنتز شده با استفاده از    (d)ای  اندازه فاصله بین صفحه
 رابطه براگ محاسبه شدند:

nλ = 2dsinθ  

داده مختص   dهای  همچنین  که  زیر  فرمول  از  استفاده  با 
از    ی تری گونالبلور ای در ساختار  محاسبه اندازه فاصله بین صفحه

از   دست آمده ه های ب و با داده   ه ه شد گروه هگزاگونال است، محاسب زیر 
 رابطه براگ مقایسه شدند:

2 2 2

2 2 2

1 4 h hk k l

3d a c

 + +
= +  

 

 

، عبارت  300برابر با    hkl  اندیس میلر  با استفاده از پیک با مقدار
    صورت زیر تبدیل می شود: ه ب

2

2 2

1 4 h

3d a

 
=   

 

 

 شود:صورت زیر تبدیل می هبنابراین عبارت نهایی ب

2 2

1 9

d a

 
=  
 

 

  صورت زیر محاسبه می شود:هب dمقدار  و
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d
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 سنتز شده. 6O2MnSb هایخلوص نمونه و های ریتولد، اندازه پارامتر شبکه، حجم سلولداده ـ1جدول 

 تعداد بلور  خلوص  سلول حجم   expR wpR pR FR BraggR 2χ a c نمونه

1S 9/26 4/35 7/25 1/1 7/1 7/1 79/8 71/4 73/316 81 276 

2S 6/23 7/27 7/18 7/1 2/2 4/1 79/8 72/4 98/316 93 546 

3S 0/22 3/34 4/24 6/1 8/1 4/2 77/8 70/4 06/315 92 601 

4S 5/26 6/35 2/27 7/1 4/2 8/1 78/8 71/4 64/315 81 299 

5S 7/25 9/32 5/25 2/1 6/1 6/1 79/8 72/4 75/317 84 379 

 
 سنتز شده. 6O2MnSb  جايي نانو مواده ای، تنش و دانيسته جابفاصله بين صفحه های اندازه بلورک، ريتولد،داده ـ2جدول 

 2θ Bº radB cosθ D (Å) Braggd (Å) calcd δ ε نمونه

1S 3533/35 29681/0 0052/0 9528/0 28 54/2 93/2 76/12 20/1 

2S 3452/35 21929/0 0038/0 9528/0 38 54/2 93/2 93/6 9/0 

3S 4108/35 29685/0 0052/0 9526/0 28 53/2 92/2 76/12 2/1 

4S 3863/35 29683/0 0052/0 9527/0 28 53/2 93/2 76/12 2/1 

5S 3257/35 29678/0 0052/0 9529/0 28 54/2 93/2 76/12 2/1 

 
 شود:صورت زیر محاسبه میه مقدار حجم سلول واحد ب

( )2
V a c sin 60=    

های    2شکل   طیف  ج  تا     آلاییدههای  نمونه  EDXالف 
  دهد نشان می   سامانه بلوری را درون    آلاینده های  مول از یون میلی   0/ 40با  

این  می  تأییدرا    آلایشکه   نمونه   تصویرهاکند.  ترکیب  آنالیز 
6O2MnSb  یون  آلاییده می  Hoو    Gd  ،Tbهای  با  نشان   دهد.  را 

موجود    (Hoو    Gd  ،Tbو )  Oیا    Sbیا    Mn  ها مربوط به اتم هایپیک
نمونه نشانهدر  و  هستند  شدهها  انرژی موقعیت  اند.گذاری  های 

مشخص شده اند.    گوناگون  عنصرهای  Xهای  پرتومربوطه و خطوط  
ها در نمونه های سنتز شده و مطالعه ظرفیت   آلاینده  %A  مقدارهای

شود. گزارش می  یبلورهای  سامانهها در  نمونه برای پذیرش یون
و   380/0، 300/0به ترتیب برابر با  %A مقدارهایشد که  مشخص

کاهش که  باشد. داده ها نشان می دهند  می   Hoو    Gd  ،Tbبرای    0/ 330
یون   یونی  یون  ،آلایندهشعاع  گرفتن  قرار  برای  نمونه   ها  ظرفیت 

 ی  که اختلاف زیاددلیل اینهب  دهد.را افزایش می  یبلور  روزنهدر  
  یون های لانتانیدی در ساختار دیده نمی شود، با    آلاییده در حجم نمونه های  

تر شده اند. بنابراین بزرگ  های روزنه توان گفت که این یون ها وارد  می 
 شده اند.   6OMnهشت وجهی  های  روزنه ها وارد  توان گفت که یون می 

نهایی   فرمول  باشد.  δ6+O2SbxLnMnبنابراین  طبق    می  همچنین 
الکترون ولت متعلق    3  تا  2  یبازهانجام شده، پیک در  های  همطالع

  SEMتصویر برداری  برای که در پوشش دهی  ]20[به طلا می باشد 

 مورد استفاده قرار گرفت.
را  نمونه  FESEMد تصویرهای  -الف  3شکل   های سنتز شده 
را   6O2MnSbنمونه    FESEMالف تصویر    3دهد. شکل  نشان می
  گونه که مشخص است، ترکیب دارای ریخت شناسی دهد. همان نشان می 

می چند وجهی  ماده  یونیک  آلایش  اثر  در  لانتانیدی  باشد.   های 
شود. وجود   دیدهدر سامانه بلوری، یک تغییر عمده در ریخت شناسی  

  های شکل مچنین تغییر شکل  چند وجهی و ه   های ح های ریز روی سط ذره 
ها چند وجهی از حالت منظم به نامنظم نیز نتیجه وارد کردن یون

های ریز بر روی سطوح چند وجهی برای  باشد. میزان وجود ذرهمی
تر از  های گادالونیوم و تربیم آلاییده در منگنز آنتیمونات بیشیون

 نمونه آلاییده با یون هولمیوم می باشد. 
  های دست آمده از طیف به   6O2MnSbانرژی شکاف نوار نانو مواد  

های  نشان داده شده است. بر طبق نتیجه  4در شکل    UV-Visجذبی  
بر رابطه بین ضریب جذب و انرژی فوتون    ]21[  همکارانو    پاسکال

 دست آوردبه  gE -ν A(h=  2ν)h(α(صورت توان بهفرودی را می



 1400، 1، شماره 40دوره  عليرضا نيکوئي و همکاران نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران

 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                         88

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 .Ho (و ج Tb (، بGd (نمونه های آلاییده با الف EDXطیف  ـ 2شکل 
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 یند تخریب نوری.اه سطحی در فرطراحی فاکتوریل کامل س ـ3جدول 

2O2H  1 زمان  کاتالیستR 

5/0 03/0 45 63 

5/0 03/0 45 79 

0/1 03/0 45 64 

5/0 03/0 45 73 

2/0 02/0 30 57 

2/0 04/0 30 5 

2/0 04/0 60 56 

8/0 02/0 60 57 

5/0 03/0 70 68 

5/0 03/0 45 69 

5/0 03/0 45 51 

8/0 02/0 30 50 

5/0 03/0 20 61 

5/0 03/0 45 68 

001 /0 03/0 45 8 

8/0 04/0 60 80 

2/0 02/0 60 61 

5/0 01/0 45 56 

5/0 05/0 45 68 

8/0 04/0 30 56 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

نوار  نمودارهای    ـ4شکل    مستقيم نمونه های سنتز شده  انرژی شکاف 
 با استفاده از روش حالت جامد.

 
و    gEو    Aکه   ثابت  ترتیب  نوار  به  شکاف  است.  انرژی   مستقیم 
منحنی  یابی قسمت خطی  مستقیم توسط برونانرژی شکاف نوار  این  

انرژی که    دهند ها نشان می شود. این داده به محور انرژی محاسبه می 
  آلاینده ثیر نوع یون  أآمده تحت تدستهمواد بمستقیم نانو شکاف نوار  

میدادهد.  باشمی نشان  گستره  ها  که  نواردهند  شکاف  در    انرژی 
 باشند. الکترون ولت می 01/2الی  1/ 85حدود 

 
فر  در  بهینه  شرایط  به  دستیابی  برای  آزمایش  تخریب  اطراحی  یند 

 سبزمالاشیت 

روش طراحی آزمایش برای دستیابی به سطح بهینه فاکتورهای 
یکی    باشد.می  پژوهشگرانمورد توجه    ،های شیمیاییبر واکنش  مؤثر

سطح  باشد. روش  ها، طراحی فاکتوریل کامل میترین طراحیاز رایج
-هبا ب  باشد که طراحی آزمایش را یک روش ریاضی می   ( RSM) پاسخ  

یک  ک میارگیری  آنالیز  تجربی  مناسب  مدل  این مدل  بودن  کند. 
تکراری    های شود که نیاز به آزمایش توسط آنالیز واریانس بررسی می 

)  ،پاسخدارد.   تخریب  ترکیبمی  ( %Yدرصد  احتمالی  های  باشد. 
جمع آوری    3شوند که در جدول  این فاکتورها طراحی می   گوناگون 

شده طراحی فاکتوریل در یک مدل خطی   دیدههای  شده است. داده
از آنالیز، سطوح فاکتور کمینه و بیشینه   پیشند.  وشمی  پاسخ ترسیم  

. ( 4گذاری شدند )جدول  علامت   +  1و    - 1به ترتیب با کدهای  

1/2                              9/1                             7/1 
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 .CCDگستره آزمايشي و سطوح متغيرهای مستقل در  ـ4جدول 

 میانگین  ترین مقدار بیش ترین مقدار کم ترین مقدار بیش ترین مقدار کم نام فاکتور 

A 2O2H 2/0 8/0 1- 1- 5/0 

B  03/0 1 -1 04/0 02/0 کاتالیست 

C  45 1 -1 60 30 زمان 

 
 آناليز واريانس برای مدل پيشنهادی. ـ5جدول 

  F p-value Prob > Fمقدار  میانگین مربعات  df جمع مربعات  منبع 

 significant 0005/0 9/ 018695 5618/951 6 5709/ 371 مدل

A-H2O2 123 /1832 1 123 /1832 36446/17 0011/0  

B-Catalyst 476047 /4 1 474760 /4 042423 /0 8400/0  

C-Time 9761/699 1 9761/699 63422/6 0230/0  

AB 5/924 1 5/924 762209 /8 0111/0  

BC 512 1 512 852624 /4 0463/0  

A2 296 /1736 1 296 /1736 45623/16 0014/0  

Residual 629 /1371 13 5099/105    

Lack of Fit 7957/914 8 3495/114 251545 /1 4200/0 not significant 

Pure Error 8333/456 5 36667/91    

Cor Total 7081 19     

 
بین   رابطه  زیر  اول  معادله  مرتبه  مدل  پایه  بر  را  بازده  و  فاکتورها 

 دهد:نشان می

Y%=+121/39795 + 51/96965 × H2O2 – 4248/91621 × 

Catalyst – 1/12272 × Time + 3583/33333 × H2O2 × Catalyst 

+ 53/33333 × Catalyst × Time – 120/86135 × H2O2
2 

  شود، مشاهده می   ANOVA  های نتیجه   5که از جدول    گونه همان 
 دهد که این مدل باشد. این نشان می می   0/ 05تر از کم  برازش   pمقدار  

تعیین   هایضریبباشد. همچنین  درست می  ،در سطح قطعیت بالا 
  2Rبرای بیان کیفیت برازش معادله استفاده شدند. در این حالت، مقدار  

بین    همخوانیدرصد درجه بالای    81برابر با    %Yبرازش تغییر برای  
( داد  نشان  را  مستقل  فاکتورهای  و  بالای (02R=/8پاسخ  مقدار   .

نیز پارامتر دیگری بود که    (7/0adj=-2Rتنظیم شده )  برازش ضریب  
  برای نشان دادن دقت بالای مدل پیشنهادی استفاده شد. این بدان معنی 

پوشی   شده قابل چشم بینی های تجربی و پیش است که اختلاف بین پاسخ 
 .نشان داده شده است  5های پراکندگی در شکل  باشد. باقیماندهمی

که در این شکل نشان داده شده است، آشکار است که   گونههمان
گستره  پراکندگی در  می3تا    -3ها  بودن  +  اتکا  قابل  که   باشند 

 کنند.می تأییداین مدل را 
فاکتورها در مدل های بالا، نمودارهای  های  برای نشان دادن اثر

نشان داده شده است.    6سطح پاسخ سه بعدی و دو بعدی در شکل 
نمود شکل  به این  مروط  بعدی  سه  و  دو  پاسخ  سطح  ارهای 
نشان می  BCو    ABبرهمکنش های   انحنای  را  نیمه  دهد. حالت 

مقدارهای   7شکل  دهد.  نمودار برهمکنش بین متغیرها را نشان می
دست   تخریب مالاشیت سبز به   بهینه پارامترهای درگیر را در فرایند 

دهند ها نشان میدادهدهد. آمده توسط مدل اشاره شده را نشان می
بهینه   مقدارهای  از    69/0که  لیتر  گرم    2O2H  ،30میلی  میلی 

 باشد.دقیقه می 58کاتالیست و زمان 
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 .سبزهای فوتوکاتاليزوری تخريب مالاشيت  آزموننمودارهای باقيمانده پراکندگي برای  ـ 5شکل 
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 .سبزنمودارهای دو و سه بعدی تخريب مالاشيت  ـ 6شکل 

 

 
 .ی ستبهینه تخریب فوتوکاتالی  مقدارهای ـ7شکل 

 
را    پیشین یک مطالعه مقایسه ای از کار حاضر و کارهای    6جدول 

دهند، برخی  های جدول نشان میکه داده  گونهمی دهد. همان  یهارا

مقدار های کاتالیست حاضر، استفاده از نور با طول موج بالا،  برتری
 باشد. تخریب رنگ می ینداکم فر کم کاتالیست و زمان

 

 نتیجه گیری 
نمونه حاضر،  کار  یون  6O2MnSbهای  در  با  های آلاییده 

جامد    Ho+3  و  Gd،  3+Tb+3لانتانیدی   حالت  روش  از  استفاده   با 
ساعت سنتز شدند.    8درجه سلسیوس و زمان واکنش    800در دمای  

ایجاد  که استفاده از منگنز کلرید سبب    های ریتولد نشان دادندداده
  ها نشان دادند که وارد کردن تر شد. همچنین دادهفاز بلوری خالص

آنتیمونات یون منگنز  بلوری  ساختار  درون  لانتانیدی   های 
بنابراین    ایویژهتغییر   نکرد.  ایجاد  بلوری  سامانه  حجم  اندازه   در 

وارد  یون لانتانیدی  بزرگروزنههای   اند. شده  6MnOتر  های 
قابلیت وارد شدن یون  EDXهای  داده دادند که میزان  های نشان 

 دلیل تقریب یکسان است که این به به  لانتانیدی درون ساختار بلوری  
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 .]15[ پيشين با کارهای گزارش شده  مطالعه مقايسه ای از کار حاضر ـ 6جدول 

 )%(   بازده شرایط کاتالیست 

MnSb2O6(Present work) 30 mg  کاتالیست , 58 min, UVC 100 , نور mL and 60 ppm MG 81 

TiO2 UV  نور , 4 h, 500 ppm  کاتالیست , 50 ppm MG 100 

Carbon/TiO2 25 ppm MG, 30 min, pH=8 100  82ـ 

TiO2/ZnO UV نور , pH=7, 50 ppm MG, 1 /5 g/L  100 کاتنالیست 

TiO2 UV  نور , 1 h, 20 mg  کاتالیست , 40 ppm MG 100 

Nix:TiO2 25 mL of 10 µM MG, UV light 90 

V doped-ZnO UV  نور , 500 ppm MG, 500 ppm   کاتالیست , 200 min 90 

Pt/TiO2/SiO2 UV   نور مرئی و , 60 min 80 

TiO2-Co2O3 1 ppm MG, 125 W  لامپ جیوه , 60 min 93 

Fe3+ doped TiO2 UV  نور , 5 ppm MG 85 

FeVO4 0/03 g کاتاليست , UV 300 , نور min 90 

SnO2-CuO UV 20 , نور ppm MG, 0 /1 g 180 , کاتالیست min 96 

ZnxFe3–xO4 UV  نور , 1 g  کاتالیست , 10 µM MG 90 

Ni/MgFe2O4 50 mL of 0/8 g/L MG, 30 mg کاتالیست , UV نور , pH=4 93 

TiO2/WO3 pH=12, UV  نور , 1000 ppm  کاتالیست , 30 min 97 

FeSO4 -7H2O 10 mM Fe2+, 40 °C, 25 /5 mM H2O2, 10 ppm MG 94 

یون  همانندی یون  شعاع  با  تخریب داده  باشد.می  Mnها  های 
که  ست فوتوکاتالی دادند  نشان  خوبی    6O2MnSbی    برای کارایی 

در محلول    UVCدر زیر نور    سبزی مالاشیت  ست تخریب فوتوکاتالی
از کاتالیست   گرم   2O2H ،03 /0میلی لیتر    0/ 69آبی دارد. شرایط بهینه 

تخریب   راندمان . در این شرایط میزان  به دست آمددقیقه    58و زمان  
 درصد بود.  81 سبزمالاشیت 

 
 7/5/1398؛   تاریخ پذیرش :    15/21/7139تاریخ دریافت :  

 
  مراجع

[1] Singh J., Bhardwaj N., Uma S., Single Step Hydrothermal Based Synthesis of M(II)Sb2O6  

(M = Cd and Zn) Type Antimonates and Their Photocatalytic Properties, Bull. Mater. Sci., 36: 

287 - 291 (2013). 

[2] Renman V., Valvo M., Tai C.W., Zimmermann I., Johnsson M., Gomez C.P., Edström K., 

Investigation of the Structural and Electrochemical Properties of Mn2Sb3O6Cl upon Reaction 

with Li Ions, J. Phys. Chem. C., 121: 5949 - 5958 (2017). 

[3] Kinoshita M., Seki S., Sato T.J., Nambu Y., Hong T., Matsuda M., Cao H.B., Ishiwata S.,  

Tokura Y., Magnetic Reversal of Electric Polarization with Fixed Chirality of Magnetic 

Structure in a Chiral-Lattice Helimagnet MnSb2O6, Phys. Rev. Let., 117: 047201 (2016). 

[4] Nalbandyan V.B., Zvereva E.A., Nikulin A.Yu., Shukaev I.L., Whangbo M.H., Koo H.J.,  

Hafiez M.A., Chen X.J., Koo C., Vasiliev A.N., Klingeler R.D., New Phase of MnSb2O6 

Prepared by Ion Exchange: Structural, Magnetic, and Thermodynamic Properties, Inorg. Chem., 

54: 1705 - 1711 (2015). 

https://www.ias.ac.in/describe/article/boms/036/02/0287-0291
https://www.ias.ac.in/describe/article/boms/036/02/0287-0291
https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/acs.jpcc.6b13092
https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/acs.jpcc.6b13092
https://journals.aps.org/prl/abstract/10.1103/PhysRevLett.117.047201
https://journals.aps.org/prl/abstract/10.1103/PhysRevLett.117.047201
https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/ic502666c
https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/ic502666c


 1400، 1، شماره 40دوره  عليرضا نيکوئي و همکاران نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران

 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                         94

[5] Bonilla H.G., Betancourtt V.M.R., Bonilla J.T.G., Ortiz L.G., Bonilla A.G., Moreno Y.L.C., 

Alonso O.B., Gómez J.R., Sensitivity Tests of Pellets Made from Manganese  

Antimonate Nanoparticles in Carbon Monoxide and Propane Atmospheres, Sensors, 18: 2299 

(2018). 

[6] Srivastava S., Sinha R., Roy D., Toxicological Effects of Malachite Green, Aquatic Toxicology, 

66: 319-329 (2004). 

[7] Westin G., Grins J., Rutile-type Mn1-xSb1+xO4 Phases 0≤x≤1/3, Synthesized by the Sol-Gel 

Technique, Acta Chem. Scand., 47: 1053 - 1056 (1993). 

[8] SCOTT H.G., Synthesis and Crystal Structures of the Manganous Antimonates Mn2Sb2O7 and 

MnSb2O6, J. Solid State Chem., 66: 171-180 (1987). 

[9] Sun H.J., Liu X.F., Zhou J., Xu Q., Liu H.X., Chen W., Structure, Electrical Properties of xPNN-

(1-x)PMNS Pseudoquintnary System Piezoceramics, Ferroelectrics, 358: 49 - 53 (2007). 

[10] Kang H.-B., Suzuki F., Söhnel T., Investigations of the Structural and Magnetic Phase Behaviour 

of MnSb2-xTaxO6 solid Solutions, Proceedings – “40th Annual Condensed Matter and Materials 

Meeting”, Wagga, NSW, Australia 2 - 5 Feb. (2016). 

[11] Tolia J., Chakraborty M., Murthy Z., Photocatalytic Degradation of Malachite Green Dye Using 

Doped and Undoped ZnS Nanoparticles. Pol. J. Chem. Technol. 14: 16 - 21 (2012). 

[12] Chen C., Lu C., Chung Y., Jan J., UV Light Induced Photodegradation of Malachite Green  

on TiO2 Nanoparticles, J. Hazard. Mater., 141: 520 - 528 (2007). 

[13] Kusuma H.S., Sholihuddin R.I., Harsini M., Darmokoesoemo H.,  Electrochemical Degradation 

of Malachite Green Dye Using Carbon/TiO2 Electrodes, J. Mater. Environ. Sci., 7: 1454 - 1460 

(2016). 

[14] Kh H., Meng M., Degradation of Malachite Green on MoS2/TiO2 Nanocomposite, Asian J. 

Chem., 25: 5827 - 5829 (2013).  

[15] Khademinia S., Behzad M., Kafi-Ahmadi L., Hadilou S., Hydrothermally Synthesized Strontium 

Arsenate Nanomaterial through Response Surface Methodology, Z. Anorg. Allg. Chem., 644: 

221-227 (2018). 

[16] Werner J., Koo C., Klingeler R., Magnetic Anisotropy and the Phase Diagram of Chiral 

MnSb2O6, Phys. Rev. B., 94: 104408 (2016). 

[17] Amador J., Gutierrez-Puebla E., Monge M.A., Rasines I., Ruiz-Valero C., Diantimony 

tetraoxides Revisited Locality: Synthetic Note: Displacement Parameters from ICSD, Inorg. 

Chem., 27: 1367 - 1370 (1988) 

[18] Roelsgaard M., Nørby P., Eikeland E., Søndergaard M., Iversen B.B., The hydrothermal 

Synthesis, Crystal Structure and Electrochemical Properties of  MnSb2O4. Dalton Trans. 45: 

18994 - 19001 (2016). 

[19] David R., Lide, (ed.), “CRC Handbook of Chemistry and Physics”, Internet Version 2006, Taylor 

and Francis, Boca Raton, FL, (2006). 

https://www.ncbi.nlm.nih.gov/pmc/articles/PMC6068886/
https://www.ncbi.nlm.nih.gov/pmc/articles/PMC6068886/
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0166445X03002169
https://www.researchgate.net/publication/259681601_ChemInform_Abstract_Phase_Chemistry_in_the_Ca-Mn-Sb-O_System_at_1160-1250_C
https://www.researchgate.net/publication/259681601_ChemInform_Abstract_Phase_Chemistry_in_the_Ca-Mn-Sb-O_System_at_1160-1250_C
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/0022459687902325
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/0022459687902325
https://www.tandfonline.com/doi/abs/10.1080/00150190701533942?journalCode=gfer20
https://www.tandfonline.com/doi/abs/10.1080/00150190701533942?journalCode=gfer20
file:///D:/D/mirhosseini/1-Farsi/1400/Downloads/aip.org.au/wp-content/uploads/cmm/2016/TP6_Kang.pdf
file:///D:/D/mirhosseini/1-Farsi/1400/Downloads/aip.org.au/wp-content/uploads/cmm/2016/TP6_Kang.pdf
https://content.sciendo.com/view/journals/pjct/14/2/article-p16.xml
https://content.sciendo.com/view/journals/pjct/14/2/article-p16.xml
https://content.sciendo.com/view/journals/pjct/pjct-overview.xml
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0304389406008041
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0304389406008041
https://www.sciencedirect.com/journal/journal-of-hazardous-materials
https://aip.scitation.org/doi/abs/10.1063/1.4943332
https://aip.scitation.org/doi/abs/10.1063/1.4943332
https://www.jmaterenvironsci.com/
http://www.asianjournalofchemistry.co.in/User/ViewFreeArticle.aspx?ArticleID=25_10_154
https://onlinelibrary.wiley.com/doi/full/10.1002/zaac.201800004
https://onlinelibrary.wiley.com/doi/full/10.1002/zaac.201800004
https://link.aps.org/pdf/10.1103/PhysRevB.94.104408
https://link.aps.org/pdf/10.1103/PhysRevB.94.104408
http://rruff.geo.arizona.edu/AMS/authors/Amador%20J
http://rruff.geo.arizona.edu/AMS/authors/Amador%20J
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3AMartin%20Roelsgaard
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3APeter%20N%C3%B8rby
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3AEspen%20Eikeland
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3AMartin%20S%C3%B8ndergaard
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3ABo%20Brummerstedt%20Iversen
https://pubs.rsc.org/en/content/articlelanding/2016/dt/c6dt03459d#!divAbstract
https://pubs.rsc.org/en/content/articlelanding/2016/dt/c6dt03459d#!divAbstract
https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/ja069813z?journalCode=jacsat


 1400، 1، شماره 40دوره  ...سنتز حالت جامد، شناسايي و بررسي کارايي فوتوکاتاليستي  نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران

 

 95                                                                         علمي ـ پژوهشي                                                                                                                

[20] Sun L., Yin Y., Lv P., Wenxian S., Zhang L.,  Green controllable Synthesis of Au–Ag Alloy 

Nanoparticles Using Chinese Wolfberry Fruit Extract and Their Tunable Photocatalytic Activity, 

RSC Adv., 8: 3964 - 3973 (2018). 

[21] Pascual J., Camassel J., Mathieu M., Fine Structure in the Intrinsic Absorption Edge of TiO2, 

Phys. Rev. B: Solid State., 18: 5606 - 5614 (1978). 

https://www.researchgate.net/scientific-contributions/2119370812_Lixin_Zhang?_sg=QiSLdL4MA-Xqw80-pANkDvqq6RDDnoOeW2rGNdoRR-1IRcqRXBwCVhm0F-ii32ccWI7sKp4.-Sxfsc7x-PwdztwjL61gzdbeF89PDy_6FSpp-9FO3xnnZoMXIj8qHqK_zp1dfzj97qOcW03sKB3gR15Y6cXyIA
https://pubs.rsc.org/en/content/articlelanding/2018/ra/c7ra13650a#!divAbstract
https://pubs.rsc.org/en/content/articlelanding/2018/ra/c7ra13650a#!divAbstract
http://adsabs.harvard.edu/abs/1978PhRvB..18.5606P

