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 چکیده

و آلاینده های زیست محیطی موجود در پساب های صنعتی نظیر رنگ های آلی و سایر ترکیبات شیمیایی اثرات مخرب فراوانی بر سلامتی انسان ها 
در سطح  ستیز طیمح یه عنوان منبع عمده مشکلات آلودگب یسم یرنگ هاسایر موجودات زنده و نیز برهم زدن نظم اکو سیستم طبیعی دارند. 

از این رو، پژوهش در زمینه حذف و کاهش این آلاینده ها بسیار مورد توجه است . در این کار، ابتدا نانو بلور سلولز . در نظر گرفته شده است یجهان
(NCCاز پودر میکروبلور سلولز با استفاده از امواج فراصوت به عنوان روش م ) کانیکی بدون هیچ گونه فرایند شیمیایی و استفاده از مواد خورنده اسیدی

با استفاده از نانوبلورسلولز به عنوان بستر و آسکوربیک اسید و هیدرازین به عنوان کاهنده  (Cu/NCC) سنتز شد. سپس نانوکامپوزیت سلولز/ مس
(، میکروسکوپ IR(، طیف سنج فروسرخ )UVاگون شامل طیف سنج فرابنفش)های گونسنتز شدند. ساختار نانوکامپوزیت حاصل به وسیله آنالیز

( شناسایی شد و در نهایت فعالیت XRD( و الگوی پراش پرتو ایکس)EDX(، طیف سنجی پراکندگی انرژی پرتو ایکس)SEMالکترونی روبشی)
( و MOها حذف کاتالیزوری متیل نارنجی )نتایج آزمایش . .نیتروفنول بررسی شد-4های حذف آلاینده های متیل نارنجی و کاتالیزگری آن در واکنش

(   s6.3-1و  s  10-3 4.1-1ثانیه ( و با ثابت های سرعت )210و  330( را به ترتیب در مدت زمان کوتاه )NP-4نیتروفنول )-4

و آسکوربیک اسید به عنوان کاهنده در فرایند سنتز که سبز و سازگار با محیط زیست هستند و نیز  نشان داد. استفاده از نانو بلور سلولز به عنوان بستر
 کارایی مناسب کاتالیزگر و کاهش مدت زمان حذف آلاینده ها از مزایای این کار می باشند.

 کلمات کلیدی
 "نانوذرات مس"، "نانوبلور سلولز"، "کاتالیزگر سبز"، "پساب "، "حذف رنگ"

 

  دمهمق -1

در زندگی امروز با توجه به تغییرات سبک زندگی و صنعتی شدن جوامع ، 
خطر افزایش آلودگی های زیست محیطی به ویژه آلاینده های آلی 
حاصل از پساب های صنعتی روز به روز سلامتی انسان ها و سایر 
جانداران را بیشتر تهدید می کند. بر این اساس تلاش برای حذف 

ود در پساب های صنعتی به یکی از مسائل بسیار مهم آلاینده های موج
و مورد توجه برای بسیاری از دانشمندان در سراسر جهان تبدیل شده 

رنگ های آلی به عنوان یکی از مضر ترین و پر مصرف ترین است . 
آلاینده های موجود در پساب های صنعتی شناخته می شوند و تحقیقات 

تن رنگ تولید می شود که بخش عمده  نشان داده هر ساله هفتصد هزار
رنگ هایی که حداقل دارای یک گروه آزو باشد  –آن به رنگ های آزو 
(R1–N=N–R2) –  اختصاص داده می شود(Ravikumar et 

al. 2018) 4. در این پژوهش به حذف رنگ های متیل نارنجی و- 
ی نیتروفنول به روش کاهش کاتالیستی پرداخته شده است. متیل نارنج

کاغذ به عنوان یک رنگ آزو آنیونی استفاده گسترده ای در صنایع 
دارد. این رنگ به شدت سمی و رنگ تولید لوازم آرایشی ، چاپ  ،سازی

بوده و به دلیل ماهیت زیست تخریب ناپذیری از بزرگترین خطرات 
اکولوژیکی محسوب می شود و اثرات بسیار مخرب برای سلامتی انسان 

 ;Heidari & Aliramezani 2021) داردو سایر موجودات 

Ravikumar et al. 2018)  در مقایسه با متیل اورانژ، ترکیبات
آروماتیکی که از کاهش آن بدست می آیند سمیت بسیار کمتری دارند 

(Heidari  & Karbalaee, 2019)  .4- نیترو فنول به عنوان
داروسازی ،  یکی از آلاینده های بسیار مقاوم در صنایع مختلف از جمله

تولید کاغذ ، پتروشیمی ، قارچ کش ها ، آفت کش ها ، حشره کش ها ، 
 Heidari)مواد نگهدارنده ، مواد منفجره و رنگ ها کاربرد وسیع دارند 

2019) ,& Karbalaee   با توجه به سمیت زیاد ، پایداری بسیار .
ر بالا در محیط و همچنین حلالیت بسیار خوب در آب ، به نسبت سای

مشتقات فنول تاثیرات مخرب فراوانی بر محیط زیست و سلامتی 
موجودات دارد و موجب تحریک شدید چشم ، پوست و دستگاه تنفسی 

آمینوفنول که از کاهش این آلاینده بدست می -4می شود. با این وجود 
به عنوان واسطه ای برای مواد شیمیایی زراعی ، دارویی ، رنگدانه ها آید 

 Liu)لات صنعتی از اهمیت تجاری بالایی برخوردار است و سایر محصو

et al. 2016).  بنابراین معرفی روشی جدید، مقرون به صرفه و سبز
برای حذف این الاینده ها از پسماندهای صنعتی هنوز به عنوان یک 

برای حذف این  تاکنون روش های بسیاریچالش محسوب می شود. 
، کاهش فوتوکاتالیستی،  زوریکاهش کاتالیآلاینده های آلی نظیر 

تخریب میکروبی، کاهش الکترولیتی، جذب و اکسیداسیون کاتالیزوری به 
 .Wi-afedzi et al) ، مورد استفاده قرار گرفته اند کمک مایکروویو

2020; Kgatle et al. 2020) کاهش سریع این آلاینده ها یکی از
ش های انجام شده طی پژوهموضوعات داغ تحقیقاتی به شمار می رود. 

وسیله سدیم بورو هیدرید به دلیل سادگی  روش کاهش کاتالیزوری 
 واکنش و نیاز نداشتن به دستگاه های خاص ، سریع بودن فرآیند و به 

صرفه بودن بسیار مورد استفاده قرار می گیرد. سدیم بورهیدرید معمولا با 
 ی شودفلزات نجیب برای بهبود کارایی کاتالیزوری آنها همراه م

(Kgatle et al. 2020; Liu et al. 2016)  واکنش های
کاهش رنگ های آلی تحت این روش از نظر ترمودینامیکی مطلوب 
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است ولی در غیاب یک کاتالیزور مؤثر از نظر سینتیکی با مشکلاتی 
مواجه است ، به همین دلیل به عنوان روشی برای ارزیابی خواص 

 Hashimi et) ، شناخته می شودکاتالیزوری کاتالیست تولید شده 

al. 2019).   در روش کاهش کاتالیزوری تاکنون از فلزات مختلف به
 Hashimi et al. 2019; Ismail)صورت نانوذرات فلزی مانند 

et al. 2019; Islam et al. 2018) Ag, Au, Pd, Pt, Cu 
 یا به صورت نانو ذرات که برروی بسترهای متفاوت نظیر نانوسلولز و

(Heidari & Aliramezani 2021) ، گرافن ، گرافن اکسید 

(Jebaranjitham et al. 2019)  ،و سایر بسترها نشانده شده اند
به عنوان کاتالیزور استفاده شده است. سلولز به عنوان یک پلیمر طبیعی 
با فراوانی بالا ، با توجه به ویژگی های خاص و سازگاری بالا با محیط 

تر بسیار مناسبی برای نانوذرات فلزی زیست می تواند بس
نانو سلولز به صورت  .(Heidari & Aliramezani 2021)باشد

 (NFC) ، سلولز نانوفیبری (NCC)های مختلف مانند نانو بلور سلولز 

و به روش های متفاوت تولید می شود که  (BC) و سلولز باکتریایی 
یاس نانومتر و طول ضخامت در مق –نانوسلولز کریستالی به دلیل ابعاد 

و مورفولوژی خاص ، دارای ویژگی های منحصر  -در مقیاس میکرومتر 
 .Kamal et al) به فرد می باشد و مورد توجه قرار گرفته است

 ,Au, Pt, Agاستفاده از کاتالیزورهای فلزی نجیب نظیر ( .2016

Ni, یج به دلیل فعالیت کاتالیزوری بالا و انتخاب پذیری مطلوب بسیار را
(  Cuاست ولی باتوجه به هزینه بالای این فلزات استفاده از فلز مس ) 

با توجه به قیمت مناسب ،کارایی بالا،  سازگاری این فلز با محیط زیست 
و بدن موجودات زنده ، سمی نبودن و پایداری بالا مورد توجه قرار گرفته 

. تا کنون (Jiang et al. 2018; Kgatle et al. 2020)است 
فرآیند سنتز کامپوزیت و کاهش عدد اکسایش فلز و نشاندن عنصر  در

، فلزی بر روی بستر از کاهنده های متنوعی نظیر سدیم بور هیدرید
 هیدرازین هیدرات ، آسکوربیک اسید ، گلوکز و .. استفاده شده است

(Gorgolis et al. 2017).  آسکوربیک اسید به عنوان یک اسید
ا محیط زیست داشته و هم چنین با توجه به طبیعی سازگاری بالایی ب

گروه های عاملی و جفت الکترون ها بر روی سطح آن به عنوان یک 
این پژوهش، نانوبلور  درکاهنده قوی و مؤثر مورد استفاده قرار می گیرد.  

و سبز بدون استفاده از مواد شیمیایی با استفاده از روشی ساده و سلولز 
، تهیه و به عنوان بستر یر سولفوریک اسیدسمی و خورنده متداول نظ

با )  Cu/NCC (کامپوزیت فلز مس بر بستر نانوبلورسلولز استفاده شد. 
و به  دسنتز ش -به عنوان کاهنده سبز -استفاده از آسکوربیک اسید 

در فرایند کاهش کاتالیزوری عنوان کاتالیزوری مؤثر و مقرون به صرفه 
بررسی نیتروفنول در محلول آبی -4و آلی متیل نارنجی  آلاینده های

 شد.

 روش انجام تحقیق -2

 های مورد استفادهدستگاه 
های گرفته شده توسط قرص پتاسیم : طیف1 (IR)طیف سنج فروسرخ 

گرفته شده است مدل دستگاه مورد استفاده   (KBr)کلرید 
Tensor 27-BRuker .FTIR شیبمیکروسکوپ الکترونی رو 

(SEM)2: از استفاده را با ها نمونه مورفولوژی برای تعیین 
 باشد.می TESCAN MIRA3روبشی مدل  الکترونی میکروسکوپ

 طیف سنجی پراش انرژی پرتو ایکساین دستگاه توانایی گرفتن آنالیز 

                                                           
1 IR Spectroscopy 
2 Scaning electron microscope 

(EDX)3 ( را نیز دارد. طیف سنجی فرابنفشUV)4: های فیط
-Lambdaمدل PerkinElmer فرابنفش با استفاده از اسپکترومتر

 پراکندگی : الگوهای5(XRD) گرفته شده است. پراش اشعه ایکس 25
 میلی 30 و وات کیلو 40 با (Cu-Ka) پتاسیم-مس تابش از استفاده با

مدل  .شدند اسکن 80 تا 0 بینθ2 محدوده در ها نمونه. شد ثبت آمپر
  است. PANalytical X’Pert Proدستگاه استفاده شده 

 مواد مورد استفاده  
 Acros و Merck شرکت از دسترس در تجاری یمیاییش مواد
  .شد خریداری

  سنتز نانو بلور سلولز با استفاده از پودر میکرو سلولز 
 &  Heidari)نانوبلور سلولز مشابه روش مقاله قبلی سنتزشد 

Karbalaee ,2019)  100گرم از پودر سلولز را وزن نموده و 3ابتدا 
مدت یک روز در دمای  و بهفه کرده میلی لیتر آب دیونیزه به آن اضا

 15را به مدت  سپس مخلوطاتاق توسط همزن مغناطیسی هم میخورد. 
مخلوط سوسپانسیون شده را به  داده ودقیقه در دستگاه فراصوت قرار 

سپس محلول بالایی را جدا کرده و سانتریفیوژ نمودیم. دقیقه  10مدت 
   خشک شد. درجه سانتی گراد  60در دمای 

 سنت( ز کامپوزیت نانوبلور سلولز/ مسCu/NCC) 
میلی لیتر آب  20گرم  نانو بلور سلولزی را که تهیه کردیم را با  0.2

لیتر میلی 40 مقطر یا آب دیونیزه مخلوط کرده. به سوسپانسیون حاصل
لیتر میلی1کنیم. سپس مولار اضافه میمیلی 0.1مس سولفات

ج به آن اضافه کرده وبعد در مولار را به تدرب 0.02آسکوربیک اسید 
 20درجه سانتی گراد در حمام روغن بازروانی شد. بعد از  110دمای 
 20افزاییم و دوباره مولار می 2( NaOHمیلی لیتر  سود  ) 2دقیقه 

دهیم  ودر اینجا تغییر رنگ ازآبی به دقیقه دیگر بازروانی را ادامه می
 35لیتر هیدرازین میلی 1 دقیقه دوم  20سبز روشن را داریم. بعد از 

افزاییم و تغییر رنگ درصد وزنی به محلول به صورت قطره قطره می
دقیقه دیگر  30شدید از سبز روشن  به آجری رنگ مشاهده شد و

خشک درجه  60در دمای  رسوب حاصل را بازروانی را ادامه میدهیم.
( بدست آید CuNP/NCCتا محصول نانوبلورسلولز/ مس ) شد

Goswami & Das, 2018).) 

  واکنش کاتالیزگری نانوکامپوزیت سلولز/مس درحذف

 های آلی:رنگدانه
میلی  20نیتروفنول(،  -4میلی لیتر رنگدانه آلی )متیل نارنجی،  0.25

میلی لیتر آب   1۹مولار و 5میلی لیتر سدیم بوروهیدرید  0.25مولار و 
به گرم  کاتالیزگر  میلی 44مقطر یا دیونیزه را درون بالن ریخته ومیزان 

 ثانیه گرفته شد.   30های اضافه وطیف فرابنفش دربازهآن 

 و بحث  نتایج -3

 شناسایی نانوکامپوزیت نانوسلولز/ مس 

 cm-و cm  3348.8-1ها دردر نمودار طیف سنج فروسرخ ، پیک
مربوط به به ترتیب  cm 1158-1و  cm 1318.4-1و  28۹۹.3 1

ارتعاش و ، O-Hرتعاش خمشی ، اO-H ،C-Hارتعاش کششی 
به علت cm  1.645-1باشد و پیک در سلولز می C-Oخمشی 

 & Goswamiباشد حضور مس در نانوکاموزیت سنتزی می

Das, 2018).) 
                                                           
3  Energy Dispersive X-ray Spectroscopy 
4 UV-visible 
5 X-Ray Diffraction 
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طیف سنجی فروسرخ کامپوزیت نانوسلولز/ مس -1شکل   

 
نانو سلولز  تی( از نانوکامپوزFESEM) یالکترون کروسکوپیم ریتصو

نانوبلورسلولز نشان  سیسطح ماتر یمس را رو وستنیپ/مس به وضوح 
بستر  یو با فاصله بر رو یبه صورت کرو مسدهد. نانوذرات  یم

 50-30نانوبلور سلولز قرار گرفته اند که اندازه نانوذرات مس حدود 
( EDX)کسیپرتو ا یانرژ یپراکندگ یسنج فیباشد. طمی  نانومتر

کند  ید در نمونه فراهم مرا در مورد عناصر موجو یاطلاعات قطع
 کسیپرتو ا یانرژ یپراکندگ یسنج فی(، در طbقسمت)( 31-3شکل)

نانوبلورسلولز  یکه عناصر اصل Cو O کیسنتز شده پ زگرینانوکاتال
وجود  لیهم به دل Cuمربوط  کیو پ شود¬یمشاهده م باشند¬یم

درصد  شیافزا ن،ی. علاوه بر اباشد¬ینانوسلولز م یذرات مس  بر رو
مس  به  دهدیمشاهده شد، که نشان م wt٪ 27.07مس به  یزنو

 شده است.  یسطح بلور نانوسلولز بارگذار یرو زیآم تیطور موفق

 

 
 تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی)ب( طیف )الف( -2شکل

مس/نانوسلولز و آنالیز عنصری ایکس پرتو انرژی پراکندگی  

 

نانو بلورسلولز در زوایای پیک های شاخص  پراش پرتو ایکس لگویادر 
( و 010( و )100که مطابق باا صافحات بلاوری )  22.4و 16.0و  14.8

و  43.1هاایی در زوایاای وجود پیک  مشاهده می شود. باشند( می110)
( 220( و )200( و)111صافحات بلاوری )که مطابق با   73.۹4و 50.34

دلیال زیااد  باه. باشد حضور مس در نانوکامپوزیت میهستند مربوط به 
های مربوط به نانوسلولز کاهش یافته اسات. بودن شدت پیک مس پیک

Goswami & Das, 2018; Aminu et al. 2018).) 

طیف پراش پرتو ایکس الف( نانوبلور سلولز و ب( کامپوزیت  -3کلش

 نانوسلولز/ مس

 نانوسلولز/مس در  تینانوکامپوز یزگریکاتال تیفعال یبررس

  ها ندهیحذف آلا

توانست  هیثان 330سلولز/ مس در مدت  تیفرابنفش نانوکامپوز فیط طبق
 یو محلول را کاملا ب دیحذف نمااز محلول آبی را  ینارنج لیمترنگ 

ایط مشابه برای حذف رنگ متیل نارنجی، طبق رتحت ش. دیرنگ نما
ثانیه  210طیف فرابنفش گرفته شده نانوکامپوزیت سلولز/ مس در مدت 

 تروفنول را حذف نماید و محلول را کاملا بی رنگ نماید. نی -4توانست 

 

 
ی از محلول آبی نارنج لیرنگدانه متحذف فرابنفش الف(  فیط -4شکل

در مقابل زمان   AtLnA/ 0نانوسلولز/مس )ب( نمودار کاتالیزگر توسط

 توسط نانوسلولز/مس ینارنج لیکاهش مت یبرا
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نیتروفنول توسط -4رنگدانه )الف( طیف فرابنفش برای حذف  -5شکل

-4در مقابل زمان برای کاهش   AtLnA/0کاتالیزگر )ب( نمودار 

 نیتروفنول توسط نانوسلولز/مس

 

نانومتر برای متیل  465جذب در  مقادیر گیری اندازه با واکنش سرعت
نیتروفنول به عنوان تابعی از زمان -4نانومتر برای  400نارنجی و 

 یک عنوان به توانمی را کاهش واکنش لی،ک طور شود. بهمشخص می
حد سدیم بورو هیدرید  از بیش غلظت دلیل به اول درجه شبه سینتیک

 : 1نیتروفنول دانست. مطابق رابطه -4در مقایسه با متیل نارنجی و 

LnCt / C0  lnAt / A0  kt                       1 رابطه  
ام  tغلظت در ثانیه  tCغلظت اولیه و  0C ثابت سرعت، kکه در آن 

ام است. ثابت سرعت tغلظت در ثانیه  tAجذب اولیه و  0Aباشد و می
تیل کاتالیزگر از طریق شیب نمودار خطی بدست می آید برای م

 kباشد. نسبت می s 0.0064-1نیتروفنول-4و برای  s 0.0041-1نارنجی
 شود که به عنوان پارامتر فعالیت معرفی می  ′k به کل جرم کاتالیست،

 

به ترتیب برای کاهش . پارامتر فعالیت کاتالیزگر (k′=k/m)شود می
 g1 -s 0.338 1-g1-s-1برابرنیتروفنول  -4رنگ های  متیل نارنجی و 

 باشد.می 0.1454
 

 و  ینارنج لیمت یها ندهیآلا یزوریحذف کاتال سمیمکان

 تروفنولین -4
سنتز شده جهت  تینقش فلز مس در نانوکامپوز 6طرحواره شکل  در

آن جهت  یو جذب الکترون ها دیدریبوروه میاز سد دیدریه ونیانتقال 
 ینارنج لیو مت تروفنولین -4 یحاو یاز نمونه ها ییکاهش و رنگ زدا

 -4 یهر کدام از رنگ ها بیتخر یینشان داده شده است. محصول نها
 نیدرازیو مشتقات ه نوفنولیآم -4 بیبه ترت ینارنج لیو مت تروفنولین
 رنگ هستند. یب
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با  ینارنج لیو مت تروفنولین-4 بیطرحواره کاهش و تخر - 6شکل  

 ولز/ مسنانوبلور سل تینانوکامپوز
 

 نانوبلور  تینانوکامپوز یزگریکاتال تیفعال سهیمقا

  ها ندهیسلولز/ مس در حذف آلا

انجام شده توسط  یکارها ریبا سا قیتحق نیبدست آمده در ا جینتا
شده است. همانگونه که از  سهی( مقا2( و ) 1در جدول شماره ) نیمحقق

 ییولز /مس توانابلور سل تیشود نانوکامپوز یجدول مشاهده م یداده ها
 -4و  ینارنج لیمت یها ندهیرا در حذف آلا  یخوب یزگریکاتال

 دهد. یگزارش شده نشان م یها ستیکاتال ریبه سا تنسب  تروفنولین
 

 

 گوناگون یزگرهایبا کاتال ینارنج لیمت ندهیثابت سرعت حدف آلا سهیمقا -1جدول 

 مراجع
 ثابت سرعت
k (s−1) 

 مقدار متیل نارنجی
هندهمقدار کا  

(NaBH4) 
 

مقدار 
 کاتالیزور

 )میلی گرم(
 ردیف کاتالیزور

Xu et al.,2021 31.5×10-3 0.1 میلی مولار  Cu2O/Cu NPs 1 10 میلی مول 1 

Kgatle et al.,2021 0.6663 ppm  10  … 10 Fe/Cu/Ag NPs 2 

Soomro et al.,2015 0.056 100 میلی مولار میلی مولار10   1 Cu NPs 3 

Soomro et al.,2015 0.036 100 میلی مولار میلی مولار10   1 Cu NRds 4 

میلی مول 0.005 0.0041 کار حاضر میلی مول1.25   44 Cu@NCC 5 
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 نیتروفنول با کاتالیزگرهای گوناگون -4مقایسه ثابت سرعت حدف آلاینده  -2جدول 

 مراجع
 ثابت سرعت
k (s−1) 

نیتروفنول-4مقدار   
مقدار کاهنده 

(NaBH4) )مولار( 
ورمقدار کاتالیز  
 )میلی گرم(

 ردیف کاتالیزور

Azzam et al., 2021 15.1×10-3 0.25میلی مول  0.0435 50 CuBDC•DMF 

 

1 

Azzam et al., 2021 6.0×10-3 0.25میلی مول  0.0435 50 CuO@C 2 

Chu et al., 2019 4.15۹ 0.1 میلی مولار  0.2 10 Cu/Co@NCF 3 

Hashimi et al., 2019 0.076 1 میلی مولار  0.5 0.1 
Copper nanowires 

(CuNWs) 
4 

Wi-afedzi et al., 2020 14.1×10-3 12 میلی مولار  0.004۹ 0.5 
copper hexacyanoferrate 

CuFeCN 
5 

Sahu et al., 2019 0.168 25 میلی مولار  0.05 2 CuO nanosheets 6 

Xu et al.,2021 61.23×10-3 0.2 میلی مولار میلی مول 1.6   10 Cu2O/Cu NPs 7 

میلی مولار 20 3-10×6.4 کار حاضر  5 44 Cu@NCC 8 
 

 نتیجه گیری  -4
به طور خلاصه، در این پژوهش نانوبلور سلولز بدون استفاده از هیچ ماده 
شیمیایی و تنها به روش مکانیکی با استفاده از امواج فراصوت تهیه شاد 
و به عنوان بستری سبز و زیست تخریب پذیر برای سنتز نانوذرات ماس 

 استفاده شد. نانوکامپوزیت سنتزی توانایی 

 
ار کوتااه در حضاور سادیم بوروهیدریاد کاهش رنگ در مدت زمان بسی

اضااافی بااا سااینتیک شاابه درجااه اول را نشااان داد. اسااتفاده از ایاان 
نانوکامپوزیت به عنوان کاتالیزگری جدید، سبز و مقرون به صرفه، کاربرد 

 دهد. نانومواد را جهت حفاظت از محیط زیست گسترش می
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Abstract 

Environmental pollutants in industrial effluents such as organic dyes and other chemical compounds 

have many destructive effects on human health, other living organisms, and the ecosystem nature. 

Toxic dyes are considered a major source of global environmental pollution problems. So, research on 

the removal and reduction of these pollutants is of great interest. In this study, first, nanocrystalline 

cellulose (NCC) was synthesized from microcrystalline cellulose using high‐ intensity ultrasonication 

as a mechanical method without any chemical treatment and the use of acidic corrosive substances. 

Then Cu/nano cellulose (Cu/NCC) nanocomposite was synthesized using nanocrystalline cellulose as 

support and ascorbic acid and hydrazine as reducers. The structure of as-prepared nanocomposite was 

characterized by various analyses such as ultraviolet spectroscopy (UV), infrared spectroscopy (IR), 

scanning electron microscope (SEM), energy-dispersive x-ray spectroscopy (EDX), and x-ray powder 

diffraction (XRD). The catalytic activity of the nanocomposite was investigated in the removal 

reaction of methyl orange (MO) and 4-nitrophenol (4-NP) organic pollutants. The results 

demonstrated the catalytic removal of methyl orange and 4-nitrophenol in a short period (210-330 s) 

with a rate constant (0.0041 – 0.0063 s-1), respectively. The use of nanocrystalline cellulose as a 

substrate and ascorbic acid as a reducing agent in the synthesis process, which are environmentally 

friendly, and the appropriate catalyst efficiency, and reduction of dye removal time are the advantages 

of this work. 
 

Introduction 

In today's life, due to changes in lifestyle and the industrialization of societies, the risk of increased 

environmental pollution, especially organic pollutants resulting from industrial effluents, threatens the 

health of humans and other living things. Accordingly, the effort to remove pollutants from industrial 

wastewaters has become one of the most important problems for many scientists around the world. 

Organic dyes are known as one of the most harmful and widely used pollutants in industrial effluents. 

Research has shown that 700,000 tons of dyes are produced every year, most of which are azo dyes - 

dyes with at least one azo group (R1 – N = N – R2) - is assigned (Ravikumar et al. 2018). Methyl 

orange as an azo anionic dye is the most widely used in the paper-making, printing, cosmetics, and 

dyeing industries. This dye is highly toxic, and due to its biodegradability, is one of the environmental 

hazards and has very destructive effects on human health and other organisms (Heidari & Aliramezani 

2021; Ravikumar et al. 2018).4-Nitrophenol is one of the most widely used and resistant pollutants in 

various industries such as pharmaceuticals, paper production, petrochemicals, fungicides, pesticides, 

insecticides, preservatives, explosives, and dyes (Heidari & Karbalaee, 2019). Due to high toxicity, 

very high stability in the environment, and good solubility in water, compared to other phenol 

derivatives, it has many detrimental effects on the environment and the health of organisms. It causes 

severe irritation of the eyes, skin, and respiratory system. However, its reduced form, 4-aminophenol, 

is of great commercial importance as an intermediate for agricultural chemicals, pharmaceuticals, 

pigments, and other industrial products (Liu et al. 2016).  

On the other hand, using noble metal catalysts such as Au, Pt, Ag, Ni, due to their high catalytic 

activity and optimum selectivity, is very common. But the utilization of Cu due to the reasonable 

price, high efficiency, compatibility with the environment and body of living organisms, and very 

high stability has been suggested. (Jiang et al. 2018; Kgatle et al. 2020)In this work, nanocrystalline 

cellulose was produced from microcrystalline cellulose powder using a simple and green method 

without any toxic and common corrosive chemicals such as sulfuric acid. Copper metal composite 

based on nanocrystalline cellulose (Cu/NCC) was synthesized using ascorbic acid as a green reducing 

agent. It can be used as an effective catalyst in the catalytic reduction of organic pollutants of methyl 

orange and 4-nitrophenol in an aqueous solution. 
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Methodology 

• Synthesis of nanocrystalline cellulose 

First, 3 g of microcrystalline cellulose powder was weighed and 100 ml of deionized water was added 

to it. The mixture was stirred magnetically for 24 hours at room temperature. After placing it in an ice 

bath in an ultrasonicator for 15 minutes, then place the suspended mixture in a centrifuge for 4000 

rpm, and dry at 60 °C (Heidari & Karbalaee, 2019).  

• Synthesis of cellulose/copper nanocrystalline composite (Cu / NCC) 

0.2 g of the nanocrystalline cellulose with 20 ml of deionized water was mixed for 20 minutes, then 

40 ml of 0.1% copper sulfate and 1 ml of 0.02 M ascorbic acid was gradually added and refluxed in 

an oil bath at 110 °C. After 20 minutes, 2 ml of NaOH 2 M was added and reflux for another 20 

minutes. After the second 20 minutes, 1 ml of 35% hydrazine was added to the solution drop by drop, 

and a sharp change in color from light green to brick was observed, The mixture was refluxed for 30 

minutes. The precipitate was removed and placed in a vacuum oven at 60 ° C for 24 hours to dry 

completely. To obtain the nanocrystalline / copper (CuNP / NCC) product (Goswami & Das, 2018). 

• Catalytic reaction of cellulose/copper nanocomposite in the removal of organic pigments: 

0.25 ml of organic dye (methyl orange, 4-nitrophenol), 20 mM and 0.25 mL of 5 mM sodium 

borohydride, and 19 mL of deionized water were mixed, then 44 mg of catalyst was added. The UV-

Vis absorption spectra were recorded at a constant time interval (30 s).  
 

Conclusion 

In summary, nanocrystalline cellulose was prepared using ultrasonication without any chemical 

treatment method. It was used as green and biodegradable support for copper nanoparticles synthesis. 

As-prepared nanocomposites showed the high catalytic activity for the reduction of organic pollutants 

such as methyl orange (MO) and 4-nitrophenol (4-NP) in a short time in the presence of excess 

sodium borohydride with pseudo-first-order kinetics. This nanocomposite as an environmentally 

friendly, green, and cost-effective catalyst expands the use of nanomaterials for environmental 

protection. 
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