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 آمین دار شده با گروهعامل  6-مزوپور مغناطیسی سیلیکاتی کیت سنتز نانوکامپوزیت

 های آبیمحلولبرای حذف رنگ راکتیو زرد از 

 2، نگار هاشمی فرد2سارا رهنما، 1کامل بخشی پور، 1*،شهاب شریعتی

 انشکده علوم پایه، دانشگاه آزاد اسلامی واحد رشت، رشت، ایراند1
 ، رشت، ایراندانشگاه آزاد اسلامی ،واحد رشت و نخبگان، اشگاه پژوهشگران جوانب2

 98/95/19تاریخ پذیرش:            98/95/19تاریخ تصحيح:              52/52/19تاریخ دریافت: 

 چکيده

ایی سطح به روش شیمی ده با سیلیکا سنتز شد ور شدابه صورت شیمیایی بر روی سطح هسته مگنتیت پوشش 6-کیتسیلیکاتی در این مطالعه، مزوپور 

دست آید. پس از تایید ساختار به 2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe مغناطیسی دار شد تا نانوکامپوزیتهای آمین عاملوسیله گروهبه نانوکامپوزیت

از  161 به عنوان یک جاذب برای حذف رنگ راکتیو زردسنتزی  نانوکامپوزیت کارآیی SEMو  XRD ،FT-IR ،EDXهای ی روشوسیلهبه

ی نهتاگوچی بهینه شدند و در شرایط بهی ونآزم احیوسیله طربه ،های آبی مورد بررسی قرار گرفت. متغیرهای آزمایشی مؤثر بر کارآیی حذف رنگمحلول

دقیقه( کارآیی حذف  21لیتر( و زمان تماس )میلی 11(، حجم نمونه )4) pH(، بدون افزایش نمکگرم(، قدرت یونی ) 10/1آزمایشگاهی )وزن جاذب )

ای و ایلویچ برای تجزیه و تحلیل پارامترهای های شبه مرتبه اول، شبه مرتبه دوم، نفوذ درون ذرهدست آمد. مدلبه %79بیش از  161 رنگ راکتیو زرد

معادلات جذبی  چنینطور کامل با مدل شبه مرتبه دوم مطابقت داشت. همهای سینتیکی به. دادهتندمورد بررسی قرار گرفک جذب و بررسی سینتیسرعت 

 نانوکامپوزیت بر روی رنگ راکتیو زردهای جذب های جذبی لانگمویر، فروندلیچ و تمکین مورد بررسی قرار گرفت. پردازش دادهبا مدل

2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe ه های لانگمویر و تمکین داشت. نتایج نشان داد ککند که مدل فروندلیچ مطابقت بهتری نسبت به مدلپیشنهاد می

های از محلول رنگ راکتیو زرد هزینه برای حذفتواند به عنوان جاذبی کمهای آمین میگروهبا شده اصلاح Kit2@SiO4O3Fe@-6نانوکامپوزیت 

 آبی مورد استفاده قرار گیرد.

 .رنگ راکتیو زرد ،6-حذف، مزوپور، کیت ،نانوکامپوزیت مغناطیسیکلیدی:  کلمات

 مقدمه -1

 .ترین معضلاتی است که جهان امروز با آن مواجه استترین و اصلییکی از مهم های محیط زیستآب ناشی از آلایندهآلودگی 

به شمار  ترین منابع آلاینده آبها یکی از مهماست. رنگسازی محیط زیست انکار ناپذیر در این میان نقش صنایع رنگ در آلوده

 ناشی صنعتی هایها مقاوم هستند. پسابروند و در برابر فرآیندهای تصفیه فیزیکی، شیمیایی و زیست شناختی رایج فاضلابمی

 هایرودخانه و نهرها با ارتباط اثر در است ممکنو ...  مواد شیمیایی تولید غذایی، صنایع رنگرزی، عملیات و نساجی صنایع از

 نمایند. رنگ ایجاد آب در طبیعی

 

  shariaty@iaurasht.ac.ir  دانشیار شیمی تجزیه، دانشگاه آزاد اسلامی واحد رشت، گیلان، ایران                                                نویسنده مسئوول: .* 
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دلیل داشتن تنوع رنگی، شفافیت بالا، ثبات هاستفاده برای رنگرزی الیاف سلولزی بزاهای مورد زاهای راکتیو در بین رنگرنگ

کانیزم کنند. با توجه به مای دارند و تحت شرایط قلیایی با الیاف پیوند کووالانسی برقرار میعالی و کاربرد آسان، جایگاه ویژه

 جایهجود دارد که درصدی از رنگزای راکتیو مصرفی، بعملکرد رنگزاهای راکتیو روی کالاهای سلولزی، همیشه این امکان و

ای ( دسته۰)شکل  ۰۶۱رنگ آنیونی راکتیو زرد  های آب موجود در حمام رنگرزی واکنش داده و هیدرولیز شوند.سلولز، با مولکول

 [.۰-3] دگیرکه در صنعت نساجی مورد استفاده قرار می استهای راکتیو از رنگ

 شیمیایی، فیزیکی، هایروش طریق از نساجی هایفاضلاب ویژهبه صنعتی هایفاضلاب از هارنگ آلی مانندحذف ترکیبات آلاینده 

سازی، فرآیندهای ها عبارتند از: فیلتراسیون غشایی، انعقاد و لختهاست. این روش پذیرامکان هاآن از تلفیقی و یا بیولوژیکی

های ذکر شده به برخی روش[. 3-۶تجزیه فتوشیمیایی و فتوکاتالیستی و جذب سطی ]، فرآیند فنتون، ازن زنی، الکتروشیمیایی

[. فرآیند 7ها بطور گسترده و در مقیاس وسیع قابل استفاده نیستند ]یی اندک و هزینه بالا، برای تصفیه رنگ از پسابآدلیل کار

توجه  شود که موردتی محسوب میهای صنعجذب سطحی یک روش مقرون به صرفه و رایج جهت حذف رنگ از فاضلاب

تخلخل با ایجاد  که شودمی استفاده متخلخل جامدجاذب  از سطحی جذبفرآیند  در .[9 و 8]پژوهشگران قرار گرفته است 

 جاذب سطح هرچقدر و دارد وجود نیز تخلخل خارجی، برسطح علاوه در این شرایط. کندمی ایجاد را زیادی بسیار سطحمنافذ، 

یابد. بنابراین یک جاذب مؤثر و کارآمد باید دارای نسبت سطح به حجم بالا و می افزایش نیز جذب ظرفیت مقدار یابد، افزایش

 .[7] های عاملی مناسب باشدگروه

 صنعتی و علمی ی جامعه وسیع توجه مورد برجسته هایویژگی و رفتار ارائه علت به نانوذرات نانوساختار و مواد های اخیر،سال در

 )*(4O3Fe MNPsویژه نانوذرات مغناطیسی اکسید آهن ، بهذراتبا اندازه میکرو، نانو یها. در مقایسه با جاذباندگرفته قرار جهان

داسازی ج زیادیی بالای فرآیند جذب و سرعت آشان که باعث کاربا نسبت سطح به حجم بالایشان و خواص فوق پارامغناطیسی

 هایویژگی، جذب فرآیند در [.۰۰و  ۰۱] ندامورد مطالعه قرار گرفتهبسیار شود، میدان مغناطیسی خارجی می با اعمالاز محلول 

 به منجر که دارند تجمع به تمایل دوقطبی جاذبه دلیل به شدهناست. نانوذرات مغناطیسی اصلاح  مهم بسیار اتنانوذر سطح

 خاصیت و شده نشینته محلول در ذرات رفته، بین از هاآن کلوئیدی حالت صورت این در که شده تربزرگ ذرات تشکیل

. گیردمی صورت آبی محیط در هاآن سازگاری و پایداری فرآیند ذرات، این سنتز از پس لذا. دهندمی دست از را خود مغناطیسی

کند. سیلیکا پرکاربردترین ماده برای  پذیرامکان را گزینشی استخراج و شود اصلاح سادگی به تواندمی نانوذرات سطح چنینهم

شود می نیز هاآن شیمیایی پایداری باعث کند،می جلوگیری هاآن شدنکلوخه از کهآن بر علاوه اصلاح سطح نانوذرات است، زیرا

پس از فرآیند جداسازی،  [.۰3 و ۰1] سازدمی میسر را سیلیکا با کووالانسی پیوند تشکیل طریق از عاملی هایگروه اتصال امکان و

 
* Magnetic Nano Particles 
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مورد  اًتوان با فرآیندهای واجذب به راحتی از نانوذرات مغناظیسی جدا کرد و نانوذرات بازیافت شده را مجددها را میآلاینده

 [.۰3] استفاده قرار داد

 آمین دار شده بالعام ۶-از محلول آبی به وسیله نانوذرات مغناطیسی مزوپور کیت ۰۶۱در این تحقیق، حذف رنگ راکتیو زرد 

(2NH-MMNPs† - 2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe ) 4مورد بررسی قرار گرفت. بدین منظور، نانوذرات مغناطیسیO3Fe  به

رسوبی شیمیایی سنتز شد. جهت محافظت و افزایش پایداری هسته اکسید آهن در شرایط بسیار اسیدی، سطح نانوذرات روش هم

 MNPsنانوذرات سنتز شده، سطح  ییآافزایش کارمغناطیسی با لایه سیلیکا پوشش داده شد. به منظور افزایش مساحت سطح و 

های مختلف در فرآیند جذب به روش طراحی آرایه اورتاگونال متغیردر ادامه تأثیر . شد ش دادهپوش ۶–به وسیله مزوپور کیت

های ایزوترم و سینتیکی جهت نشان دادن سرعت و ظرفیت فرآیند جذب مورد ارزیابی قرار مدلچنین همتاگوچی بررسی شد. 

 گرفتند.

 

 161ساختار شیمیایی رنگ راکتیو زرد  -1شکل 

 بخش تجربی -2

 تجهيزاتمواد شيميایي و  -5-9

، O2.6H3(FeCl(آبه  ۶ )III( ، کلرید آهنگرم بر مول 3/8۰8با وزن مولکولی  C)3S12O2Na9ClN22H25( ۰۶۱رنگ راکتیو زرد 

، اتانول، آمونیاک، تترا اتیل ارتوسیلیکات، درصد 37هیدروکلریک اسید با خلوص ، )2.4H2FeCl (Oبهآ 3 )II) کلرید آهن

آمینو پروپیل تری اتوکسی سیلان  –3و  سولفونیک اسید پارا تولوئن، تولوئن، بوتانول-n، هیدروکسیدسدیم 

APTES)(, 3)5H2Si(OC2CH2CH2NCH2(H ۰13 پلورونیک و )20EO–70PO–20(EO  به  گرم بر مول 58۱۱با وزن مولکولی

آلدریچ خریداری شدند.  - های مرک و سیگمااز شرکت در این تحقیق مواد شیمیایی مورد استفاده عنوان سورفکتانت غیر یونی.

 .ها مورد استفاده قرار گرفتزدایی محلولجهت اکسیژن %99ی خلوص کپسول گاز نیتروژن با درجه

 X’Per PROمدل  (XRD)ی دستگاه پراش اشعه ایکس وسیلهذرات به ،یترکیبات سنتز ساختارهای بلوری مطالعهجهت 

MPD PANalytical Company  درθ2  مورد بررسی درجه در هر ثانیه  5/۱و سرعت اسکن  ۱1۶/۱گام با درجه  ۰۱-8۱بین

 
† Magnetic Mesoporous Nano Particles 
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 )IR)-FTتبدیل فوریه با مادون قرمز  بینیدستگاه طیفاز  2NH-MMNPsمنظور بررسی ساختار شیمیایی  . بهقرار گرفتند

نانوذرات به وسیله دستگاه میکروسکوپ الکترونی  شناسیریختاستفاده شد. اندازه و  89۱۱مدل  Shimadzuساخت شرکت 

طیف  از استفاده با رنگ غلظت سنجشمورد بررسی قرار گرفت.  MIRA3TESCAN-XMUمدل  (FESEM)گسیل میدانی 

 منظور انجام شد. به MAPADA ساخت شرکت  pc-UV 6300مدل  شعاعیدو  (Vis- UV) مرئی –سنج فرابنفش 

ساخت کشور انگلستان استفاده شد. به منظور جداسازی   pH 7110مدل  WTWمتر  pH دستگاه از هامحلول pH گیریاندازه

 استفاده شد.تسلا  3/۰(  با قدرت cm 5×3×۰از یک آهنربای قوی ) ،مغناطیسی

 سنتز نانوذرات مغناطيسي با پوشش سيليکا  -5-5

. بطور خلاصه، [۰5] سنتز شدند رسوبی شیمیاییهمروش به  (MNPs) مغناطیسی اکسید آهن نانوذراتنخست در این تحقیق، 

( در %37لیتر اسید کلریدریک )میلی 7/۰شش آبه و  ((IIIگرم نمک کلرید آهن  3/۰۱چهار آبه،  II))گرم نمک کلرید آهن  3

با عبور گاز کلرید، حل شدند. این محلول  (III)و آهن  II))های آهنبه منظور تهیه محلول یون زدایی شده لیتر آبمیلی 5۱

مولار( ساخته شد  5/3میلی لیتر محلول آمونیاک ) 15۱زدایی شد. در ادامه، دقیقه، اکسیژن ۰۱( به مدت %99نیتروژن خالص )

های . سپس محلول نمکشدگراد با عبور گاز نیتروژن، اکسیژن زدایی درجه سانتی 8۱دقیقه طی افزایش دما تا  1۱و به مدت 

دمای  در دقیقه( به وسیله قیف دکانتور تحت گاز نیتروژن و با هم زدن شدید به محلول آمونیاک 3۱آهن به آهستگی )طی مدت 

تسلا( از  3/۰قوی ) یبه وسیله آهنربا MNPsاضافه شد. پس از اتمام واکنش، رسوب سیاه رنگ  گراددرجه سانتی 8۱بالای 

دقیقه در  ۰1۱برای مدت  سنتز شده 4O3Feنهایت، نانوذرات در شو داده شد. بار با آب دو بار تقطیر شست 3محلول جدا شد و 

شرایط اسیدی، سطح نانوذرات  در 4O3Feمنظور افزایش پایداری نانوذرات مغناطیسی بهگراد خشک شدند. درجه سانتی 9۱

 ،یآهن سنتزاکسید نانوذرات  از گرم 1، به MNPs 2@SiO4O3Feپوشش داده شد. به منظور سنتز  SiO)2(سیلیکا گروه توسط 

( اضافه شد و سپس محلول اتانولی تترا اتیل اورتوسیلیکات ) وزنی %15لیتر، میلی 15لیتر اتانول حاوی آمونیاک )میلی ۶۱۱

اضافه شد. بعد از به مخلوط شدید زدن گراد و همدرجه سانتی 8۱حجمی( بصورت قطره قطره تحت دمای  -حجمی 8/۰۱%

 –چندین بار با مخلوط آب  ایجاد و SiO4O3Fe@2درجه سانتی گراد، نانوذرات  8۱ساعت در دمای  ۶زدن محلول به مدت هم

 در آون ساعت 3گراد به مدت درجه سانتی 9۱در دمای  ای رنگقهوه یشو داده شد. سپس نانوذرات سنتز( شست۰:۰اتانول )

 .دشخشک 

 MMNPs)-@Kit2@SiO4O3(Fe 6 6-کيت تيمزوپور سيليکا مغناطيسي کامپوزیت نانو سنتز -5-3

لیتر محلول هیدروکلریک میلی 3/۰لیتر آب دو بار تقطیر، میلی 35در  ۰13 پلورونیکسورفکتانت از گرم  15/۰پس از انحلال 

. ندبه محلول اضافه شدزدن شدید تحت هم SiO4O3Fe@2 از نانوذرات گرم ۰بوتانول و  – ۰لیتر میلی 5/۰(، وزنی %37اسید ) 
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 35ساعت در دمای  13ساعت، تترا اتیل اورتو سیلیکات )به عنوان منبع سیلیس( به مخلوط اضافه شد و به مدت  ۰پس از 

 ۰۰۱ساعت در دمای  13به مدت  تشکیل قالب سیلیسی مزوپور، مخلوطزده شد و جهت گراد با شدت زیاد همدرجه سانتی

ند تا گراد خشک شددرجه سانتی 9۱در دمای  ،پس از فیلتر و شسته شدن یگراد اتوکلاو شد. نانوذرات تولیددرجه سانتی

 به گرادسانتی درجه 55۱ دمای در کوره داخل ساعت ۶ مدت بهسپس، . به دست آیدای به رنگ قهوه MMNPsنانومزوپور 

 .]۰7  و ۰۶[شدند داده قرار سورفکتانت شدن خارج و کلسینه شدن منظور

 )2NH-MMNPs(آمين  گروه با 6-کيتمزوپور  مغناطيسي نانوکامپوزیت کردن دارعامل -5-2

. [۰۶-۰8] انجام شد ذکر شده در مراجع دار شده با گروه آمین طبق روشعامل ۶-مزوپور کیت مغناطیسی نانوکامپوزیتسنتز 

زده دقیقه هم 3۱گراد به مدت درجه سانتی 5۱تولوئن در دمای لیتر میلی 75سنتز شده در  MMNPs از گرم ۰/۰در این مرحله 

به مخلوط اضافه شد و در  (APTES)اورگانوسیلان از لیتر میلی 5پارا تولوئن سولفونیک اسید و از گرم میلی 5/3شد. سپس 

 وو چندین بار با اتانول خالص شسته  ندحاصل فیلتر شد اتزده شد. نانوذرساعت هم 3گراد به مدت درجه سانتی ۰1۱دمای 

 .به دست آیدرنگ نارنجی  به  2NH-MMNPsشدند تا محصول ساعت خشک  ۶گراد به مدت درجه سانتی 9۱سپس در دمای 

 مطالعات جذب -5-2

در آب دو بار تقطیر  mg L 5۱-1با غلظت رنگ  ی ازمحلول( mg L۰۱۱۱-1) ۰۶۱از محلول استوک اولیه رنگ راکتیو زرد ابتدا 

 آزمایش مراحل مولار استفاده شد و کلیه ۰/۱هیدروکلریک اسید  و سدیم هیدروکسید هایمحلول از pHیم ظد. جهت تنشتهیه 

 فرابنفش -مرئی اسپکتروفتومتر دستگاه از استفاده با رنگ محلول سنجیطیفمطالعات  .شد انجام گرادسانتی درجه 15 دمای در

(UV-Vis ) ( محاسبه گردید.۰طبق رابطه ) ۰۶۱حذف رنگ راکتیو زرد  کارآییشد.  نجامانانومتر  1۶8در طول موج بیشینه 

R%                                                                                                         (       ۰رابطه ) =
C°−Ct

C°
   

  باشند.می ۰۶۱ زرد راکتیو رنگ تعادلی غلظت و اولیه غلظت ترتیببه  tC و  0C حذف، کارآیی Rدر این رابطه  

 تاگوچي ونطراحي آزم -5-6

ی در و صرفه جویممکن زمان  در کمترین حذف کارآییبیشترین  یابی بهجهت دست بهینهتجربی شرایط تعیین به منظور 

 پنج تحقیق این درمورد استفاده قرار گرفت.  مونعنوان طراحی آزتاگوچی به  (OAD)روش طراحی آرایه اورتوگونال ، هزینه

و هر یک  رنگ محلول با جاذب تماس زمان و محلول حجم یونی، قدرت جاذب، وزن ، pHشامل آزمایش کارآیی بر مؤثر متغیر

 تعیین شد. (ANOVA) با استفاده از تحلیل آماری هانتایج آزمایشدر نهایت . (۰)جدول  ندسطح بررسی شد چهار در
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 های تاگوچیریزی آزمایشبرنامه -1 جدول

 وزن جاذب pH شماره آزمایش ترتیب
(g) 

 قدرت یونی
(M NaCl) 

زمان تماس 
(min) 

 (mL)محلول حجم

۰ ۰1 1 ۱۱5/۱ ۱5/۱ 5 ۰۱ 

1 8 1 ۱۰/۱ ۱5/۱ ۰۱ 15 

3 5 1 ۱5/۱ ۱۰/۱ ۰5 5۱ 

3 ۰۱ 1 ۱8/۱ ۱۱5/۱ 1۱ ۰۱۱ 

5 3 3 ۱۱5/۱ ۱۰/۱ ۰5 ۰۱۱ 

۶ 9 3 ۱۰/۱ ۱5/۱ 1۱ 5۱ 

7 1 3 ۱5/۱ ۱۱5/۱ 5 15 

8 ۰۶ 3 ۱8/۱ ۱۱5/۱ ۰۱ ۰۱ 

9 ۰۰ 3 ۱۱5/۱ ۱ 1۱ 15 

۰۱ ۰ 3 ۱۰/۱ ۱5/۱ ۰5 ۰۱ 

۰۰ ۰3 3 ۱5/۱ ۱۰/۱ ۰۱ ۰۱۱ 

۰1 7 3 ۱8/۱ ۱ 5 5۱ 

۰3 ۶ 5 ۱۱5/۱ ۱ ۰۱ 5۱ 

۰3 3 5 ۱۰/۱ ۱۱5/۱ 5 ۰۱۱ 

۰5 ۰3 5 ۱5/۱ ۱ 1۱ ۰۱ 

۰۶ ۰5 5 ۱8/۱ ۱۰/۱ ۰5 15 

 نتایج و بحث -3

 2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe مزوپور مغناطيسي نانوکامپوزیت شناسایي و تعيين مشخصات -3-9

نشان داده شده است.  1دار شده با گروه آمین در شکل عامل ۶-کیت مزوپور مغناطیسیکامپوزیت مربوط به نانو FT-IRطیف 

تعلق  4O3Feدر ساختار چهار وجهی و هشت وجهی در  O-Feترتیب به پیوند ارتعاشی  به cm 353-1 و 5۶3طیفی در  باند

 cm-ی شده در ناحیهو نیز پیک ظاهر Si-O-Siی ارتعاش کششی نامتقارن مشخصه cm ۰۱۶3-1چنین پیک در دارد. هم

  باشد.می H-Nمربوط به پیوند ارتعاشی  13338
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 دار شده با گروه آمینعامل 6-مغناطیسی کیت مزوپورکامپوزیت نانو FT-IR طیف -2شکل 

، 33/33، 779/35، 38/3۱ هایθ1های ظاهرشده در دهد. پیکرا نشان می 4O3Fe ینانوذرات سنتز XRDطیف  ،3شکل 

( منطبق ۶19-۰9 JCPDS) 4O3Feمرجع مربوط به استانداردهای  XRDبا الگوی  ۶۶/73، 7/7۰، ۱57/۶3، 315/57، 8۶/53

 XRDنتایج الگوی پراش شده دارای ساختار کریستالی مکعبی است. موضوع حاکی از آن است که نمونه سنتز باشد و اینمی

 .در ساختار است 4O3Feذرات نانویید سنتز أنانوذرات مغناطیسی سنتزشده بیانگر ت

 

 سنتز شده 4O3Fe نانوذرات XRDطیف  -3شکل 

جذب و واجذب نیتروژن که در تحقیقات قبلی و  BET ،BJHنتایج به دست آمده از روش خلاصه  1جدول نمودارها و  3شکل 

را نشان  انجام شده است Kit2@SiO4O3Fe@-6برای تعیین مساحت سطح مزوپور مغناطیسی سنتزی همین گروه تحقیقاتی 

  [.۰8] دهدمی
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3۶۱ 

 Kit2@SiO4O3Fe@-6از نانوکامپوزیت  BET( 2Cو ) b BjH)2(واجذب نیتروژن  -جذب (2a(نمودار  -4شکل 

های نانوپور است. این تکنیک به طور وسیعی روش بسیار ارزشمندی برای تعیین خواص فیزیکی مولکول ،روش جذب و واجذب

بندی اندازه حفرات و قراردادهایی را برای طبقه IUPACرود. قطر حفره مواد نانوپور به کار می و برای تعیین سطح، حجم

نمودارهای گیری شد. چنین حجم حفرات اندازهمساحت سطح ویژه و هم BETبه روش است.  ائه کردهرهای جذب اایزوترم

. باشدیها متوزیع اندازه ذرات، توزیع باریک برای نانوکامپوزیت سنتزی را نشان می دهد که بیانگر یکنواخت بودن اندازه حفره

دد، مزوپور سنتزی دارای توزیع اندازه ذرات مناسب، مساحت سطح ویژه بالا و قطر گرمشاهده می 1طور که در جدول همان

 های مزوپور سیلیکاتی به خوبی بر روی سطح نانوذراتتوان نتیجه گرفت که حفرهباشد. بنابراین میحفرات بزرگ و یکنواخت می

 .[۰8] انداکسید آهن بارگذاری شده

 Kit2@SiO4O3Fe@-6نتایج جذب و واجذب نیتروژن  -2جدول 

8W 

(nm) 

7a 

(nm) 

6d100/d211 

(Å ) 

5ap
 

(m2 g-1) 

4Vp 

(cm2 g-1) 

3Vtot 

(cm2 g-1) 

2Do 

(nm) 

1SBET 

(m2 g-1) 
Sample 

83/1  19/13  1۱/99  83/113  5۶۶/۱  583/۱  1۶/9  ۶8/13۰  Fe3O4@SiO2@Kit-6 
1Wall Thickness, 2 Unitcell Parameter, 3 D-spacing, 4 Surface Of Pores, 5 Mean Volume Of The Pores, 6 Total Pore Volumes Measured At 

(p/p0) = 0.98, 7 Mean Pore Dimeter (BJH), 8 BET Surface Area Calculated In The Range Of Relative Pressure (p/p0) = 0 – 0/5 

توجه به تصاویر با . دهدنشان می را Kit2@SiO4O3Fe@-6مزوپور مغناطیسی سنتزی کامپوزیت نانو FESEMتصاویر  5شکل 

 باشد.مینانومتر  15تر از اندازه ذرات کممتوسط 
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 Kit2@SiO4O3Fe@-6 مزوپور مغناطیسینانوکامپوزیت  FESEM تصاویر -5شکل 

دهد. طیف حاصل تأییدی را نشان می Kit2@SiO4O3Fe@-6مزوپور مغناطیسی نانوکامپوزیت مربوط به  EDXطیف  ۶شکل 

 باشد.در ساختار مزوپور مغناطیسی سیلیکاتی می Si و Fe ،Oبر حضور عناصر 

 

 Kit2@SiO4O3Fe@-6 مزوپور مغناطیسینانوکامپوزیت  EDXطیف  -6 شکل

 هاو تجزیه و تحليل داده مونطراحي آز -3-5

تاگوچی استفاده شد.  وناز طراحی آزم ۰۶۱یی در حذف رنگ راکتیو زردآکاردست آمدن شرایط بهینه و افزایش  منظور به به

محلول، زمان تماس، وزن جاذب و حجم نمونه به عنوان عوامل اصلی مؤثر بر کارآیی  pHدر این تحقیق متغیرهای قدرت یونی، 

 5۱سازی غلظت اولیه رنگ در تمامی آزمایش های بهینه (.7 )شکلح مختلف مورد بررسی قرار گرفتند حذف در چهار سط

 گیری شد.اندازه ۶محلول رنگ قبل از تنظیم در حد  pHگرم بر لیتر در نظر گرفته شد و میلی
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 2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe  نانوکامپوزیت مزوپور مغناطیسیی به وسیله 161شمای کلی فرآیند حذف رنگ راکتیو زرد  -9شکل 

وح در سطمحاسبات آماری انجام و میانگین اثرات اصلی هر فاکتور  ،سازی طبق طراحی انجام شدههای بهینهپس از انجام آزمایش

 ANOVAو محاسبات تحلیل آماری  ها(. طبق نتایج آزمایش8به دست آمد )شکل  (۰8تب )نسخه افزار مینیتوسط نرممختلف 

لیتر( و زمان تماس میلی ۰۱، حجم نمونه )pH =3، (بدون افزایش نمک)گرم(، قدرت یونی  ۱8/۱شرایط بهینه وزن جاذب )

 دست آمد. هدقیقه( ب 1۱)

 
 161منحنی های میانگین اثرات اصلی هر متغیر در سطوح مختلف بر میزان کارآیی حذف رنگ راکتیو زرد -0شکل 

 965 اثر قدرت یوني بر ميزان حذف رنگ راکتيو زرد -3-5-9

، ۱۱5/۱، ۱)در چهار سطح مختلف  NaClبا افزودن نمک  (میلی گرم بر لیتر 5۱ :اثر قدرت یونی در جذب رنگ )غلظت

۱5/۱،1 -mol L ۱۰/۱ ) مورد بررسی قرار گرفت. نتایج نشان داد که با افزایش قدرت یونی ظرفیت جذبی جاذب و کارآیی حذف

 (.9مطلوب تعیین گردید )شکل  ی بهینهعنوان نقطه یابد. با توجه به نتایج، قدرت یونی صفر بهکاهش می

 

2NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe 

eReactive Yellow160 dy 
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 161بر میزان کارآیی حذف رنگ راکتیو زرد محلول تأثیر متغیر قدرت یونی -7 شکل

 965 محلول و وزن جاذب بر ميزان حذف رنگ راکتيو زرد  pHاثر  -3-5-5

pH  نانوکامپوزیت مزوپور مغناطیسییوسیلهبه ۰۶۱های مهم و قابل توجه در جذب رنگ راکتیو زردمتغیرمحلول یکی از 

2NH-MMNPs باشدمی. pH  بار سطحی جاذب و درجه  باشد. می  ۶راکتیو زرد در حالت عادی رنگ آنیونی محلول اولیه

تر های پایینpH، جذب آن در ۰۶۱بستگی دارد. به دلیل خاصیت آنیونی رنگ راکتیو زرد pHبه  ۰۶۱یونش رنگ راکتیو زرد

پروتونه شده و دارای  2NH-MMNPsمزوپور مغناطیسی نانوکامپوزیت های اسیدی سطح pHمطلوب است. از سوی دیگر، در 

H3به 2NHشود که این امر، به دلیل تبدیل گروه عاملی بار مثبت می
+N  است. درpHهای اسیدی بار مثبت نانوذرات توسط 

، عملیات و به این طریق یابدبه سطح جاذب اتصال میی نیروی جاذبه الکترواستاتیکی وسیلهبه احاطه شده و رنگ های رنگآنیون

یابد. کاهش می در سطح جاذب افزایش یابد چگالی بار مثبت pHگیرد. اگر آبی صورت می از محلول ۰۶۱یو زردحذف رنگ راکت

بنابراین، جاذبه الکترواستاتیکی بین بار منفی رنگ و بار مثبت نانوذرات کاهش پیدا کرده که این امر باعث کاهش جذب رنگ 

که دارای حداکثر کارآیی بود به عنوان  3برابر با  pHدست آمده، هطبق نتایج بشود. می نانوکامپوزیتی وسیلهبه ۰۶۱راکتیو زرد

pH  (.۰۱بهینه انتخاب گردید )شکل 

 کنندهنشان داده شده است. مقدار جاذب به دلیل نقش تعیین ۰۰در شکل  ۰۶۱اثر وزن جاذب بر میزان حذف رنگ راکتیو زرد

با افزایش وزن جاذب میانگین کارآیی حذف رنگ  ،فرآیند جذب است. طبق نتایجترین متغیرها در بر ظرفیت جاذب، یکی از مهم

رنگ راکتیو از لیتر میلی ۰۱گرم به عنوان وزن بهینه برای حذف  ۱8/۱افزایش یافته و در نتیجه وزن جاذب  ۰۶۱راکتیو زرد

 ( در نظر گرفته شد. رگرم بر لیتمیلی 5۱) ۰۶۱زرد
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 161تأثیر متغیر وزن جاذب بر میزان کارآیی حذف رنگ راکتیو زرد -11شکل  161ن کارآیی حذف رنگ راکتیو زردمیزابر  pHتأثیر متغیر  -11شکل 

 965 اثر زمان تماس جاذب با محلول رنگي بر ميزان حذف رنگ راکتيو زرد -3-5-3

دقیقه در تماس با جاذب قرار گرفت.  1۱تا  5نشان داده شده است محلول رنگ در محدوده زمانی  ۰1 طور که در شکلهمان

دقیقه به عنوان زمان بهینه برای  1۱یابد. در نتیجه، زمان نتایج نشان داد که با افزایش زمان تماس، کارآیی حذف افزایش می

 در نظر گرفته شد.   ۰۶۱ حذف رنگ راکتیو زرد

 965 حجم محلول رنگ بر ميزان حذف رنگ راکتيو زرداثر  -3-5-2

لیتر ساخته شد. میلی ۰۱۱تا  ۰۱های ، در حجمmg L5۱-1هایی از رنگ با غلظت جهت بررسی اثر حجم محلول، محلول

آن افتد. پس از اتفاق می از نمونه لیترمیلی ۰۱شود بیشترین مقدار حذف رنگ در حجم ملاحظه می ۰3طور که در شکل همان

 یابد.با افزایش حجم محلول، مقدار حذف رنگ کاهش می

  
 تأثیر حجم محلول رنگ بر میزان کارآیی حذف رنگ راکتیو زرد  -13شکل   رنگ راکتیو زرد  حذف تأثیر زمان تماس جاذب بر میزان کارآیی -12 شکل

0

20

40

60

80

100

2 3 4 5

pH

0

20

40

60

80

100

0.005 0.01 0.05 0.08

55

60

65

70

75

5 10 15 20
Stirring time (min)

R
em

o
v
al

 a
v
er

ag
e 

(%
)

0

20

40

60

80

100

10 25 50 100
Sample volume (mL)

R
em

o
v
al

 a
v
er

ag
e 

(%
)



 9318 پایيز 25، شماره چهاردهمسال                                                                               پژوهشي شيمي کاربردي                  -مجله علمي

3۶5 

 965دست آمده حذف رنگ راکتيو زردآزمون تأیيد شرایط بهينه به -3-5-2

برابر با  L mg 5۱ ،pH-1ی غلظت اولیهشرایط بهینه )، در نانوکامپوزیت سنتزیی وسیلهبه ۰۶۱کارآیی حذف رنگ راکتیو زرد

برای این  .بررسی شد (بدون افزایش نمکدقیقه و  1۱خوردن لیتر، زمان هممیلی ۰۱گرم بر لیتر، حجم  ۱8/۱، وزن جاذب 3

کاملاً  ۰۶۱رنگ راکتیو زرد  مانده رنگ پس از حذفمحلول باقی نشان داد م شد. نتایجآزمایش تحت شرایط یکسان انجا 3منظور 

 به دست آمد. ۱/97 ± ۶/۱و میانگین درصد حذف رنگ راکتیو زرد برابر رنگ شدبی

 965 راکتيو زرد رنگ يجذب هايایزوترمبررسي  -3-3

 استفاده مورد جاذب و شونده جذب ماده بین واکنش چگونگی تشریح منظور به که هستند تعادلی هایداده جذبی هایایزوترم

 جذب گونه هایمولکول تمایل به راجع اطلاعاتی ایزوترم، شکل. هستند جاذب یک جذب ظرفیت کننده بیان گیرند ومی قرار

 و تجربی هایداده تحلیل ه منظوربمطالعه  این در. دهدمی نشان جذب محتمل هایشیوه به سطح جاذب و شونده سطحی

لانگمویر،  یجذب هایایزوترم(، ºC۰±15در شرایط بهینه و در دمای ثابت ) مایع و جامد فاز بین جذب در تعادل حالت توصیف

مورد بررسی قرار  رنگمحلول از  L mg15۱–1 و 1۱۱، ۰5۱، ۰۱۱، 75، 5۱، 15، ۰۱های مختلف غلظت درفروندلیچ و تمکین 

 . ندگرفت

𝐶𝑒 معادله لانگمویر

𝑞𝑒
=  

1

𝐾𝐿 𝑞𝑚
+  

𝐶𝑒

𝑞𝑚
    

log معادله فروندلیچ 𝑞𝑒 =  log(𝐾𝑓) +
1

𝑛
log(𝐶𝑒)   

𝑞𝑒 معادله تمکین = 𝐾1𝐿𝑛(𝐾2) + 𝐾1𝐿𝑛(𝐶𝑒) 

 mg)غلظت تعادلی رنگ در محلول  eC ،(mg g-1) مقدار رنگ جذب شده به ازای گرم جاذب در زمان تعادل eqدر این معادلات، 

1-L) ،LK  ثابت لانگمویر(1-L mg) و mq لایه ظرفیت اشباع نظری جذب تک(1-mg g) مقادیر باشدمی .LK  وmq  از شکل خطی

های فروندلیچ هستند که با ظرفیت ثابت nو  fK [.9۰] شوندمحاسبه می eCدر مقابل  e/qeCمعادله لانگمویر با رسم نمودار 

[. در معادله خطی 1۱آیند ]دست میهب eCدر مقابل  eqهستند و از نمودار لگاریتمی متناسب جذب و شدت جذب جاذب 

 بیانگر لانگمویر، ایزوترم مدل [.1۰] هستند L g-1و  Kj mol-1ترتیب برحسب های ایزوترم تمکین بهثابت 2Kو  1Kتمکین، 

 که کندمی بیان چنینهم و بوده جاذب سطوح تمام روی بر یکسان انرژی با شونده جذب ماده یکنواخت و ایلایه تک جذب

 مواد از انتقالی فرآیند گونههیچ و بوده شونده جذب ماده هایمولکول به نسبت یکسانی پیوستگی دارای جذب هایمکان تمامی

 غیر ای،لایه چند جذب برمبنای فروندلیچ ایزوترم تجربی معادله که حالی در. افتدنمی اتفاق جاذب سطح در شونده جذب

 جذب و جاذب هاینمونه بین برهمکنش تمکین ایزوترم مدل. استوار است جاذب روی شونده جذب ماده ناهمگن و یکنواخت

 جاذب برهمکنش دلیل به مرزی لایه در هامولکول کلیه جذب گرمای که شودمی فرض ایزوترم این در. گیردمی نظر در را شونده
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بر اساس . شودمی مشخص پیوندی هایانرژی از یکنواختی توزیع با جذب و یابدمی کاهش خطی صورت به شونده جذب و

 2NH-MMNPsبر روی جاذب مغناطیسی  ۰۶۱های مربوط به این سه مدل، جذب رنگ راکتیو زردضرایب رگرسیونی منحنی

ید جذب چند لایه بر سطح نانوکامپوزیت ؤکه م دهدتری را نشان میتبعیت بیش (2R= 999۶/۱) از ایزوترم فروندلیچ ی،سنتز

ی دهندهنشان n مقادیردست آمد، که هب ۱۰۶/۰و  8۱5/۰ترتیب برابر در این تحقیق به nو  fK. مقادیر (الف -3۰)شکل می باشد 

 شدت جذب متوسط است.

 

 
دقیقه،  21 زدن، زمان هم4برابر با  pHگرم،  10/1)مقدار جاذب  ، )ب( لانگمویر، )ج( تمکین، تحت شرایطفروندلیچ های )الف(منحنی ایزوتر -14 شکل

لیتر و قدرت یونی صفر(میلی 11حجم محلول 

 965 سينتيک جذب رنگ راکتيو زرد -3-2

و  شد استفاده ای، ایلویچ و نفوذ درون ذرهدوم مرتبه شبه  ،اول مرتبه شبه سینتیک لاتدمعا از جذب سینتیک تعیین برای

در این معادلات،  شده است. ارائه 3ها در جدول این مدلهای خطی . فرمصورت گرفت mg L ۰۱۱-1و  5۱مطالعات در دو غلظت 

eq زای جذب شده در حالت تعادل برابر مقدار ماده رنگ(1-mg g) ،tq زای جذب شده در زمان مقدار ماده رنگt (1-mg g) ،1K 

بستگی در ضریب هم، آمده دستهب نتایج به توجه با[. 11] دنباشهای سرعت تعادلی سینتیک مرتبه اول و دوم میثابت 2Kو 

ی مطالعه شده در مقایسه با مدل شبه مرتبه اول، مدل نفوذ درون های اولیهدر غلظت (۰5 )شکل مدل سینتیکی شبه مرتبه دوم

y = 0.0024x + 0.5514

R² = 0.6986
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روی  ۰۶۱ دست آمده از متغیرهای سینتیکی جذب رنگ راکتیو زردمقادیر بهبوده است.  ۰تر و برابر ای و مدل ایلویچ بیشذره

 نمایش داده شده است. 3 جدول ، درنانوکامپوزیت مغناطیسی

 
 mg L  111-1 و ب(  51های الف( در شرایط بهینه حذف در غلظت 161مدل سینتیکی شبه مرتبه دوم برای جذب رنگ راکتیو زرد -51 شکل

 mg L111-1 و  51ی در دو غلظت معادلات و نتایج حاصل از محاسبات سینتیک -3جدول 

 mg L5۱-1 ضرایب در غلظت  mg L۰۱۱-1 ضرایب در غلظت  ثابت   معادله  سینتیک

 2R ضرایب معادلات 2R ضرایب معادلات 

 شبه مرتبه اول
log(𝑞𝑒 − 𝑞𝑡) = log(𝑞𝑒) −

𝐾1

2.333
 𝑡 

)1-(1 min1 K 
)1-(mg ge q 

۱3۰19/۱ 

8۶73/۱ 

3۱73/۱ ۱۰33/۱- 

۱1۰۶۰/۱ 

۰37/۱ 

𝑡 شبه مرتبه دوم

𝑞𝑡
= (

1

𝑘2𝑞𝑒
2) + (

1

𝑞𝑒
) 𝑡 

)1-(mg ge q 
)1-mg 1-(g min2 K 

58۰/3۱ 

7۰19/۱ 

۰ ۱357/۶ 

183/۰37 

۰ 

qt ایذرهنفوذ درون = 𝐾𝑝𝑡1/2 + 𝐶 )1-C (mg L 
K 

178/1۶ 

۶313/۱ 

139۰/۱ ۱793/۶ 

۱۱73/۱- 

3153/۱ 

 ایلویچ
qt =

1

b
Ln(ab) +

1

b
Lnt 

)1-a (mg g min 
)1-b (g mg 

53۰۱×۰۰9۰/۰ 

1317/3 

۶۱18/۱ - 

۱73/73- 

31۱3/۱ 

  هاي حقيقي نتایج نمونه -3-1

 ،مختلف هایهای آب با ماتریسدر نمونه نانوکامپوزیت سنتزیی وسیلهبه ۰۶۱جهت بررسی میزان حذف رنگ راکتیو زرد

 5۱غلظت  اب هایی از رنگمحلولسپس هایی از آب شهر رشت، آب چاه، آب رودخانه سپیدرود و آب دریای خزر تهیه شد. نمونه

حذف رنگ تحت شرایط بهینه )  هایو آزمایش تهیه شد ی حقیقیهابا استفاده از نمونه ۰۶۱از رنگ راکتیو زرد  لیترگرم بر میلی

pH = 3 ،دقیقه( انجام  1۱خوردن= گرم و مدت زمان هم ۱8/۱، وزن جاذب= لیترمیلی ۰۱، حجم محلول= بدون افزایش نمک

راکتیو زرد حذف رنگ  کارآییگیری شد. نتایج اندازه UV-Visوسیله دستگاه شد. غلظت رنگ قبل و بعد از فرآیند حذف به

 ± 91/۰، آب چاه: 59/98 ± 17/۰ ، آب رودخانه سپیدرود:  37/99 ± 31/3آب شهر رشت: چهار نمونه حقیقی به صورت در  ۰۶۱

 های آب می باشد.ثر رنگ از نمونهؤبه دست آمد که بیانگر قابلیت جاذب سنتزی در حذف م ۰9/9۰ ± 77/۱، آب دریای خزر: 58/95
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 965ها مورد استفاده براي حذف رنگ راکتيو زرد یي جاذب سنتز شده با سایر جاذبآمقایسه کار -3-95

های مغناطیسی مورد استفاده جهت حذف برخی از رنگهای یی جاذب سنتز شده با سایر جاذبآمقایسه کارنتایج حاصل از  3در جدول 

مشاهده می شود که جاذب پیشنهادی از ظرفیت جذبی قابل قبولی در  .مقایسه شده استهای سینتیکی و ایزوترمی راکتیو از لحاظ مدل

 زراکتیو برخوردار است. های های مورد استفاده برای سایر رنگقیاس با جاذب

 های راکتیو سینتیکی و ایزوترمی جاذب پیشنهادی با برخی از جاذب های مغناطیسی مورد استفاده برای حذف رنگ هایمقایسه مدل -4جدول 

 مرجع

 

Qmax 

)1-(mg g 
 رنگ مدل سینتیکی مدل ایزوترمی

 نوع جاذب
 

 5 راکتیو سیاه سینتیک شبه مرتبه دوم لانگمویر 461 [23]
Magnetic graphene oxide (impregnation 

method) 

 5راکتیو سیاه  سینتیک شبه مرتبه دوم لانگمویر 811 [23]
Magnetic graphene oxide (co-precipitation 

method) 

۰98راکتیو قرمز  سینتیک شبه مرتبه دوم لانگمویر 9/861 [24]  CTAB@Fe3O4 

۰9راکتیو آبی  مرتبه دومسینتیک شبه  لانگمویر 81/826 [25]  Magnetite NP loaded tea waste 

 CTAB@Fe3O4 1۰راکتیو آبی  ----- لانگمویر 2/886 [24]

 Chitosan@Fe3O4 ۰35راکتیو زرد  ----- لانگمویر 62/74 [26]

 IL@Fe3O4 راکتیو سیاه ---- لانگمویر 29/868 [27]

 139راکتیو قرمز  ---- لانگمویر 022 [28]

2,2’-(butane-1,4-

diylbis(oxy))dibenzaldehyde cross-linked 

magnetic chitosan nanoparticles 

(Fe3O4@CS-BAL) 

 ۰11راکتیو نارنجی  سینتیک شبه مرتبه دوم فروندلیچ 645/65 [29]
Ionic Liquid Coated Fe3O4 magnetic 

Nanoparticles 

[30] 4/15 
 ---- لانگمویر

 ۰3۰راکتیو قرمز 
1-Octyl-3-methylimidazolium bromide coated 

Fe3O4 

 

[30] 6/50 
 ---- لانگمویر

8۰راکتیو زرد   
1-Octyl-3-methylimidazolium bromide coated 

Fe3O4 

 

 MMNPs2 NH-6-@Kit2@SiO4O3Fe ۰۶۱راکتیو زرد  سینتیک شبه مرتبه دوم فروندلیچ 85/02 تحقیق این 

 

 بررسي قابليت استفاده مجدد از جاذب -3-99

جاذب طی چندین مرحله استفاده متوالی، بعد از هر مرحله انجام فرآیند جذب، واجذب رنگ از سطح  کارآییجهت بررسی 

متوالی از جاذب در شرایط  استفادهبار  ۰۱حاصل، پس از نتایج  طبق جاذب انجام شد و سپس مجدداً فرآیند جذب صورت گرفت.

ی قابلیت بالای جاذب در استفاده مجدد از آن جهت حذف رنگ دهندهنشاندست آمد که به % 93بهینه کارآیی حذف بالاتر از 

 می باشد. 

 گیرینتیجه -4

آسان سنتز شد. در این تحقیق، برای نخستین بار قابلیت  یطی فرآیند 2NH-MMNPs مزوپور نانوکامپوزیتدر مطالعه حاضر، 

های بر بودن سایر روشمورد بررسی قرار گرفت. با توجه به هزینه ۰۶۱این ذرات سنتزی جهت حذف رنگ آنیونی راکتیو زرد

ربا از نثیر یک میدان مغناطیسی به وسیله آهأبه راحتی تحت ت 2NH-MMNPsکه جاذب مغناطیسی حذف رنگ و نظر به این

https://www.sciencedirect.com/topics/materials-science/chitosan
https://www.sciencedirect.com/topics/materials-science/nanoparticles
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های به عنوان جاذبی کارآمد و ارزان در محلول آنتوان از باشد، میاستفاده مجدد را دارا می ده بارشود و قابلیت محلول جدا می

MMNPs-گرم از  ۱8/۱های آنیونی استفاده کرد. نتایج حاصل از این تحقیق نشان داد که تغلیظ گونهآبی برای حذف یا پیش

2NH  درpH  قادر به  ۰۶۱لیتر از رنگ راکتیو زردمیلی ۰۱دقیقه قرار گرفتن در مجاورت  1۱، قدرت یونی صفر و پس از 3برابر

 93بار استفاده متوالی کارآیی حذف بالای  ۰۱شده پس از باشد. نانوذرات سنتزدرصد رنگ از محلول آبی می 97حذف بیش از 

فروندلیچ پیروی کرد و سینتیک مدل از  نانوکامپوزیت سنتزیی به وسیله ۰۶۱ددرصد دارد. ایزوترم جذب سطحی رنگ راکتیو زر

 باشد.میجذب از نوع شبه مرتبه دوم 
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