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Abstract 

Contamination of soil and water with heavy metal ions poses serious 

dangers and threats to the environment and human health, therefore it is 

very important to find an effective solution to remove these heavy metals 

from water. In this study, surface modified magnetic nanoparticles by  

N-phosphono-methylamino - diacetic acid with a core-shell structure 

were first synthesized. These nanoparticles were characterized.  

The performance of this synthetic nanoadsorbent for removing nickel (II), 

lead (II) and vanadium (V) ions from aqueous solutions was evaluated by 

various parameters such as adsorbent amount, contact time effect on 

adsorption rate and pH effect. The results show that the adsorption 

efficiency increases with raising pH and the best adsorbent performance 

in the adsorption process of nickel (II), vanadium (V) ions at pH = 6-7 

and lead (II) at pH = 5-5.5 was observed. Also, the adsorption data were 

analyzed by the Langmuir and Freundlich isotherm model. In addition, 

the recyclability and reuse of the adsorbent shows that the adsorbent can 

be easily separated by using a magnetic magnet without any significant 

reduction in activity that can be used in successive metal ion  

adsorption-desorption cycles. 
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 آمینو فسفونومتیل N-با دارشده عامل MnFe2O4نانوذرات عملکرد ارزیابی

 حذف منظور  به مؤثر مغناطیسی نانوجاذب یک عنوان به اسید استیک دی

 آبی های محلول از( V) ومیواناد ( وII(، سرب )II) کلین های یون
 

 2زاده قهرمان نی، رام*1سهیت ینوروز نبی، ز1قهرمان افشار دی، مج1پور لیمحسن اسماع

 رویپژوهشگاه ن ،یمیش استادیار -1

 نایپژوهشگاه ابن س دانشیار شیمی، -2

 znoroozi@nri.ac.ir پیام نگار:

 

 چکیده
سنگین برای محیط زیست و سلامتی بشر خطرها و تهدیدهای های فلزی آلودگی آب و خاک با یون

کند؛ لذا یافتن راهکاری مؤثر برای حذف این فلزها بسییار مهیا اسیتر در پیژوه      جدی ایجاد می
 اسیتی  اسیید   فسیوونومتیل آمینیو دی  -Nدارشدۀ سطحی با حاضر، ابتدا نانوذرات مغناطیسی عامل

ی شدندر سپس عملکرد ایین نانوجیاذب سینتزی در    سنتز و سپس خصوصیات این نانوذرات شناسای
های مختلف  های آبی با بررسی مشخصهاز محلول (V)و وانادیوم  (II)، سرب (II)های نیکل حذف یون

هد که با دارزیابی شدر نتایج نشان می pHچون مقدار جاذب، اثر زمان تماس بر میزان جذب و اثر  ها
هیای  یابد و بهترین عملکرد جاذب در فرایند جذبی ییون  می ، بازده جذب افزای pHافزای  میزان 

هیای جیذب   مشاهده شیدر ایزوتیرم   pH=5-5/5در  (II)و سرب  pH=6-7در  (V)وانادیوم  ،(II)نیکل 
بر این قابلیت بازیافیت و   های لانگمویر و فرندلیچ، بررسی و ارزیابی شدر علاوههای فلزی با مدلیون

 کیارگیری یی  مگنیت مغناطیسیی      راحتیی بیا بیه   هد که این جاذب بهدبازاستوادۀ جاذب نشان می
واجیذب   -های متوالی جذبقابل جداسازی و بدون کاه  جدی در فعالیت قابل استواده در چرخه

های کربوکسیلی  اسید و هترواتمی سطحی، دلیل گروه های فلزی استر ظرفیت جذبی عالی به یون
ظور بیشینۀ ظرفیت جذب، آسیانی سینتز، عملکیرد جیذبی در     من کارگیری از مقادیر کا جاذب به به

 های بارز نانوجاذب سنتزی استر دمای محیط، قابلیت بازیافت و استوادۀ مجدد از ویژگی

 12/77/1071 تاریخ دریافت:

 22/17/1071تاریخ پذیرش: 

 170تا  07شماره صوحات: 
 

 

 :ها کلیدواژه

 ،MnFe2O4@SiO2رات ذنانو

N-اسیتی    دی نویآم لیفسوونو مت

 د،یاس

 ،یسینانوجاذب مغناط

 ن،یسنگ یفلز های ونی

 حذف مؤثر
 

 

2 
 

 

 و فرایند یمیش یگروه پژوهش رو،یپژوهشگاه ن ،تهران* 

 استناد به مقاله:
 بیا  دارشیده  عامیل  MnFe2O4 نیانوذرات  عملکیرد  ارزییابی (ر 1072)ر نیرامی ، زاده قهرمیان و  نی  یز ،سیه یت ینوروز ،دیمج قهرمان افشار، ،محسن پور، لیاسماع

-N کلین های یون حذف منظور  به مؤثر مغناطیسی نانوجاذب ی  عنوان به اسید استی  دی آمینو فسوونومتیل (II( سرب ،)IIو واناد )ومی (V )هیای  محلول از 
 ر170-07(، 137)22، نشریه مهندسی شیمی ایران، آبی
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 مقدمه .4

 یطی یمح هیای  یآلیودگ  زانیی م یصنعت های تیفعال  یامروزه با افزا

 اسییتر افتییهی  یشییدت افییزا بییه نیسیینگ هییایزلف دیییاز تول یناشیی

را  یسیت یز هیای  مولکیول  یبعضی  تواننید  یمی  نیسینگ  یفلز های ونی

در  هیا  سیا یمتابول یو حتی  هیا  نیپیروتئ  دها،یاسی   یی چون نوکلئ ها

 یرا در سیلامت  یجید  کلاتزنده دچار اختلال کنند و مشی  اندامگان

منظیور   هبی  یگونیاگون  های ترفندامروزه  رونی[ر از ا1-3]وجود آورند هب

 ،ییغشییا ونیلتراسیییشییامل ف نیسیینگ یفلییز هییای ونیییحییذف 

 اسیمز  ،یمیاستخراج، الکتروشی  ،یونیتبادل  ،ییایمیش گذاری رسوب

 های طمحی و ها ها از پسابحذف آن یبرا یجذب های معکوس و روش

 هیای  روش انیی وجیود در م  نیی [ر بیا ا 0-17]انید  افتیه یگسترش  یآب

 ۀنی یو هز یرگیذار یتأث ،یسیادگ  لیی دل هبی  یجذب های روشذکرشده، 

 ر[11-12]اند طرفدار پیدا کرده سیارب تر نییپا

ها، ها، بیومسچون زئولیت های گوناگون هادر سالیان اخیر از جاذب

شیده ازقبییل    مغناطیسیی های خاک رس، ترکیبات پلیمری و جاذب

، کربن فعال بیرای جیذب   Sr ،Ni ،Pbهای کربنی برای جذب نانولوله

Hg چیتوسان برای حذف ،Fe   و زئولیت برای حیذفZn ،Cu  وCr  از

همکیاران  از   و 1نسیار چنین  استر ها های آبی استواده شدهمحلول

هییای سییرب منظییور حییذف یییون بییه Fe3O4نانوجییاذب مغناطیسییی 

بییر این،گییروه  ر عییلاوه]15[محلییول اسییتواده کردنیید دوظرفیتییی از 

کیارگیری جیاذب کیربن فعیال      با بیه  و همکاران  2تحقیقاتی نداجی

ر با این وجود، ]16[های کروم را بررسی کردندمغناطیسی، حذف یون

چیون ظرفییت    هیایی هیا   ها دارای کاستیتعداد زیادی از این جاذب

ی نامناس ، شرایط جذب پایین، مراحل سنتزی طاقت فرسا، جداساز

 هییای عملکییرد جییذبی دشییوار و کییاه  فعالیییت جییدی در چرخییه 

ها در حیذف  به اهمیت جاذب رو باتوجه واجذب هستندر از این -جذب

فلزهای سنگین، نیاز شدیدی به ی  جاذب جدید و مؤثر وجود دارد 

بیه   باتوجههای پیشین را نداشته باشدر که بسیاری از مشکلات جاذب

 هیای  ونیی کارگیری نانوذرات در حیذف   به ،در نانوفناوری ها شرفتیپ

فیرد   منحصیربه  های یژگیبه و جهباتو یآب های از محلول نیسنگ یفلز

از و  [17-12اسیت]  افتیه ی  یافیزا  یگییر  طور چشا نانوذرات به نیا

عنوان یی  موضیوت تحقیقیاتی رو بیه      سنتز نانوذرات بهرو امروزه  این

ق بیا توسیعۀ گسیتردۀ نانوفنیاوری     توسعه در علوم مختلیف و منطبی  

 

1 Nassar 
2. Nethaji 

ر بنییابراین در سییالیان اخیییر توسییعۀ  ]10-21[اسییتشییناخته شییده

چون جذب، کاتالیستی، نیوری و   هایی هاکاربردهای جدید در ناحیه

هیای کیاه  انیدازۀ ذرات    به خصوصیات و ویژگیی  توجه الکترونی  با

نانوذرات مغناطیسی بیا نسیبت سیطه بیه     ر ]22[است پذیر شدهامکان

ی را از خود نشان ایافته حجا بالا، خواص شیمیایی و فیزیکی افزای 

ها اجازۀ جداسازی سیری    دهند و خصوصیات مغناطیسی ویژۀ آنمی

کارگیری ی  مییدان مغناطیسیی خیارجی را     های آبی با بهاز محلول

ر درواقیی  نییانوذرات مغناطیسییی  ]23-25[سییازدپییذیر مییی امکییان

طبقۀ جذاب، ی  پنجرۀ جدید در راستای عنوان ی   دارشده به عامل

چییون تصییویربرداری بییازآوایی  کاربردهییای تئییوری و کییاربردی هییا

سیازگار،   های زیست)رزونانس( مغناطیسی، سنسورهای گازی، جاذب

هیای خیوردگی   گرهای ییونی و بازدارنیده  ترکیبات کاتالیستی، تبادل

منگنیز  ات از میان نانوذرات مغناطیسیی، نیانوذر  ر ]26-37[اندگشوده

چیون سیمیت    نظیرشیان هیا  دلیل خصوصیات فیزیکی بیی  به 3فریت

پایین، کوچکی ذرات، خصلت مغناطیسی بالا، نسبت سطه به حجیا  

کییارگیری ییی  میییدان  بییالا و فراینییدهای جداسییازی آسییان بییا بییه 

ر بیا ایین وجیود    ]31و32[انید  مغناطیسی نظر محققان را جل  کیرده 

هیا بیه    نمنجربیه تماییل آ   فعالیت سطحی ایین نیانوذرات اکسییدی   

بیر ایین، وقتیی     شودر علاوهها می شدن و کاه  کاربردهای آن کلوخه

های دلیل گروه گیرند، بهدر معرض هوا قرار می نانوذرات منگنز فریت

شوندر شرایط اسیدی نیز یی  محییط   کنندۀ سطحی اکسید میفعال

شود؛ زیرا این ذرات مسیتعد  نامناس  برای این نانوذرات محسوب می

رو  از اییینر ]33و30[شییدن تحییت چنییین شییرایطی هسییتند    حییل

منظیور   عنیوان یی  لاییه و پوشی  بیه      ها بیه کارگیری پایدارکننده به

کنترل اندازه و جلوگیری از رشد ذرات بسیار لازم و ضیروری اسیتر   

 عنیوان پایدارکننیده   ها، پوش  با لایۀ سیلیکا بهدر میان پایدارکننده

کند در سالیان اخییر توجیه   که از تماس بین نانوذرات جلوگیری می

هییای بییر اییین گییروه ر عییلاوه]35و36[اسییت بسیییاری را جلیی  کییرده

هیدروکسیل آزاد برروی سیطه لاییۀ سییلیکا یی  محییط مناسی        

های عاملی گوناگون بیرای کاربردهیای وییژۀ    منظور اتصال مولکول  به

ار حاضر نانوذرات فریت منگنیز بیا   رو در ک ر از این]37[متعدد هستند

فسیوونو  -N دارشدن بیا لایۀ سیلیکا پوش  داده شدند و پس از عامل

منظیور   عنوان ی  جاذب مؤثر به به ]32[استی  اسید متیل آمینو دی

از  (V)و وانییادیوم  II))سییرب  ،(II) هییای فلییزی نیکییلحییذف یییون
 

3. MnFe2O4 
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به تمایل  (ر باتوجه(1) شکلهای آبی، بررسی و ارزیابی شدند ) محلول

دلییل بیرهمکن     شدن بیه  به کلوخه MnFe2O4نانوذرات مغناطیسی 

کارگیری لایۀ  دهی با بهقوی بین ذرات، در ابتدا این مشکل با پوش 

دهنیدۀ بیرهمکن  بیین ذرات     عنوان پایدارکننده و کاه  سیلیکا به

منظور سنتز و طراحی ی  نانوجاذب با ظرفیت  برطرف شدر سپس به

دلیل داشتن  به استی  اسید فسوونو متیل آمینو دی -Nبالا، از جذب 

های عاملی با اشباعیت بالا و امکان کئوردیناسیون ها و گروههترو اتا

فسیوونو متییل    -Nبیر ایین    عالی، در جذب فلزها استواده شدر علاوه

امکیان اتصیال مناسی  و قیوی را بیا سیطه        استی  اسیید  آمینو دی

MnFe2O4@SiO2 ور پاییداری سیاختاری نانوجیاذب سینتزی     منظ به

سازدر ظرفیت جذب و سرعت جذب عالی، پاییداری بیالا و   فراها می

همییراه  بییه MnFe2O4@SiO2@PMIDAنانوجییاذب  مقییادیر کییا 

چون جداسیازی آسیان، قابلییت بازیافیت و اسیتوادۀ       هایی ها برتری

عنوان یی    شود که این نانوجاذب قابلیت استواده بهمجدد، باعث می

ها داشته های فلزی از پسابجاذب مناس  و درخور برای حذف یون

 باشدر
 

 بخش تجربی .۲

های آلیدریچ و  مواد شیمیایی مورد استواده در این پژوه  از شرکت

سازی بیشیتر اسیتواده شیدندر آزمیون     مرک خریداری و بدون خالص

 هییااز نمونییه (FT-IR) مییادون قرمییز تبییدیل فوریییۀ سیینجیطیییف

 دامنییۀدر  Perkin-Elmer 781سیینج از دسییتگاه طیییف بییا اسییتواده

Cm-1 0777-077  حدود حیداقل  برای انجام آنالیز کیویانجام شدر 

 در ییی  مییاتریس   شییده آسیییاب پییودری ۀنمونیی میکروگییرم 17

 تحیت فشیار دسیتگاه پیرس بیه قیرص       برمیید پتاسییا   نظیرشواف 

 بییا دسییتگاه  X (XRD) پرتییو پییراش آزمییونشییودر  تبییدیل مییی 

Holland Philips Xpert X-ray تییاب   بییاCu Kα (λ= 1.5418 ) 

 بییرای اییین آزمییون  رانجییام گرفییت 77-17 (2Theta)در محییدودۀ 

کیافی   ۀانیداز  با محلولی از اسید بوریی  مخلیوو و بیه   در ابتدا نمونه 

وسییله دسیتگاه پیرس بیه قیرص جامید در ابعیاد         سپس بهو آسیاب 

 رشییود مشخصیی کییه بتیوان آن را در دسییتگاه قیرار داد تبییدیل میی    

کارگیری میکرسکوپ الکترونیی روبشیی    ریختمان ذرات سنتزی با به

(SEM; KYKY EM-3200) سیازی نمونیه بیرای    آمیاده ر بررسی شد

کیردن نمونیه،    برداری، تمیز و خش شامل مراحل نمونه SEMآنالیز 

ای و ایجاد اتصال الکتریکی بین جا و چسباندن نمونه برروی جانمونه

به یی    مقدار ناچیزی از نمونهشدن،  سمنظور دیسپر نمونه استر به

 شیود و ظیرف  ایزوپروپانول و یا استون اضافه می محلول مانند اتانول،

 

 
 از محلول آبی. (V) ومی( و وانادII(، سرب )II) کلینهای . طرحوارۀ کلی سنتز نانوجاذب و فرایند جذبی یون1 شکل

Scheme 1. Schematic of synthesis nanoadsorbent and the adsorption process of Nickel (II), Lead (II) and Vanadium (II). 
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بعد از  رگیردقرار می فراصوتدقیقه داخل  17مدت  محلول بهحاوی 

پیپیت  چکیان و ییا    قطیره  بیا ی  یا دو قطره از نمونیه   فراصوتاتمام 

 .شیود ای چکانده میروی جانمونهرب هدانروی فویل آلومینیوم چسبرب

و با  1پرکین المردر دستگاه  TGAهای آنالیز توزین حرارتی ترموگرام

در  ºC min-1 27 و سرعت تغییر دمایی نیتروژن از گاز حامل استواده

بررسیی شیدندر دسیتگاه     سلسییوس درجۀ  57-277محدودۀ دمایی 

منظور بررسیی و   به (VSM: BHV-55)سنج نمونه مرتع  مغناطیس

 استواده شدر  ارزیابی خواص مغناطیسی نانوذرات سنتزی

شده تأثیری روی نمونه از لحاظ  باید توجه داشت که محلول استواده

ساختار و ترکی  شیمیایی نمونه نداشیته باشیدر درمیورد پودرهیای     

ای درصد قابیل تیوجهی   بیولوژیکی و آلی، چون این دسته از مواد دار

 دسیتگاه، کیاملاً   ۀباید قبل از قرارگرفتن در محوظ حتماً ،آب هستند

 .خش  و عاری از هرگونه رطوبت شوند

 

 MnFe2O4))سنتز نانوذرات مغناطیسی منگنز فریت  ۲-4

گیرم   33/2و  2آبهچهار( IIمنگنز )کلرید رم از گ 27/3در ابتدا مقدار 

 لیتر آب دیونیزه برای تهییۀ میلی 57ر د 3آبه( ش IIIآهن )کلرید از 

نییانوذرات مغناطیسییی منگنییز فریییت حییل شییدند و اییین مخلییوو   

قطره به محلول سود داخل بالن اضیافه شیدر سیپس مخلیوو      به قطره

تحیت گیاز    سلسییوس درجیۀ   05ساعت در دمای  2مدت  حاصل به

آرگون همراه با چیرخ  مکیانیکی قیرار گرفیتر پیس از سردشیدن       

کیارگیری یی     بیا بیه   MnFe2O4رنی    رسوب سییاه مخلوو واکن ، 

وشو با آب  مگنت مغناطیسی جداسازی و پس از چندین مرتبه شست

خشی    سلسییوس درجیۀ   67ساعت در دمیای   12مدت  دیونیزه به

 ر]30و07[شد

 

 MnFe2O4@SiO2پوسته  -سنتز نانوذرات هسته ۲-۲

سنتزی منظور جلوگیری از اکسای  سطحی نانوذرات منگنز فریت  به

از  و جلوگیری از تجم  نانوذرات، ایجاد پوششی مناسی  بیا اسیتواده   

عنیوان منبی  سییلیکا مطیابق بیا       به (TEOS)اتیل اورتوسیلیکات تترا

روش زیر لازم و ضروری اسیتر از طیرف دیگیر بیا پوشی  سیطحی       

منظیور   بیه  OHهای عاملی نانوذرات مغناطیسی با سیلیکا تعداد گروه

منظیور سینتز    یابدر بهاین نانوذرات افزای  میدارکردن سطحی عامل
 

1. Perkin Elmer 
2. MnCl2.4H2O 
3. FeCl3.6H2O 

گیرم منگنیز    2، در ابتیدا  MnFe2O4@SiO2پوسته  -نانوذرات هسته

لیتر( بیا نسیبت حجمیی    میلی 07فریت به ی  مخلوو آب و اتانول )

دقیقه  37مدت  گرد اضافه شد و مخلوو حاصل بهدر ی  بالن ته 1:0

انوذرات قیرار گرفیتر   شدن نی  منظور پراکنده برروی حمام فراصوت به

سپس ایین مخلیوو بیرروی همیزن مغناطیسیی قیرار داده و بیه آن        

لیتر( اضافه شدر به مخلوو میلی 2درصد ) 25 0هیدروکسیدآمونیوم 

شیده   میکرولیتر( رقییق  67قطره تترااتیل ارتوسیلیکات ) حاصل قطره

ساعت در دمای اتاق تحیت   6مدت  در مقداری اتانول اضافه شد و به

 کییانیکی قییرار گرفییتر درنهایییت نییانوذرات مغناطیسییی   چییرخ  م

کیارگیری یی  مگنیت     شده با سیلیکا بیا بیه   داده منگنز فریت پوش 

وشو با آب دییونیزه   مغناطیسی جداسازی و پس از چندین بار شست

سییاعت خشیی    12مییدت  بییه وسیسلسییدرجییۀ  67در دمییای 

 ر]01و02[شدند

 

پوســـته  -ســـنتز نـــانوذرات مغناطیســـی هســـته ۲-3

MnFe2O4@SiO2 دارشده با عاملN-  آمینـو   فسـفونو متیـل

 (MnFe2O4@SiO2@PMIDA)استیک اسید  دی

لیتییر آب میلییی 25و  MnFe2O4@SiO2گییرم  5/7 در ابتییدا مقییدار

دیییونیزه در ییی  بییالن ریختییه شیید و مخلییوو حاصییل بییا حمییام    

 دقیقه تحت تأثیر امواج فراصوت قرار گرفتر 37مدت  اولتراسونی  به

اسیتی    دیفسیوونو متییل آمینیو     -Nگیرم از ترکیی     25/1سپس 

آمونییوم  به محتویات بیالن اضیافه شیدر در ادامیه بیا افیزودن        5اسید

 17محلیول روی   pHصیورت تیدریجی    بیه مولار(  5/2) هیدروکسید

ساعت در دمای اتیاق بیرروی    12مدت  مخلوو حاصل بهتنظیا شدر 

کیارگیری   سینتزی بیا بیه   همزن مغناطیسی قرار داده شدر نیانوذرات  

مگنییت مغناطیسییی جداسییازی و چنییدین مرتبییه بییا اتییانول و آب   

میدت   بیه  سلسیوسدرجۀ  67وشو داده شد و درآخر در دمای  شست

 (ر(2) شکل) ]32[ساعت خش  شد 12
 

 بحث و نتایج .3

 های جاذب سنتزیبررسی خصوصیات و ویژگی 3-4

 (FT-IR) سنجی مادون قرمز تبدیل فوریهطیف 3-4-4

 ،MnFe2O4 نییییییانوذرات FT-IRطیییییییف  (a-(1)در شییییییکل )

MnFe2O4@SiO2  وMnFe2O4@SiO2@PMIDA  نشیییییییان داده 
 

 

4. NH4OH 

5. N-Phosphonomethyl Amino Diacetic Acid 
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 دارشده عامل MnFe2O4@SiO2پوسته _. فرایند سنتز نانوذرات مغناطیسی هسته2 شکل

 .(MnFe2O4@SiO2@PMIDA)استیک اسید  فسفونو متیل آمینو دی -N با

Scheme 2. Synthesis process of MnFe2O4@SiO2 core-shell nanomagnetic functionalized  

with N- phosphono methyl amino diacetic acid (MnFe2@SiO2@PMIDA). 
 

 

در عیدد میوجی    Fe-Oبه ارتعاشات کششیی   استر پی  مربوو شده

cm-1 525 موجیشده در اعداد  های مشاهدهاستر پی  قابل مشاهده 

cm-13300 و cm-1 1627 های کششی پیونید  به ارتعاش مربووO-H 

-Si-Oهای کششی نامتقارن و متقارن پیونید  ر ارتعاش]32و03[است

Si ترتی  در اعیدد میوجی   نیز بهcm-1 1707  وcm-1 273   مشیاهده

بیا سییلیکا و    MnFe2O4کننیدۀ پوشی  سیطحی    شوند که تأییید می

-(3است )شکل )) MnFe2O4@SiO2پوستۀ  -ساختار هسته تشکیل

a,b)]00[ ر پیییییس از اصیییییلا  سیییییطهMnFe2O4@SiO2 بیییییا 

N- درهیای شیاخص   اسیید، پیی    اسیتی   دی آمینیو  متیل فسوونو 

cm-1 1272 و  cm-11156 هیای  ارتعیاش به  مشاهده شدند که مربوو

های ارتعاشیی  چنین فرکانس استر ها P-Oو P=O هایکششی گروه

  C-H)خمشییییی( و  COOH ،CH2–هییییای  بییییه گییییروه مربییییوو

 ترتییی  در اعییداد )ارتعاشیات کششییی متقییارن و نامتقییارن( نییز بییه  

 شییوند مشییاهده مییی  cm-1 2067-2277و  1057 ،1727مییوجی 

 ر]05[(a,c-(3)) شکل)
 

 (XRD)سنجی پراش پرتو ایکس طیف 3-4-۲

 و MnFe2O4( ،b )MnFe2O4@SiO2( aطیییف پییراش پرتییو ایکییس )

(c) MnFe2O4@SiO2@PMIDA در شییییکل((1)-b)  نشییییان داده

، o1/57 ،o2/52 ،o2/03و  o5/62هییای پییراش در پییی اسییتر  شییده
o6/35 ،o5/37 ،o0/17 =  2 (، 111هیای میلیر )  ترتی  به انیدیس  به

( اختصیییییاص داده  007( و )333(، )022(، )077)(، 311( )227)

 بیا سیاختارهای بلیورین    MnFe2O4خوبی حضور هستۀ  اند که بهشده

 هییا در موقعیییت و شییدت نسییبی تمییامی پییی کننییدر  را تأیییید مییی

 مطابقییت دارد MnFe2O4اسیتاندارد   XRDبیا طییر    (b-(3)) شیکل 

نشیان  که وجود منگنز فریت با ساختار مکعبی در هر سه ترکیی  را  

الگوهیای پیراش پرتیو ایکیس      (a,b,c-(3))در شیکل   ر]06[دهید می

MnFe2O4@SiO2  وMnFe2O4@SiO2@PMIDA،    چنییدین پییی

هیای  پیی  که کاملاً با  قابل مشاهده است o27-o17 ۀپراش در ناحی

 مؤید آن اسیت ر این موضوت هستندمشابه  MnFe2O4نانوذرات پراش 

 شیود  منجربه تغییر فاز نمی MnFe2O4که تغییرات سطحی نانوذرات 

بیا   MnFe2O4و نتایج حاکی از آن است که بعد از پوشی  نیانوذرات   

 شیود کاسیته میی  هیا  شدت پیی  از سطحی،  دارشدن سیلیکا و عامل

بیییر ایییین، قطیییر نییییانوذرات     عیییلاوه  ر]32[(a,b,c-(3))شیییکل  

MnFe2O4@SiO2@PMIDA شده بیا معادلیۀ    مطابق با نتایج حساب

 نانومتر استر 67شرر حدوداً برابر با 
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خصوصیات پراش پرتو ایکس  (b) و MnFe2O4@SiO2@PMIDA (c)و  MnFe2O4، (b) MnFe2O4@SiO2 (a) نانوذرات FT-IRطیف  (a). 3شکل 

 .MnFe2O4@SiO2@PMIDA( cو ) MnFe2O4، (b )MnFe2O4@SiO2( a)برای نانوذرات 

Figure 3. (a) The FT-IR spectra of magnetic nanoparticle of (a) MnFe2O4, (b) MnFe2O4@SiO2 and (c) MnFe2O4@SiO2@PMIDA and  
(b) X-Ray properties of nanomagnetic (a) MnF2O4, (b) MnFe2O4@SiO2 and (c) MnFe2O4@SiO2@PMIDA. 

 

 

  (SEM)میکرسکوپ الکترونی روبشی  3-4-3

و  MnFe2O4 نیییییییییانوذرات سییییییییینتزی SEMتصیییییییییاویر 

MnFe2O4@SiO2@PMIDA  اسیتر   نشیان داده شیده   (0)در شکل

تقریبیاً کیروی شیکل و     MnFe2O4نیانوذرات   (a-(0)) براساس شکل

نیانومتر و   37-35نانوذرات بین  نواخت هستند و اندازۀ این کاملاً ی 

نیانوذرات   SEMتصیویر   با نتایج حاصل از معادلۀ شرر مطابقت دارندر

 فسیوونو  -Nدارشده با لیگانید  عامل MnFe2O4@SiO2پوستۀ  -هسته

نیز وجیود ذرات کیروی    (b-(0)اسید )شکل  استی  دی آمینو متیل

نشیان  نیانومتر را   55-67نواخت بیا انیدازۀ ذرات حیدود     شکل و ی 

شدن نیانوذرات   دهد هرچند که در بعضی نقاو تا حدودی کلوخه می

 شودرمشاهده می

 

 

 
 

 .MnFe2O4@SiO2@PMIDA (b) و MnFe2O4 (a) نانوذرات SEM. تصویر 4شکل 

Figure 4. SEM image of nanoparticle (a) MnFe2O4 and (b)MnFe2O4@SiO2@MnFe2O4. 

  

(a) (b) 

(a) (b) 
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 (TGA)آنالیز توزین حرارتی  3-4-1

 MnFe2O4@SiO2@PMIDAنمودار آنالیز توزین حرارتیی نیانوذرات   

درجۀ  277کاه  وزنی زیر  .است ( نشان داده شدهa-(5)در شکل )

افتیاده در   هیای در دام به حذف فیزیکی آب و حلال مربوو سلسیوس

 درصد اسیتر کیاه  وزنیی    73/7 ساختار نانوذرات است که معادل

به ترکیبات آلی روی سطه  C 777-277°درصدی بین دمای  2/15

دهید کیه   اختصاص دارند که نشیان میی   MnFe2O4@SiO2نانوذرات 

پوسیته   -از ترکیبات آلی برروی سیطه هسیته   mmol/g 73/7مقدار 

 اندرقرار گرفته

 

 مرتعش سنج نمونۀمغناطیس 3-4-5

هیای پسیماند مغناطیسیی نیانوذرات منگنیز فرییت و       مقایسۀ حلقیه 

MnFe2O4@SiO2 دارشده با عاملN- استی  دی آمینو متیل فسوونو 

اسییتر اییین نییانوذرات   شییده ( نشییان دادهb-(3))اسییید در شییکل  

عییدم آشکارسییازی چرخییۀ پسییماند ابییر   دلیییل  دارشییده بییه عامییل

ذرات منگنیز فرییت بیا یی      بیه نیانو   پارامغناطیس هستند؛ اما نسبت

 انیدر مواجه شیده  emu/g 36 به emu/g 57کاه  مغناط  اشبات از 

 دارشییدن بییادلیییل عامییل بییاوجود کییاه  خاصیییت مغناطیسییی بییه

N- چنیان ایین نیانوذرات،     اسید، هیا  استی  دی آمینو متیل فسوونو

خاصیت مغناطیسی مطلوبی دارند و قابلیت جداسیازی را ازراه یی    

 ر]32[سازندپذیر میمغناطیسی خارجی امکانمیدان 

 

 ـیذرات مغناطبررسی عملکرد نـانو  3-۲  ـفر یس  منگنـز   تی

استیک  دی نویآم لیفسفونو مت-N لیکربوکس دارشده با عامل

 V(V)و  Ni(II)، Pb(II)های یونحذف منظور  به دیاس

جاذب سنتزی و تأثیر آن بر میزان جیذب  منظور بررسی عملکردی  به

و  2، نیتیرات سیرب  1نیکل های نیتراتفلزی سنگین از نم  هاییون

برای انجام آزمون حیذف   ر در ادامه،استواده شد 3واناداتآمونیوم پنتا

فلزهای سنگین، نانوذرات فریت منگنز عاملدارشده با غلظت مشخص 

به آب حاوی فلزهای سنگین اضیافه   معین pHو در شرایط دمایی و 

 میدت  بیه  سلسییوس درجیۀ   25در دمیای  شدند و مخلیوو حاصیل   

سیپس نانوجیاذب بیا     دقیقه تحت چرخ  مکانیکی قرار گرفیتر  67

هیای  کارگیری ی  مگنیت مغناطیسیی جداسیازی و غلظیت ییون      به

شیدۀ   سینجی پلاسیمای جویت   موجود در محلول با استواده از طییف 

 القایی بررسی و ارزیابی شدر

 

 

 

 
 

 و MnFe2O4( a) نانوذرات VSMتصویر  MnFe2O4@SiO2@PMIDA ،(b)الگوی آنالیز توزین حرارتی  (a). 5شکل 

(b )MnFe2O4@SiO2@PMIDA. 4 

Figure 5. (a) Thermal analysis of MnFe2O4@SiO2@PMIDA, (B) VSM image of nanoparticle (a) MnFe2O4, and  
(b) MnFe2O4@SiO2@PMIDA. 

 

1. Ni(NO3)2 2. Pb(NO3)2 

3. NH4VO3   
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 بررسی تأثیر مقدار جاذب در میزان جذب 3-۲-4

( در فراینید جیذبی   07و  mg) 17 ،27تأثیر مقادیر مختلف جیاذب  

در محلیول بیا حجیا     (V)و وانیادیوم   II))سرب  ،(II) های نیکلیون

، oC 25( در دمای mg/L 17لیتر )غلظت اولیۀ یون فلزی میلی 177

7=pH در ابتدای اضافه کردن دقیقه بررسی شدر  67در مدت زمان  و

هیای کربوکسییلی  اسیید و    دلیل وجود تراکا بالای گیروه  جاذب به

هییای هیای آزاد و قییدرت کئوردیناسییون بیالای اییین گیروه    هتیرواتا 

های فلیزی، سیینتی  و ترمودینامیی  جیذب بیالا      هترواتمی با یون

هیای  ل کئوردیناسییون گیروه  دلیی  استر در ادامه و با گذشت زمان به

هیای فلیزی و   هیا بیا ییون   کربوکسیلی  اسیدی و اشباعیت این گروه

هیای هترواتمیی آزاد بیرروی سیطه جیاذب و       درنتیجه کاه  گیروه 

هیای فلیزی در محلیول، سیرعت جیذب      متعاقباً کاه  غلظت ییون 

دهد که بیشیینۀ ظرفییت   نشان می (1یابدر نتایج جدول ) کاه  می

گیرم جیاذب اسیتواده    میلیی  27شود که از ده میجذب زمانی مشاه

سزایی در افیزای    تأثیر به (mg 07کارگیری مقادیر بالاتر ) شود و به

 دهدرمیزان جذب نشان نمی

 

 بر میزان جذب pHبررسی اثرات  3-۲-۲

هیای فلیزی از   های مؤثر در استخراج و حیذف ییون   یکی از مشخصه

 در یون فلزی غال  شکلبر تعیین  است که علاوه pHهای آبی محلول

شیودر از  نمونه، منجربه تغییر بار سطحی روی جاذب نیز میی  محلول

انجام گرفیت و   pHسازی عامل بهینه ترینعنوان اولین و مها به رو این

 :شد تعیین زیر رابطۀ کم  به حذف درصد

 

(1)  Removal% = (CA-CB/CA) ×100 

 

CA :استاندارد و  محلول در یون  اولیۀ غلظتCBۀآمد دست  : غلظت به  

 حذف یاتپس از انجام عمل یون

 

  (V)و وانادیوم  II))سرب ، (II)نیکل های بررسی تأثیر مقادیر مختلف جاذب بر میزان جذب یون .1جدول 

 .سلسیوسدرجۀ  25در دمای  =7pHدر 

Table 1. Investigation of various amount of adsorbent for nickel (II), lead (II) and vanadium (II) at pH 7 in 25
o
C. 

V(V) Pb(II) Ni(II) Heavy Metal 

First Test 

10 10 10 Initial Concentration (mg/l) 

10 10 10 Amount of Nanoadsorbent (mg) 

5.15 2.70 5.30 Final Concentration (mg/l) 

48.5 ±0.2 73 ± 0.5 47± 0.3 Adsorbtion Recovery (%) 

Second Test 

10 10 10 Initial Concentration (mg/l) 

20 20 20 Amount of Nanoadsorbent (mg) 

2.37 2.10 0.10 Final Concentration (mg/l) 

76.3±0.4 79 ±0.2 99 ±0.4 Adsorbtion Recovery (%) 

Third test 

10 10 10 Initial Concentration (mg/l) 

40 40 40 Amount of Nanoadsorbent (mg) 

2.22 2.10 0.10 Final Concentration (mg/l) 

77.8±0.3 79±0.4 99±0.2 Adsorbtion Recovery (%) 
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 (II)سیرب   ،(II) نیکلهای فلزی بر میزان جذب یون pHرو اثر  از این

در  ppm 17و در غلظییت  5/2-7هییای  pHدر دامنییۀ  (V)و وانییادیا

 (a-(6))از نانوجاذب سنتزی بررسی و نتایج در شکل  mg 27حضور 

از  pH  یدهد بیا افیزا   ینشان م جیگونه که نتاهماننشان داده شدر 

  یافیزا (II) نیکیل  هیای فلیزی  ییون بیازده جیذب    زانیی م 5تا  5/2

بیازده   زانیی م ،pH  یداشته است که پس از آن بیا افیزا   یگیر چشا

 pH= 6-7 درنهاییت در و  ابید ییمی   یافزا یترایملا  یجذب با ش

برای فلیز وانیادیا   ر ((6))شکل  شود یبازده جذب مشاهده م نیبالاتر

(V) یبا افزا  pH  و در  اسیت  داشته  یفزاابازده جذب  7تا  5/2از

شیود )جیدول   جذب مناس  و قابل قبولی حاصل میی  pH= 6-7بازه 

هیای نیکییل و  افیزای  میییزان جیذب در یییون  (ر (a-(6))، شیکل  (2)

گیذاری جویت   دلییل اشیتراک   ( بیه 7و  6های بیالا )  pHوانادیوم در 

و اثییر  ی اکسیییژن و نیتییروژنهییاهییای آزاد در هتییرو اتییاالکتییرون

اسیت کیه   ههای کربوکسییلی  جیاذب بیا ییون     کئوردیناسیون گروه

 MnFe2O4@SiO2@PMIDAوسییلۀ   منجربه افزای  بازده جذب بیه 

های فعال سطه جاذب تر، گروههای پایینpHکه در  شود؛ درحالیمی

علیت   که ایین بیه   شوند 1کوئوردینهها توانند با یونپروتونه شده، نمی

 های مثبت جاذب و یون فلزی استردافعۀ الکتروستاتیکی بین محل

  یفیزا ابیازده جیذب    0تا  5/2از  pH  یبا افزا (II)برای فلز سرب 

بیالاترین بیازده جیذب     pH= 5-5/5و در  داشیته اسیت   یگییر  چشا

بیازده جیذب کیاه      pHشیود و پیس از آن بیا افیزای      حاصل می

هیای سیرب در   میزان انحلال ییون  5/5 های بالاتر از pHیابدر در  می

با نانوجاذب سییر   هایابد؛ لذا میزان جذب این یونمحلول کاه  می

 گیردرنزولی به خود می

 

 تأثیر زمان بر عملکرد جاذب 3-۲-3

منظور بررسی اثر زمان برروی بیازده جیذب، آزمیون     در ادامۀ کار، به

دقیقیه و در   17-27در بازه  حذف فلزها تحت شرایط زمانی مختلف

  ،(II) هیای فلزهیا سینگین نیکیل    از هریی  از ییون   ppm 17غلظت 

از نانوجاذب مغناطیسی  ppm 27در حضور  (V)و وانادیا  (II)سرب 

اسیتر نتیایج    نشیان داده شیده   (b-(6))انجام شد که نتایج در شکل 

دقیقیه   37دقیقیه تیا    17حاکی از آن است که با افیزای  زمیان از   

یابد؛ میزان بازده جذب تمام فلزهای سنگین مورد آزمون افزای  می

گیری در بازده  دقیقه تغییر چشا 27ا ولی در ادامه با افزای  زمان ت

رو براساس نتایج، بهترین زمیان بهینیه    شودر از اینجذب حاصل نمی

دقیقیه اسیت کیه     37وسییلۀ جیاذب    برای جذب فلزهای سنگین بیه 

 (V)و وانیادیوم   (II)سیرب  ، (II)یکیل  های فلزی نمنجربه حذف یون

 شییود % از محلییول مییی7663و  70، 00هییای ترتییی  بییا بییازده  بییه

 ر(a-(6))شکل 

 

 
 

 ، جاذب مغناطیسیوسیلۀ نانو به (V)و وانادیوم  (II) سرب، (II)زی نیکل فلهای یونجذب  زانیبر م pHاثر (a). 6شکل 

(b) یکل نهای تأثیر زمان تماس جاذب بر میزان جذب یون(II) ، سرب((VI  و وانادیوم(V). 4 

Figure 6. (a) The pH effect of nickel (II), lead (II) and vanadium (II) with magnetic nanoadsorbent, (b) the effect  

of interaction time on the adsorbent efficiency for nickel (II), lead (II) and vanadium (II) ion. 

 
 

1. Coordinate 
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 یکلن هاییون ۲و فرندلیچ 4یرلانگموجذب  زوترمیا یبررس 3-۲-1

(II) ، سرب((II  و وانادیوم(V) کارگیری جاذب مغناطیسی با به 

واحید   یازا شیونده بیه  جیذب  ۀشده از ماد جرم جذب فیمنظور تعر به

شیود؛   میی اسیتواده  جیذب   یزوترمی یا یها جاذب، از مدلۀ جرم ماد

 ریلانگمیو  شودیم منظور استواده نیکه بد ییهازوترمیا نیترمتداول

یکیل  هیای فلیزی ن   برای ییون  آمده دست ههای بدادهاستر  چیفرندل و

(II) ، سرب((II  و وانادیوم(V) افزارهای  نرم باExcel 2016 ،SAS 9.4 

  چیو فرنییدل ریهییای لانگمییو  جییذبشییدر ایزوتییرم  تحلیییل  و تجزیییه

در  R اسیتر مییزان   آمیده  (7)کیه نتیایج در شیکل     حسیاب شیدند  

 II))سیرب  ، (II)یکل نهای فلزی  برای یوننمودارهای جذب فرندلیچ 

اسیت   0250/7و  0770/7، 7701/7ترتی  برابر با  به (V)و وانادیوم 

و  7011/7، 7701/7های لانگمویر )ایزوترمدر  Rبه میزان  که نسبت

ها بیرروی جیاذب از   ( بیشتر است؛ لذا فرایند جذب این یون5250/7

چنیین در   (ر هیا b,d,f-(7) کنید )شیکل  فرندلیچ تبعییت میی  معادلۀ 

سیرب  ، (II)یکیل  هیای ن مرتبط با جذب یونn معادلۀ فرندلیچ میزان

((II  و وانییادیوم(V) و  032520/2، 20576/2ترتییی  برابییر بییا   بییه

 استر  مؤثرجذب مطلوب و  ۀدهندنشان است که 332623/1

 

 
 II))سرب ، (II) های نیکلیون ترتیب برای های جذب فرندلیچ بهایزوترم (f)و  (d) ،(b)یر و جذب لانگموهای  زوترمیا (e)و  (c)، (a). 7شکل 

 1 در حضور جاذب مغناطیسی. (V)و وانادیوم 

Figure 7. (a), (c) and (e) Longmuir adsorption isotherm and (b), (d) and (f) Freundlich adsorption Isotherm for nickel (II),  

lead (II) and vanadium (II) ion in the presence of magnetic nanoparticle. 
 

 

1. Langmuir Model 2. Freundlich Model 
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های  با جاذب MnFe2O4@SiO2@PMIDAمقایسۀ نانوجاذب  3-۲-5

 دیگر

بیشینۀ ظرفیت جیذب   کارایی نانوجاذب سنتزشده، مقایسۀ منظور به

 مقایسیه شید   شیده در مطالعیات پیشیین    هیای گیزارش  آن با جاذب

بیشیینۀ ظرفییت جیذب     کیه  کیرد  مشیخص  هابررسی ((ر2)جدول )

گیرم بیر   میلی 5/00 میزان های نیکل برروی نانوجاذب سنتزی به یون

را در مقایسیه بیا مطالعیات     جیذب  ظرفییت  بیشیترین  گرم است که

هیای دیگیر جیاذب     چنین ازجملیه برتیری   ها ردهدنشان می پیشین

سنتزی شامل: سنتز آسان، بیشینۀ عملکرد جذبی در دمای محییط،  

جداسییازی بییا مگنییت مغناطیسییی و قابلیییت اسییتوادۀ مجییدد در    

واجذب بیدون کیاه  جیدی در فعالییت      -های متوالی جذب چرخه

 تراس

 

 قابلیت بازیافت و بازاستفادۀ جاذب 3-۲-6

قابلیت استوادۀ مجدد و بازسازی ظرفیت جذب، ی  عامیل اساسیی   

برای هیر جیاذب پیشیرفته اسیتر ظرفییت جیذب بیالا همزمیان بیا          

هاسیت کیه   گونه جیاذب  خصوصیات واجذب عالی دو ویژگی بارز این

بیرای   رو ایین از ، سزایی در کاه  هزینیۀ کلیی سیامانه دارد    تأثیر به

نانوجیاذب سینتزی بیا     واجیذب،  -هیای جیذب  بررسی تعداد چرخیه 

 ppm 17 غلظیت  به آب حیاوی فلزهیای سینگین بیا     ppm 27غلظت

دقیقه تحت چرخ  مکیانیکی قیرار    37مدت  هباضافه شد و مخلوو 

ربیای مغناطیسیی از    کارگیری یی  آهین   گرفتر سپس نانوذرات با به

ی فلییزی در محلییول بییا هییامخلییوو واکیین  خییارج و میییزان یییون

سیپس   گییری شیدر  انیدازه شیدۀ القیایی    سنجی پلاسمای جوت طیف

دقیقه در محلول اسیید   37مدت  نانوجاذب حاوی فلزهای سنگین به

قرار گرفت و با آب و اتانول شسیته و   مولار 1/7کلریدری  با غلظت 

 خشیی  شییدر اییین نانوجییاذب در   سلسیییوسدرجییۀ  67در دمییای 

مرتبه بدون  0های فلزی برای واجذب یون -های متوالی جذبچرخه

 کاه  جدی در فعالیت استواده شدر

 

 گیری نتیجه .1

 دارشییده بییا عامییل MnFe2O4@SiO2در اییین پییژوه  نییانوذرات  

N-هیای   سنتز و برای جذب یون استی  اسید آمینو دی فسوونو متیل

دهد که این نیانوذرات  فلزی از محلول استواده شدندر نتایج نشان می

چیون   هیا  -هیایی ها با دارا بودن ویژگیی توانایی بالایی در حذف یون

بیشینۀ ظرفیت جذب، سرعت جذب بالا، مقادیر کا جاذب و قابلیت 

هیای   جداسازی با مییدان مغناطیسیی و اسیتوادۀ مجیدد در چرخیه     

 هیای کربوکسییلی   دلییل حضیور گیروه    واجذب؛ بیه  -جذب -متوالی
 

 

 شده در مقالات علمی. های گزارشبا بعضی از جاذب MnFe2O4@SiO2@PMIDA. مقایسۀ بیشینۀ ظرفیت جذب 2جدول 

Table 2: Comparison of the maximum adsorption capacities of MnFe2O4@SiO2@PMIDA with those of some  

other adsorbents reported in literature. 

Kind of Adsorbent Max. Amount of Adsorbed Ni(II) - qm (mg/g) Ref. 

Multicarboxyl-functionalized silica gel 30.8 [47] 

Fe3O4 onto tea waste (Fe3O4-TW) 38.3 [48] 

Scrap tire 25.0 [49] 

Silica gel functionalized with EDTA 26.0 [50] 

Iron oxide nanoparticles 11.3 [51] 

Fe3O4/montmorillonitenanocomposite 17.3 [52] 

MnFe2O4@SiO2@PMIDA 49.5 This Work 
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داردر نیز،  -های هترواتمی با قدرت کئوردیناسیون بالاسطحی و گروه

  pHبیه زمیان و     سازی مقدار دوز جیاذب، جیذب وابسیته   نتایج بهینه

ترین شرایط جیذب زمیانی   دهد که مطلوبمیها نشان در جذب یون

 دقیقییه در 37گییرم جییاذب در مییدت زمییان میلییی 27اسیت کییه از  

5/5-5pH=  برای سرب((II  6-7وpH= های وانیادیوم  برای یون(V) 

استواده شیود کیه منجربیه بیشیینۀ ظرفییت جیذب بیا         II))و نیکل 

 شیودر  % در دمای محییط میی  00و  %70%، 7663ترتی   های به بازده

ها با ایزوتیرم فرنیدلیچ و جیذب چندلاییه     چنین فرایند جذب یون ها

 MnFe2O4@SiO2@PMIDAبر این، نانوجیاذب   مطابقت داردر افزون

های هترواتمی گوناگون سطحی، توانایی و استعداد قوی دلیل گروهبه

هیای بیشیینۀ    بیا دارا بیودن برتیری    -های فلیزی در حذف آسان یون

را  -جذب، جداسازی آسیان مغناطیسیی و قابلییت اسیتوادۀ مجیدد     

کیارگیری  داراستر نتایج گویای این است که این نانوذرات قابلیت بیه 

هیای فلیزی سینگین را از     عنوان ی  جاذب در حیذف میؤثر ییون   به

 ها دارندرپساب
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