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Abstract 

In this research, Fe3O4 nanoparticles are functionalized with 1 and 4-dihydroxyanthraquinone 

molecules. The aim of this study is synthesis a novel adsorbent for the removal of divalent nickel 

ions from aqueous solutions. The structural, crystalline, particle size, magnetic properties, and 

thermal stability of the synthesized nanoparticles are investigated. In order to characterize the 

synthesized nanomagnetic particles, X-ray diffraction, Fourier infrared spectroscopy, field 

emission scanning electron microscope, transmission electron microscope, vibrating sample 

magnetometer and thermal weighing are applied here. Afterwards, the adsorption kinetic of 

synthesized nanoparticles and the effect of adsorbent dosage are investigated in nickel ion removal 

process. The adsorption capacity of 36.6 mg/g is obtained at ambient temperature in a period of 28 

minutes at pH 7. Finally, the possibility of reusing and recycling of magnetic nanoparticles are 

investigated in the adsorption-desorption process of divalent nickel ions and the results proved that 

the synthetic nanocomposite is an effective adsorbent with excellent performance for 7 consecutive 

cycles. 

Keywords: Fe3O4@SiO2 Nanocomposite, 1,4-Dihydroxyanthraquinone, Properties of Nanoabsorbents, 

Bivalent Nickel, Adsorption, Magnetic Separation. 
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دی -4و1دار شده با عامل SiO4O3Fe@2پوسته مغناطیسی -نانوذرات هسته

منظور عنوان یک جاذب مؤثر و قابل بازیافت بهبه هیدروکسی آنتراکوئینون

 های آبیدو ظرفیتی از محلول نیکل جذب
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 چکیده

هدف از این تحقیق  دی هیدروکسی آنتراکوئینون سنتز شدند. -4و 1های با مولکول 4O3Feدر این تحقیق نانو ذرات 

خواص مغناطیسی و  ،اندازه ذرات ،خصوصیات ساختاری یونهای نیکل دو ظرفیتی از محلولهای آبی می باشد. جذب

در این تحقیق به منظور تعیین مشخصه ذرات  گرفته است. رارمورد بررسی ق پایداری حرارتی نانوذرات سنتز شده

پراش  نشر میدانی، -میکروسکوپ الکترونی روبشی ،طیف سنجی مادون قرمز فوریه نانومغناطیس سنتز شده روشهای

توزین گرمایی مورد تحلیل و بررسی قرار  ،یس سنج نمونه ارتعاشیمغناط ،میکروسکوپ الکترونی عبوری ،اشعه ایکس

تاثیر مقادیر مختلف جاذب و مطالعه سینتیکی  به منظور بررسی در ادامه کاربرد نانوذرات مغناطیسی سنتز شده گرفتند.

ظرفیت جذب  که نتایج بررسی ایزوترم جذب حاکی از آن است .یونهای نیکل مورد بررسی قرار گرفت جذبجذب در 

استفاده  به منظور بررسی در نهایت می شود. pH  7 دقیقه و در 28در مدت زمان  ،در دمای محیط mg/g 36.6جاذب 

واجذب یون نیکل دو ظرفیتی نشان می دهد که این نانو  –مجدد و بازیافت نانو ذرات مغناطیسی در فرآیند جذب 

 .می باشد چرخه متوالی 7میزان به کامپوزیت سنتزی یک جاذب موثر با عملکرد عالی 

سی آنتراکوئینون -4وSiO4O3Fe، 1@2 ذرات : نانوهاکلید واژه صیات نانوجاذب   ، دی هیدروک صو ، خ

 ، جداسازی مغناطیسیجذبدو ظرفیتی،  نیکل
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 مقدمه-1
می  گیاهان  جانوران وسلامت   اصلی  محیط های آبی و تهدید کننده شناخته شده  فلزات سنگین به عنوان از آلاینده های  

روانابهای شهری و فاضلابهای صنعتی  ، فاضلابهای شهری ،معادن پساب همچون گسترده ایاز منابع  فلزات سنگین .باشند

فلزات سننننگین می توانند عوارضنننی ن یر   .نشنننات می گیرند الکترونیک و صننننایع فلزی    ،آبکاری  و بطور ویژهمتفاوت  

این آلاینده ها برای کنترل محیط زیسننت و بهداشننت   جذببنابراین  .اثرات ژنتیکی را ایجاد کنند،سننرنان ،مسننمومیت

شد.      ضروری می با سیار  ست.        عمومی ب شده ا شد که مورد توجه قرار گرفته  سنگین می با  فلز نیکل نیز از جمله فلزات 

سیار ناچیز فیون نیکل مقادیر  شتن     ضروری برای تولید گلبولهای قرمز  ب ست اما قرار دا در معرض  مدت نولانی پایدار وا

 .[6-1] تحریکات پوستی شود ،بیماری هایی مانند آسیب به قلب و کبد این یون منجر به

،  احیا الکترونی، شناورسازی ،لخته سازی  ،انعقاد ،جداسازی غشایی   ،تبادل یونی ،تا به امروز روشهای گوناکونی مانند تبخیر 

صفیه بیولوژیکی برای حذف و جمع آوری فلزات   ست      ت شده ا ستفاده  شهای نام برده   .سنگین از محلولهای آبی مورد ا رو

شننده در غل ت های بالایی از فلزات سنننگین مورد اسننتفاده می شننود و برای غل ت های پایین از فلزات سنننگین کاربرد  

 .[13-7] ندارند

ای حذف فلزات سنننگین از محلولهای آبی می توان به اسننتفاده از جایبهای مختلر و روب جذب   از اصننلی ترین روشننه 

،  در صنعت تصفیه سطحی اشاره کرد. این روب نسبت به دیگر روشها مقرون به صرفه بوده و انعطاف پذیری بیشتری دارد.

انلاق می شود. فلزات سنگین موجود در آب فاز جامد یک به  و یا گاز فاز مایعیک فرایند جذب سطحی به انتقال جرم از 

شوند    سطح منافذ جامد جذب می  سطح   در  ساحت  قطبیت و  ،اندازه یرات، . بازده جذب در این روب به عواملی چون م

. تعداد زیادی از جایبها ن یر مواد نبیعی، ضننایعات، بقایای کشنناورزی، محصننولات  گروههای عاملی جایب بسننتگی دارد

 .[18-14 ;5] در جهت پاکسازی آب و پساب استفاده می شوند جانبی صنایع و ....

فلز نیکل از محلولهای آبی می باشنند.خاصننیت مغنانیسننی    جذبهدف تولید نانویرات مغنانیسننی برای  در این پژوهش

سازد که پس از فرآیند جذب فلز نیکل    شرایط را فراهم می   نانویرات را بتوان با آهنربا از محیط خارج کرد. ،نانویرات این 

نسبت سطح به حجم     ،کوچکی یرات ،به دلیل خصوصیات فیزیکی بی ن یرشان مانند سمیت پایین    نانو یرات اکسید آهن  
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سی بالا           ،بالا  صلت مغنانی سی و خ سان با بکارگیری یک میدان مغنانی سازی آ سیار   فرآیندهای جدا مورد توجه قرار ب

 .[20 ;19 ;17] گرفته است

مغنانیسی مگنتیت پوشش دار شده با سیلیس و سپس    پوسته  -هسته با سنتز ساختار   بنابراین در پژوهش حاضر در ابتدا  

  (DAQ-2@SiO4O3Fe)دی هیدروکسننی آنتراکونینون -4و1های مولکول توسننط لیگاند شننیر بیس  کردندار عامل

سی جهت   ساخ  جذبجایب مغنانی سی قرار گرفت.    تفلز نیکل از محلولهای آبی  شد و مورد برر صیات و    ه  صو در ادامه خ

های سنناختاری، کریسننتالی، مورفولوژی، اندازه، خصننلت مغنانیسننی و پایداری حرارتی این نانویرات سنننتزی با    ویژگی

شهای بکارگیری  شعه ایکس،   رو شی       نیر پراب ا سکوپ الکترونی عبوری و روب سنجی مادون قرمز تبدیل فوریه، میکرو

شر میدانی، مغنانیس  سپس با بهینه    سنج نمونه مرتعش و آنالیز توزین حرارتی مورد ن سی قرار گرفتند.  سازی مقادیر   برر

 .[23-21] دو ظرفیتی مورد بررسی قرار گرفت نیکلجایب، تأثیر زمان تماس جایب بر میزان جذب 

 

 بخش تجربی-2

شیمیایی   شده در این تحقیق مواد  شرکت  به کار برده   تهیه و خریداریشیمیایی مرک و آلدریچ   موادتولید کننده های از 

ستفاده در   شدند. مواد دیگر  ستند و بدون  در درجه تجزیه پروژهمورد ا سازی ای ه ستفاده قرار   فرایندهای خالص  مورد ا

 گرفتند.  

و  صننورت پذیرفت Shimadzu FT-IR 8300سنننج با اسننتفاده از دسننتگاه نیر ی سنننتز شنندههانمونه FTIRهای  نیر

  توسط دستگاه   X اشعه  پراب زمونآشد.   تهیه KBrهای مورد آزمایش و نمک از نمونه مورد استفاده در آزمون ی هاقرص

Bruker AXS D8 تابش  باCu Kα (λ= 1.5418) در تصنناویر میکروسننکوپ الکترونی عبوری .قرار گرفت مورد سنننجش  

. نانویرات گرفت رارق بررسننیمورد  ولتکیلو 100 تا ولتاژ افزایش با EM208 فیلیپسمدل  الکترونی انتقال میکروسننکوپ

صوت به مدت   بکارگیریبا  شده  سنتز  جهت  مخلوط حاصل دقیقه در اتانول پخش شدند و یک قطره از   10از ارتعاب فرا

شبکه   TEMآنالیز  شده با کربن قرار     نیکلبر روی  شش داده  شد پو سنتز داده  ستفاده از  با  شده  . مورفولوژی نانویرات  ا

شی مدل       سکوپ الکترونی روب ستگاه میکر سی     Hitachi S-4160 instrumentد مورد ارزیابی قرار گرفت. خواص مغنانی

 .  گرفت مورد سنجش قرار (VSM; BHV-55)یرات با استفاده از دستگاه مغنانیس سنج نمونه مرتعش 
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شده القایی     سمای جفت  صر  به من ور اندازه (ICP)آنالیز پلا ستفاده قرار  گیری غل ت یک عن با دقت بالا مورد ا

گیرد. از اینرو در پژوهش حاضنننر به من ور تعیین غل ت یون نیکل در محلول های آبی و همچنین بررسنننی می

 میزان جذب یون نیکل توسط جایب از این آزمون استفاده گردید.

نالیز ترموگراویمتری   با   Elmer Perkinتجهیز  با آ مل      بهره گیری ازو  حا مایی   نرخو  نیتروژنگاز  مورد  min ºC 20-1د

شده  ترکیب تخلخل میزان و  BET آزمونقرار گرفتند.  سنجش بررسی و   واجذب ایزوترم نیتروژن بوسیله  -از جذب سنتز 

بدسننت  Barrett-Joyner-Halenda (BJH)ی روب و تعیین اندازه حفره توزیع بوسننیله گردید عینم BET عمومیروب 

 Brukerسنننجی با اسننتفاده از دسننتگاه نیر ی سنننتز شننده در هر مرحله و نمونه نهاییهانمونه NMRهای یرنآمد. 

avance DPX 500 MHz سیلان متیلدر حلال کلروفرم و در حضور تری(TMS) گردید.  آنالیز  داخلی مرجع یک عنوانبه

صری  ستگاه     گوگرد-هیدروژن-نیتروژن-کربن آنالیز عن ستفاده از د   Thermofinigan Flash EA-1112مدل  CHNSOبا ا

سی گردید  شده القایی      نیر به روبها . غل ت یونبرر سمای جفت  سبه  (ICP: Varian, Vista-Pro)سنجی پلا و  محا

 د.  گردی بررسی

 

 4O3Feسنتز نانوذرات -2-1

آب به پلی حلال   لیترمیلی 15در مول( میلی 8/4گرم،  3/1)  O2H.63FeCl ترکیب  از مخلونی ،روب پیشننننهادی  در

 .گردیداضافه  مول( میلی 4.5گرم،  9/0)  O2H.42FeClو  سطحی  کنندهفعال عامل عنوان به )15000PVA(  الکل وینیل

متیلن هگزا ،در مرحله بعد شد. زدههمبه سرعت  گرادسانتی درجه 80 در دقیقه 30 مدت به مخلوط بدست آمده در ادامه،

 زمانی که تا سیاه جامد محصول تولید سرعت همزدن بالا به من ور با قطره قطره mol/L 1به میزان  (HMTA) آمینتترا

 درجه 60در دمای  سنناعت 2 مدت به گرم آب حمام در بدسننت آمده مخلوط .شنند اضننافه برسنند، 10به  pH میزان

در دمای   آن از پس و شده  و خالص سازی  شسته   بار سه  اتانول با و شد  فیلتر سیاه  جامد محصول  و شد  گرم گرادسانتی 

Co 80 شد خشک ساعت 10 ی مدت زمانبرا گرادسانتی درجه. 
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     SiO4O3Fe@2ی  پوسته-هسته ساختار سنتز-2-2

سنتز نانو  ml 2/0و  مقطر آب ml 5 ،اتانول ml 50از  مخلونی درمول میلی 1/2گرم،  5/0به میزان   4O3Fe شده  یرات 

 محلول این وزنی قره قطره به آن اضافه شد.   %10سدیم هدروکسید    ml 5 آن دنبال به و شد  اتوکسی سیلان پراکنده  تترا

 جداسیستم  از خارجی آهنربا توسط  SiO4O3Fe@2 ل حاصلهمحصو شد. سپس همزده اتاق در دمای دقیقه 30 مدت به

 .شد خشک ساعت 10 برای گرادسانتی درجه 80 در دمای و شد شسته بار سه برای اتانول و آب مقطر با و شد

 

 MNPs 2NH-2@SiO4O3Feسنتز نانوذرات -2-3

ستفاده از لیتر اتانول با میلی 10 در پیشین سنتز شده در مرحله    SiO4O3Fe@2نانویرات مغنانیسی  گرم از  1 در حدود  ا

 1میزان به اتوکسننی(سننیلان ) آمینوپروپیل)تری-3 از ترکیب لیترمیلی 0.25 ، سننپس. گردیدندامواج فراصننوت پراکنده 

ساعت تحت چرخش   12شرایط رفلاکس به مدت   درمخلوط حاصل   ،به دنبال این مرحله. افزوده گردیدمول( به آن میلی

های دار شنننده با گروهعامل SiO4O3Fe@2 پوشنننش داده نانویرات . در این مرحله چرخش مکانیکی، مکانیکی قرار گرفت 

 .جدا شدند از محلول یک میدان مغنانیسی خارجی   استفاده از با  شده  نانویرات سنتز  در نهایت،. حاصل می گردند آمینی 

شد     حذف گونه در مرحله بعد، سته  ش صل گردد    های واکنش نداده چندین بار با آب و اتانول  صول خالص حا در  .  تا مح

استفاده    و برای ساعت خشک شد    6 در زمانگراد درجه سانتی  80 تحت شرایط دمایی  شده نانویرات سنتز ، مرحله نهایی

 .گردیدنهایی آماده 

 

استیک اسید   -ایلوکسی( -1-دی هیدروآنتراسن -10و9-دی اکسو -10و9هیدروکسی  -4سنتز ) -4-2

 (2اتیل استر )

مول(،  میلی 1هیدروکسی آنتراکونینون ) دی-4و1یک مخلوط از در مرحله اول آنتراکونینونین،  انتخابگر سنتز ترکیب  برای

ستات ) -2اتیل  سی )     میلی 0.5بروموا شیوبوتوک سیم تر لیتر حلال میلی 10 میزان مول( درمیلی t-BuOK ،0.5مول(، پتا

DMF شدن واکنش    در نهایت با کاملچرخش مکانیکی قرار گرفت.  شرایط  ساعت تحت  18دمای محیط به مدت  تحت

.  گردیدو خشک   شده  مخلوط حاصل فیلتر  به دنبال آن، گردید. اضافه  به محلول لیتر آبمیلی 20(، TLCشده با  بررسی  )
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سنتزی    در این مرحله،  صول ناخالص  شوی هگزان/اتیل         (2)مح ست ش ستون کروماتوگرافی با بکارگیری حلال  از نریق 

 دهد.را نشان می (2)سنتزی  ترکیب CNMRو  HNMRنیر  2و  1های شکل. گردید خالص (v:v/1:1)استات 

 
M.p. 155 oC; 1H NMR (250 MHz, CDCl3): δ= 1.24 (t, J= 7.1 Hz, 3H), 4.15-4.26 (q, 2H), 4.71 (s, 

2H), 7.16 (d, J= 9.3 Hz, 1H), 7.30 (d, J= 9.3 Hz, 1H), 7.65-7.70 (m, 2H), 8.13-8.16 (m, 2H), 12.91 

(s, 1H); 13C NMR (62.9 MHz, CDCl3): δ= 14.1 (C24), 61.4 (C20), 68.1 (C17), 126.0 (C8), 126.3 (C9), 

127.3 (C12), 128.2 (C3), 132.1 (C6), 133.4 (C13), 134.6 (C1,C2), 134.7 (C4,C5), 152.1 (C14), 158.7 

(C11), 168.7 (C18), 181.2 (C10), 188.6 (C7); FT-IR (KBr, Cm-1): 583, 730, 786, 1023, 1054, 1105, 

1165, 1205, 1356, 1427, 1592, 1636, 1666, 1734, 2995, 3439; Anal. Calcd for C18H14O6: C, 66.26; 

H, 4.32%; Found: C, 66.11; H, 4.43%. 

 
 

 (2ترکیب ) H-NMRنیر : 1 شکل
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Figure 1. NMR spectrum of compound 2 

 
 (2ترکیب ) C-NMRنیر : 2 شکل

Figure 2. C-NMR spectrum of compound 2 

 

 DAQ-2@SiO4O3Feسنتز نانوذرات  -2-5

دی   10و 9-دی اکسو -10و9-هیدروکسی -4با  2NH-2@SiO4O3Fe سنتز شده   ترکیب تغییرات سطح ساز و کار واکنش  

سن  سی( -1-هیدروآنترا ستر )    -ایلوک سید اتیل ا ستیک ا ستر   2ا شکیل پیوند بین گروه آمینی و گروه کربونیل ا   ( از نریق ت

SiO4O3Fe@2-گرم نانویرات  5/0 در حدود ،بدین من ورنشان داده شده است.  زیر پیشنهادی نرحکه در  اتفاق می افتد

2NH  (2)استیک اسید اتیل استر    -ایلوکسی( -1-دی هیدروآنتراسن  10و 9-دی اکسو -10و9-هیدروکسی -مول میلی 1و  

  ، مخلوط حاصلهبه من ور تهیه یک سوسپانسیون هموژن و در ادامه .گردیدمیلی لیتر اتانول مخلوط  10 درگرم(  0.325)

 در ادامه،شرایط رفلاکس قرار گرفت.  درساعت  24مخلوط واکنش به مدت ، در نهایتتحت چرخش مکانیکی قرار گرفت. 

به دنبال آن، نمونه حاصله   گردید. یک مگنت مغنانیسی جداسازی از بکارگیریبا  DAQ-2@SiO4O3Feنانویرات سنتزی 

شدند     شسته  سانتی   70در یک آون خلا در دمای  ، مخلوط بدست آمده نهایتدر  .چندین بار با اتانول و آب مقطر  درجه 
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سنتزی نانویرات  . گردیدگراد خشک   شده با  عامل SiO4O3Fe@2فرآیند  طرح دی هیدروکسی آنتراکونینون در  -4و1دار 

 نشان داده شده است. 1

 
 دی هیدروکسی آنتراکونینون.-4و1دار شده با عامل SiO4O3Fe@2فرآیند سنتز نانویرات  :3شکل

Figure 3. The synthesis process of functionalized Fe3O4@Sio2 with anthraquinone. 
 

 نیکلهای در جذب یون DAQ-2@SiO4O3Feرفتار وابسته به زمان نانوجاذب -2-6

 جایب سنتز شدهگرم میلی 14 استفاده ازبا  دوظرفیتی نیکلهای یونجذب سته به زمان برفتار جذبی در این بخش، 

DAQ-2@SiO4O3Fe غل ت اولیه  نیکلمحلول یون از لیتر میلی 50 میزان در(نیکل :mmol/L 0.35در ) دمای  شرایط

در بکارگیری یک مگنت  با یرات سنتز شده ،در نهایت. آزمون قرار گرفتدقیقه مورد  4-32و بازه زمانی  pH=7 ،یمحیط

سنجی پلاسمای نیراز روب های باقیمانده در محلول با بکارگیری یون  ،در ادامه. دگردی مغنانیسی جداسازیمیدان 

 قرار گرفت.آنالیز جفت شده القایی مورد بررسی و 
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 گیریبحث و نتیجه -3

 بررسی خصوصیات نانوجاذب سنتزی  -1-3

پیک در  (.4نیر مادون قرمز تبدیل فوریه به من ور سنتز مرحله به مرحله نانویرات سنتزی انجام گرفت )شکل 

اختصاص دارد که سنتز نانویرات مگنتیت را تأیید  O-Feبه ارتعاشات کششی پیوند  cm570-1ناحیه حدود 

به ترتیب به ارتعاشات کششی و خمشی پیوند  cm1620-1و  3400ها در نواحی کند. همچنین حضور پیکمی

O-H [24] اختصاص دارند. 

شننود که به مشنناهده می cm1080-1و  807هایی در نواحی پس از پوشننش نانویرات مگنتیت با سننیلیکا پیک 

ششی متقارن و نامتقارن پیوند     مربوط ترتیب  شات ک شکل     Si-O-Siبه ارتعا صاص دارند ) ضور این  )b4اخت . ح

، O-Feارتعاشننات کشننشننی پیوند کند. تأیید می را SiO4O3Fe@2پوسننته -ها تشننکیل سنناختار هسننتهپیک

، 577که به ترتیب در اعداد موجی  C-Hو  C-N، ارتعاشنات کشنشنی    Si-O-Siارتعاشنات کشنشنی نامتقارن    

مل     مشنننخص می cm2986-2810-1و  1546، 1410-1400، 1150-1100 عا ند  نانویرات   باشننن دار شننندن 

2@SiO4O3Fe  کند )شنننکل اتوکسنننی(سنننیلان را تأیید میآمینوپروپیل)تری-3باc4( علاوه بر این، حضنننور .

شس       2878-3031های های جذبی در ناحیهپیک ش شات ک شی     1734( C-H)ارتعا ش ستر(،   C=O)ارتعاب ک ا

(، 3CH)ارتعاشات خمشی    1-cm1355(، 2CH)ارتعاشات خمشی    1476کتون(،  C=O)ارتعاشات کششی     1665

شات   cm1594-1و  1038 سنتز موفقیت    )ارتعا شی از پیوند هیدروژنی گروه کربونیل با گروه هیدروکسی(  آمیز نا

 .[25] (d4دهد )شکل را نشان می 2ترکیب 

که به ترتیب اختصاص به پیوندهای  cm578-1و  1100-1150، 1544، 1645های جذبی در نواحی حضور پیک

C=O     ،)ارتعاشات کششی آمید و آنتراکونینون(C=O       ارتعاشات کششی پیوند هیدروژنی با گروه هیدروکسی(

SiO4O3Fe@2-آمیز )ارتعاشات کششی( دارند سنتز موفقیت     O-Fe)ارتعاشات کششی( و     Si-O-Siحلقه(، 

DAQ  2( و 2ترکیب استر )را از نریق واکنش بینNH-2@SiO4O3Fe شکل را نشان می( دهندe4) [26]. 



11 
 

در سیستمهای هتروژن بررسی و سنتز مرحله به مرحله با استفاده از نیر سنجی مادون قرمز تبدیل فوریه انجام 

از  SiO4O3Fe@2گرفته است. به عنوان مثال پوشش سطحی نانویرات مگنتیت و سنتز موفقیت آمیز نانویرات     

)کششی نامتقارن( مشخص     cm1080-1)کششی متقارن( و    807در  Si-O-Siهای شاخص  نریق حضور پیک 

 .باشدهای شاخص مشخص میاز نریق حضور پیک SiO4O3Fe@2باشد. همچنین عامل دار شدن نانویرات می

 

 
 )e(( و 2استر ) )4O3Fe ،)b( 2@SiO4O3Fe ،)c( 2NH-2@SiO4O3Fe ،)d( a):  نیر مادون قرمز تبدیل فوریه 4 شکل

DAQ-2@SiO4O3Fe. 

2 and (e) -, (d) Ester2NH-2@SiO4O3, (c) Fe2@SiO4O3, (b) Fe4O3of (a) Fe Figure 4. The FTIR spectra

DAQ-2@SiO4O3Fe 
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 (XRD)پراش اشعه ایکس -3-1-2

نمایش داده شننده اسننت. تأیید سنناختاری و حضننور نانویرات  5های سنننتزی در شننکل پراب اشننعه ایکس نمونه

یک     با پ یت  یه  مگنت به       o57 ،o4/53 ،o1/43 ،o4/35 ،o1/30= 𝜃2و  o6/62های  های پراب در زاو یب  به ترت که 

باشد )شکل   ( اختصاص دارند قابل تشخیص می  440( و )511(، )422(، )400(، )311(، )220های میلر )اندیس

a5(.   2برای نانویرات@SiO4O3Fe  وDAQ-2@SiO4O3Fe هایی مشنننابه با نانویرات مگنتیت مشننناهده        ، پیک

ضوع مؤید آن  می سطحی و عامل     شود که این مو ست که پوشش  شدن نانویرات مگنتیت منجر به تغییر فاز  ا دار 

های آنتراکونینونی شدت دار شدن با مولکول با پوشش سطحی نانویرات مگنتیت و عامل  (. b,c5شکل  شود ) نمی

شنننکل قابل مشننناهده یک پیک پهن مرتبط با سنننیلیکا بی o20-10در ناحیه یابد. همچنین ها کاهش میپیک

های این پیک به دلیل اثر تداخلی سنننیلیکا و مولکول    DAQ-2@SiO4O3Feباشننند که در مورد نانویرات می

 .[27] (c5)شکل  کند تر شیفت میهای پایینآنتراکونینونی به زاویه

شاخص با اندیس میلر )     شرر و پیک  ساس معادله  سبه گردید که  311برا  اندازه بلورک( اندازه یرات مگنتیت محا

 باشد.می nm14.32و  12.64، 11.33برابر با  DAQ-2@SiO4O3Fe و 4O3Fe، 2@SiO4O3Feبه ترتیب در 

شاخص با اندیس میلر          شرر و پیک  ستفاده از معادله  سبات از نریق ا سمت، محا صورت گرفته   (311)در این ق

پهنای  βاندازه میانگین یرات در آنگسننتروم،  Cu-Kα ،Dبرای  0.9یک ثابت با مقدار  Kاسننت که در این معادله 

شدت پیک،     شاخص در میانه  شعه ایکس و   λپیک پراب  ساس این    زاویه پر ϴنول موج ا شد. برا اب براگ میبا

 12.64، 11.33به ترتیب برابر با     Fe3O4@SiO2-DAQو  Fe3O4 ،Fe3O4@SiO2معادله میانگین یرات    

 باشد.می nm14.32و 
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 .c( DAQ-2@SiO4O3Fe(و  2@SiO4O3Fe )a( 4O3Fe ،)b(: آزمون پراب اشعه ایکس برای نانویرات سنتزی 5شکل 

DAQ-2@SiO4O3and (c) Fe 2@SiO4O3, (b) Fe4O3(a) Fe Figure 5. The XRD of nanoparticle including 

 

 (FE-SEM)و روبشی  (TEM)تصاویر میکروپ الکترونی عبوری  -3-1-3

 گردیداز میکروسکوپ الکترونی روبشی استفاده     سنتز شده در این تحقیق  به من ور بررسی مورفولوژی نانویرات  

براساس این تصاویر پوشش سطحی نانویرات مگنتیت با لایه سیلیکا و ترکیبات آلی قابل مشاهده       (. a-c6)شکل  

. همچنین به من ور بررسننی اندازه و )a-c6باشننند )شننکل باشنند و این نانویرات دارای مورفولوژی کروی میمی

شکل          شد ) ستفاده  سکوپ الکترونی عبوری ا سنتزی از میکرو صاویر    d-f6مورفولوژی نانویرات  ساس این ت (. برا

(. با پوشش سطحی نانویرات d6)شکل  باشندمی nm5یرات مگنتیت دارای مورفولوژی همگن و اندازه یره حدود 

4O3Fe  با لایه سننیلیکا اندازه یرات افزایش یافته و به حدودnm20 رسنند. این یرات دارای سنناختار کروی و  می

 در زوایایمشخصه  یهاهمچنین لازم به یکر است که پیک .باشد می nm10ضخامت لایه سیلیکا حدوداً برابر با   

همچنین  (e6)شکل می باشد.  4O3Fe یآهن مکعب دیفاز اکس هینشان دهنده ته 662.و  57،  .453، 43، 5 ،30
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صویر   شان دار شده با مولکول پوسته عامل -نانویرات هسته  TEMت دهنده مورفولوژی کروی و های آنتراکونینونی ن

  (.f6)شکل  باشندمی nm55میانگین اندازه یرات 

 
، 4O3Feبه ترتیب برای نانویرات  )f-d(تصاویر میکروسکوپ الکترونی عبوری و  )c-a(: تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی 6شکل 

2@SiO4O3Fe  وDAQ-2@SiO4O3Fe 

Figure 6. The SEM image of (a-c) the SEM image and (d-f) for Fe3O4 ،Fe3O4@SiO2 and Fe3O4@SiO2-

DAQ respectively 

 

 (VSM) سنج نمونه مرتعشمغناطیس -4-1-3

سی و  از مغنانیس سی نمونه   سنج نمونه مرتعش به من ور برر شد.     ارزیابی خصلت مغنانی ستفاده  سنتزی ا های 

 و  4O3Fe ،2@SiO4O3Fe سننننتزی مقدار مغنانش اشنننباع برای نانویرات ،7مطابق با نمودارهای شنننکل 

DAQ-2@SiO4O3Fe  و 40.3، 64.8به ترتیب برابر با emu/g 32.7 سطحی نانویرات      می شش  شد. با پو با

سیلیکا و به   شدن با مولکول دنبال آن عاملمگنتیت با لایه  شباع کاهش  دار  های آنتراکونینونی مقدار مغنانش ا

سنتزی  می همچنان خاصیت مغنانیسی محسوسی       DAQ-2@SiO4O3Feیابد. با این وجود نانویرات جایب 

ستفاده از یک میدان مغنانیسی خارجی را دارا می      سازی از محلول با ا شان داده و توانایی جدا شند. را از خود ن   با

شکل   شخص می  7همانگونه که از نمودار  سیس در مورد نانویرات     م ستری شد هی و  4O3Fe ،2@SiO4O3Feبا
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DAQ-2@SiO4O3Fe  شاهده نمی صفر می  رو مغنانش باقیمانده تقریباً براب coercivityشود و  م شند  با  با

 باشد. های سنتزی میدهنده رفتار سوپرپارامغنانیس در نمونهکه این موضوع نشان

 

 
و قابلیت جداسازی  DAQ-2@SiO4O3Feو  4O3Fe ،2@SiO4O3Fe به ترتیب برای نانویرات  )c-a(: نمودارهای مغنانش اشباع 7شکل

 با بکارگیری یک مگنت مغنانیسی.
Figure 7. Magnetic saturated graph for nanoparticles (a-c) Fe3O4, Fe3O4@SiO2 and Fe3O4@SiO2-DAQ 

respectively. 

 

 (TGA)آنالیز توزین حرارتی  -5-1-3

و  SiO4O3Fe@2نمودارهننای توزین حرارتی بننه من ور بررسنننی پننایننداری حرارتی نننانویرات سننننتزی                  

DAQ-2@SiO4O3Fe  در دامنه دماییCo700-50  نمایش داده شننده اسننت. کاهش وزنی زیر   8در شننکل

Co200 های آلی و بالای دمای لبه حذف آب و حلاCo200 دار شننده بر اختصنناص به حذف ترکیبات آلی عامل

یه حدود    DAQ-2@SiO4O3Feروی نانویرات مگنتیت دارند. برای نانویرات      )حذف آب،   %6.7، کاهش وزنی اول

)حذف  %22.4در حدود  Co200های هیدروکسننی سننطحی( و کاهش وزنی ثانویه در بالای دمای  حلال و گروه

 .شودآنتراکونینونی( مشاهده میهای ترکیبات آلی و مولکول
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 .b(   DAQ-2@SiO4O3Fe(و  2@SiO4O3Fe )a(برای نانویرات  TGA:  آنالیز توزین حرارتی 8شکل 

.DAQ-2@SiO4O3and (b) Fe 2@SiO4O3Figure 8. TGA Analysis of (a) Fe 

 

 BETآنالیز  -6-1-3

، 4O3Feبه من ور تعیین سننطح ویژه و قطر منافذ در نانویرات  BJHو روب  )BET(از ایزوترم جذب نیتروژن 

2@SiO4O3Fe و DAQ-2@SiO4O3Fe   .فاده شنننند یت،        اسنننت نانویرات مگنت یه سنننطح ویژه برای  ناح

2@SiO4O3Fe و DAQ-2@SiO4O3Fe  و  430، 480به ترتیب برابر باg/2m 378 باشنند و با پوشننش  می

یابد. با این وجود نانوجایب سننننتزی میزان سنننطح ویژه کاهش میدار شننندن با ترکیبات آلی سنننطحی و عامل

DAQ-2@SiO4O3Fe  دهند که منجر به افزایش توانایی در همچنان سننطح فعال بالایی را از خود نشننان می

 جداسازی یون نیکل از محلول خواهد شد.
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 برای نانویرات مغنانیسی سنتزی. BET: نتایج 1 جدول

Table 1. The BET analysis for nanoparticles. 

Pore Diameter 
(nm) 

Pore Volume (cm3/g) Special Surface Area 

(m2/g) 
Sample No 

1.254 0.803 480 Fe3O4 1 

1.787 0.755 430 Fe3O4@SiO2 2 

1.896 0.741 378 Fe3O4@SiO2-DAQ 3 

 

 

 یون نیکل جذبتأثیر مقدار جاذب در -7-1-3

لیتری از یون نیکل میلی 50جایب بر میزان جذب، رفتار جذبی جایب در یک محلول به من ور ارزیابی اثر مقدار 

سی قرار گرفت. برای   30در دمای محیط و در مدت زمان  pH=7( در mmol/L 0.3)غل ت اولیه  دقیقه مورد برر

اسننتفاده شنند. همانگونه که از   DAQ-2@SiO4O3Feگرم جایب میلی 2-24این من ور از یک دامنه مقداری از 

جذب  بیشینه یابد و باشد با افزایش مقدار جایب میزان جذب یون نیکل از محلول افزایش می نمایان می 9شکل  

گرم جایب اسننتفاده شننود. نتایج حاکی از آن اسننت که افزایش بیشننتر در  میلی 22افتد که از هنگامی اتفاق می

(. با توجه به کاهش و 9گرم( تأثیری در میزان جذب یون نیکل نخواهد داشنننت )شنننکل میلی 24مقدار جایب )

با افزایش مقدار ثابت ماندن غل ت یون نیکل، افزایش بیش از اندازه جایب تأثیری بر میزان جذب نخواهد داشت. 

فزایش عملکرد جایب از یک مقدار خاص با توجه به کاهش غل ت یون مورد ن ر در محلول، تأثیر بسنننزایی در ا          

سبت سطح به حجم       شد. همچنین در بعضی موارد افزایش بیش از اندازه جایب با توجه به ن جایب دیده نخواهد 

ناحیه سننطحی ویژه( منجر به کلوخه شنندن و افزایش اندازه یرات و در نتیجه کاهش فعالیت جذبی جایب  بالا )

 خواهد شد.
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 : اثر مقدار جایب بر جذب یون نیکل9شکل 

Figure 9. The effect of adsorbent amount on Ni removal. 

 

 اثر زمان تماس جاذب بر عملکرد جذبی -3-1-8

 mmol/Lلیتر محلول یون نیکل )غل ت اولیه میلی 50به من ور ارزیابی تأثیر زمان تماس جایب، عملکرد جذبی در 

در دمای محیط  DAQ-2@SiO4O3Feگرم میلی 22دقیقه و در حضور  2.5-32.5در بازه زمانی  pH=7( در 0.3

دهنده آن است که با افزایش زمان تماس نشان 10ها مطابق با نمودار شکل مورد بررسی قرار گرفت. نتایج بررسی

 30( در زمان %95ذب )یابد و بیشترین میزان ججایب میزان جذب یون نیکل دو ظرفیتی از محلول افزایش می

دقیقه( تأثیری در افزایش میزان جذب از خود نشان  32.5افتد. افزایش بیشتر زمان تماس )دقیقه اتفاق می

یابد که با دهد که با افزایش زمان تماس سرعت جذب یون نیکل کاهش میدهد همچنین نتایج نشان مینمی

 (.10باشد )شکل پذیر میهای موجود در محلول توجیهنهای فعال جایب و کاهش غل ت یوتوجه به اشباع سایت
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 : تأثیر زمان تماس جایب بر میزان جذب یون نیکل.10شکل 

Figure 10. The effect of adsorption time on Ni removal. 

 
 

 محلول بر عملکرد جذبی جاذب pHتأثیر  -3-1-9

کننده شکل غالب یون فلزی و باشد که تعیینمحلول می pHها، از جمله پارامترهای اساسی و مهم در حذف یون

های فلزی یون جذببه عنوان یک عامل مؤثر در  pHسننازی رو بهینه باشنند. از اینتغییر بار سننطحی جایب می

جایب پروتونه می  گروههای هیدروکسیل ،3-7حدود  pHدر بازه  7تر از های پایینpHباشد. در حانز اهمیت می

، های مثبت جایبو سننایت با بار مثبت های نیکلدافعه الکترواسننتاتیکی بین یون گردند و به دنبال آن با ایجاد

ها افزایش های جایب با یون، قدرت کئوردیناسیون هترواتمpH. با افزایش مقدار یون نیکل کاهش می یابد جذب

صد ماکزیمم   pH=7شود. در  های نیکل از محلول مییون تر و مؤثرتریابد که منجر به حذف راحتمی جذب  در

شود. ( انجام میmmol/L 0.3لیتر محلول، غل ت اولیه یون نیکل میلی 50گرم جایب )میلی 22در حضور  95%

های هیدروکسی و ایجاد رسوب، کاهش  های نیکل به نمکبا توجه به تبدیل یون 7به بالای  pHبا افزایش میزان 

شاهده می در  شکل    میزان جذب م سب 11شود ) سب جایب   pHترین (. از اینرو منا به من ور عملکرد جذبی منا

 افتد.اتفاق می 7در 
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 محلول بر میزان جذب یون نیکل توسط جایب pH: تأثیر 11شکل 

Figure 11. The pH effect on Ni removal. 
 

 قابلیت بازیابی جاذب -3-1-10

سیار مهم و            سبز ب شیمی  صادی و  ست محیطی، اقت سانل زی ستفاده مجدد جایبها با توجه به م قابلیت بازیابی و ا

یون نیکل از محلول تحت  جذبدر  DAQ-2@SiO4O3Feحانز اهمیت میباشد. از اینرو قابلیت بازیابی جایب 

، ml50 ،7=pH، حجم محلول: mg22یون نیکل، دوز جایب  mmol/L 0.3شننرایط بهینه جذب )غل ت اولیه 

مشننخص میباشنند بازیابی و   12دمای محیط( مورد بررسننی و ارزیابی قرار گرفت. همانگونه که از نمودار شننکل  

واجذب کاهش محسننوسننی را در میزان جذب یون نیکل -مرتبه چرخه متوالی جذب 7اسننتفاده مجدد جایب در 

خود نشنننان میدهد. پس از انجام فرآیند جذب، جایب با          ایجاد نمیکند و جایب همچنان فعالیت بالایی را از         

 70و در نهایت در دمای  شننویش داده شننده HCl 1Mکابرد یک محلول اسننتفاده از یک مگنت جداسننازی و با

 واجذب شود.-ساعت خشک گردید تا آماده استفاده در چرخه های متوالی جذب 3درجه سانتی گراد به مدت 
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صاویر   سنتزی دارای اندازه یرات حدود   میکروسکوپ الکترونی عبوری نمایان می همانگونه که از ت شد نانوجایب  با

داری سطح ویژه بالا و نسبت سطح     BETباشد و با توجه به اندازه کوچک یرات و مطابق با نتایج  نانومتر می 55

-با انجام فرآیندهای جذببه حجم بالا بوده که منجر به ایجاد قابلیت ویژه در افزایش عملکرد جذبی خواهد شد.  

واجذب متوالی اگر چه با توجه به فعالیت سننطحی و سننطح ویژه بالا احتمال کلوخه شنندن و افزایش اندازه یرات 

وجود دارد اما این تغییرات تأثیر محسنننوسنننی در فعالیت جایب ایجاد نخواهد کرد و همچنان جایب سننننتزی      

د. بنابراین خاصننیت بارز در جایب سنننتزی، اندازه یرات  دهعملکرد عالی در جذب یون نیکل از خود نشننان می

سطح ویژه بالا( می      سطح به حجم بالا ) سبت  شد که منجر به تقویت عملکرد جذبی در چرخه های  کوچک و ن با

واجذب و بطور ویژه در  -با افزایش تعداد چرخه های متوالی جذب       واجذب خواهد شننند.   -متوالی فرآیند جذب  

شدن در نتیجه افزایش اندازه یرات حادث      چرخه هفتم  و با توجه ب صیات بارز نانویرات، تجمع و کلوخه  صو ه خ

 تر در فعالیت جذبی خواهد شد.گردد که منجر به کاهش ناحیه سطح ویژه و کاهش محسوسمی

 

 
 واجذب.-: قابلیت بازیابی و استفاده مجدد در چرخه های متوالی جذب12شکل 

Figure 12. The capibility of adsorption recycling for sequntial adsorption-desorption cycle. 
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 عملکرد جاذب پیشنهادی از نقطه نظر ظرفیت جذب -3-1-11

در این بخش از تحقیق جایب پیشنهادی از نقطه ن ر ظرفیت جذب با سایر مطالعات انجام شده در حیطه دانش 

است. همانطوری که از نتایج جدول زیر قابل بحث و بررسی است، استخراج فاز جامد نیکل مورد قیاس قرار گرفته 

جایب پیشنهادی از ن ر میزان جذب کارایی بسیار بالا و در بسیاری موارد بهتر از سایر جایب های تجاری را دارا 

 می باشد.

 : مقایسه ظرفیت جذب نیکل برای جایب پیشنهادی در قیاس با مقالات پیشین.2 جدول

Table 2. The comparison in between the adsorption capacity of nickel removal for presented adsorbent 

and previously published literature. 

Ref. Adsorption capacity (m2/g) Adsorbent No 
[28] 0.56 Modified activated carbon 1 

[29] 12.61 Imprinted silica sorbent 2 

[30] 15.70 Ionic imprinted polymer 3 

[31] 21.6 Ion imprinted polymer 4 

[32] 11.76 Ambersorb-572 with EDTA 5 

[33] 28.9 Multiplexed colorimetric-SPE 6 

[34] 4.62 Modified silica gel by gallic acid 7 

[35] 27.01 Amberlite XAD-16 resin 8 

[36] 4.78 MWCNTs impregnated with D2EHPA-TOPO  9 

ار حاضرک  36.6 Presented adsorbent 10 

 

 

 نتیجه گیری -4

و تعیین  سنتز ،توسط مولکولهای آنتراکونینون عامل دار  SiO4O3Fe @2در این تحقیق نانو یرات مغنانیسی 

و پارامترهای  یون نیکل از محلولهای آبی مورد بررسی قرار گرفت جذببرای  نانویرات سنتز شده مشخصه گردید.

که این نانو جایب با  حاکی از آن است. نتایج مورد بررسی قرار گرفت pHکلیدی جذب ن یر میزان جایب و 

 جذبداشتن ویژگی هایی همچون تخلخل بالا )نسبت سطح به حجم بالا( و داشتن قدرت کوردینانسیون بالا در 

از  %96جذب  درصد نیکل را بادقیقه  35زمان  بسیار موثر می باشد. این جایب قادر است در مدتفلز نیکل 

فراهم می . باتوجه به امکان جداسازی نانو جایب مغنانیسی توسط آهنربا این امکان را نماید جذبمحلول آبی 

 این نانوجایب برای کاربردهای صنعتی با استفاده از درام مگنتیک مورد استفاده قرار گیرد.که  گردد
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