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ABSTRACT 

 

Research subject: In this study, Fe3O4 nanoparticles were synthesized using the co-precipitation method. Subsequently, core–shell Fe3O4@SiO2 

nanoparticles were prepared via the Stöber method using tetraethoxysilane as the silica source. In the next step, the core–shell nanoparticles were 

functionalized with theophylline molecules. Finally, these nanoparticles were employed as an adsorbent for the removal of nickel ions from aqueous 

solutions using the solid-phase extraction method. 

Research approach: The structural, crystalline, thermal, magnetic, morphological, and size-related properties of the nanoparticles were investigated 

using X-ray diffraction, Fourier transform infrared spectroscopy, thermogravimetric analysis, vibrating sample magnetometry, transmission electron 

microscopy, and scanning electron microscopy. The key parameters affecting solid-phase extraction were then optimized following confirmation of the 

successful synthesis of the proposed nanostructure. For this purpose, the effects of adsorbent dosage, contact time, pH, and initial nickel ion concentration 

on adsorption capacity were systematically studied. 

Main results: The results showed that using 27 mg of adsorbent in 75 mL of nickel ion solution with an initial concentration of 0.45 mmol/L achieved 

a maximum adsorption capacity of 94% at pH 7 within 28 minutes at ambient temperature. Furthermore, the recyclability and reusability of the 

nanoadsorbent were examined through sequential adsorption–desorption cycles using an external magnet. The results demonstrated excellent 

performance in removing divalent nickel ions from aqueous solutions. Moreover, the synthetic nanoadsorbent could be recovered and reused across 

successive adsorption–desorption cycles without any loss of functional activity. 
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 مقاله تحقیقاتی

 با تئوفیلین عامل دار شده SiO4O3Fe@2مغناطیسی  ذرهگیری نانوبه کارآبی با  های نیکل از محلولحذف یون

 
 1 نیلوفر بهرامی پناه، 1 عباس ملکی، * ,2 مجید قهرمان افشار ،1 علی جوادی

 ایران تهران، ، دانشگاه پیام نور،شیمی گروه 1
 گروه پژوهشی شیمی و فرایند، پژوهشگاه نیرو، تهران، ایران 2

 

 

 چکیده

با استفاده از روش  SiO4O3Fe@2پوسته -ذرات هسته سنتز شدند. سپس نانو هم رسوبیگیری روش به کاربا  4O3Fe نانو ذراتدر این پژوهش،  :قیموضوع تحق

 نانو ذراتد. در نهایت، از این ش عامل دار های تئوفیلین پوسته با مولکول-هسته نانو ذراتد. سپس شعنوان منبع سیلیکا سنتز  سیلان بهاشتوبر و معرف تتراتوکسی

 های آبی به روش استخراج فاز جامد استفاده شد.های نیکل از محلولعنوان جاذب برای حذف یون به

سنجی طیف های پراش پرتو ایکس،مونبا استفاده از آز نانو ذراتی، پایداری حرارتی، مغناطیسی، مورفولوژی و اندازه بلوربررسی و مطالعه ساختاری،  :قیتحق روش

سنج نمونه ارتعاشی، میکروسکوپ الکترونی عبوری، میکروسکوپ الکترونی روبشی انجام گرفت. در ادامه با اطمینان تبدیل فوریه، توزین حرارتی، مغناطیس فروسرخ

و غلظت  pHدیر مختلف جاذب، زمان تماس جاذب، د. بدین منظور، مقاشپیشنهادی، پارامترهای کلیدی موثر بر استخراج فاز جامد بهینه سازی  نانو ساختاراز سنتز 

 های آبی مورد بررسی و ارزیابی قرار گرفت.اولیه یون نیکل بر میزان جذب از محلول

ظرفیت  بیشینهمنجر به  mmol/L 45/0محلول یون نیکل با غلظت اولیه  mL 75جاذب در  mg 27دهد که استفاده از ها نشان مینتایج بررسی :یاصل جینتا

-جاذب در فرایند جذب شود. نهایتاً توانایی بازیافت و قابلیت استفاده مجدد نانوو در دمای محیط می min 28مدت زمان  در pH 7و حذف یون نیکل در  94جذب %

در حذف یون نیکل دوظرفیتی از  نانو جاذبواجذب متوالی با استفاده از مگنت خارجی مورد بررسی و مطالعه قرار گرفت که نتایج حاکی از عملکرد عالی و مؤثر این 

 واجذب را بدون کاهش در فعالیت عملکردی دارد.-جذبهای متوالی جاذب سنتزی قابلیت بازیابی و استفاده مجدد در چرخه . همچنین نانواستهای آبی محلول
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 مقدمه 1
های صنعتی و پایش ها و پسابهای فلزی سنگین از محیطامروزه حذف یون

و  زیست محیطیها با توجه به مشکلات و معضلات فراوان پایدار غلظت آن

از . ها بسیار مورد توجه قرار گرفته استسلامتی انسانوی ر اثرات زیانبار بر

فیزیکی های گوناگون نظیر فرایندهای شیمیهای اخیر از روشرو در سالاین

، جذب زیستی، صافشجذبی، اسمز معکوس، های روشی از قبیل زیستو 

های فلزی سنگین از تبادل یونی و جداسازی غشایی در راستای حذف یون

 .[5-1] ه شده استها استفادپساب

توجه به امکان استفاده از ترکیبات گوناگون  های جذبی باها و تکنیکروش

های های سنتزی پایین، قابلیت جذب مقادیر ناچیز یونسازگار، هزینه زیست

های ذکرشده توجه فلزی و اثرگذاری مؤثر و یکنواخت نسبت به دیگر روش

از جمله فلزاتی که منجر به مشکلات ریوی . اندبیشتری را به خود جلب کرده

ها و اثرات آلرژیک بر انسان س، برونشیت مزمن، توان ریهنظیر تنگی نف

از جمله  ایاولیه اثراتشود یون نیکل است. همچنین این یون منجر به می

استفراغ، تهوع، سردرد، سرگیجه، اثرات تأخیری نظیر سرفه، درد سینه و 

 .[11-6] مرگ خواهد شدحتی گویی و اثرات حادی همچون تشنج، هذیان

شان نظیر سمیت منحصر به فردهای ویژگی به خاطراکسیدآهن  نانو ذرات

پایین، کوچکی ذرات، نسبت سطح به حجم بالا، خاصیت مغناطیسی اشباع 

شدت مورد بالا و قابلیت جداسازی آسان با میدان مغناطیسی خارجی به

ها، ها، جاذبزورطور گسترده در کاتالیبه نانو ذراتاند. این توجه قرار گرفته

های گازی حسگرتبادلگرهای یونی، تصویربرداری رزونانس مغناطیسی و 

 .[17-12] شوداستفاده می

های فعالیت به خاطر نانو ذراتهای ذکرشده، این با وجود مزایا و ویژگی

دارند که منجر به کاهش فعالیت ن کلوخه شدسطحی بالا تمایل زیادی به 

نانو اکسیدآهن از جمله  نانو ذراتشود. از طرف دیگر ها میو کاربردهای آن

وجود  به خاطرگیرند مگنتیت هنگامی که در معرض اتمسفر قرار می ذرات

های فعال سطحی اکسید شده و همچنین محیط اسیدی منجر به گروه

 .[23-18] شودها میتخریب و حل شدن آن

مقابله با این مشکلات و جلوگیری از رشد و کنترل اندازه  به منظوربنابراین 

 . دراستپایدارکننده حائز اهمیت  به عنوانگیری لایه و پوشش به کارذرات 

 ،نانو ذراتتوانایی مؤثر در جلوگیری از تماس بین  به دلیلمیان سیلیکا  این

گر سطح ها بسیار مورد توجه قرار گرفته است. از طرف دیدر بین پایدارکننده

اتصال  برایهای هیدروکسیل آزاد محل مناسبی گروه به خاطرسیلیکا 

 .[27-24]است کاربردهای گوناگون  وهای عاملی مختلف مولکول

گیری به کاربا  SiO4O3Fe@2پوسته -هسته نانو ذراتدر کار حاضر، در ابتدا 

مورد  نانو جاذبسنتز  به منظورآزین و تئوفیلین کلرو تریهای تریمولکول

در طول  نانو جاذبها و خصوصیات (. ویژگی1 شکلشدند ) عامل دار نظر 

-طیف(، XRDپراش پرتو ایکس )ی هاآزمونگیری به کارمراحل سنتز با 

-FE(، میکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی )FT-IR) فروسرخسنجی 

SEM( میکروسکوپ الکترونی عبوری ،)TEMسنج نمونه (، مغناطیس

(  مورد بررسی و ارزیابی EDX( و پراش انرژی پرتو ایکس )VSMمرتعش )

به ر جذب و ظرفیت جذب قرار گرفت. سپس تأثیر مقادیر مختلف جاذب د

نانو از زمان تماس و نهایتاً قابلیت بازیافت و استفاده مجدد  یعامل عنوان

  های نیکل دوظرفیتی مورد بررسی و ارزیابی قرار گرفت.در حذف یون جاذب

 
های شده با مولکول عامل دار  SiO4O3Fe@2 نانو ذراتفرایند سنتز  1شکل 

 تئوفیلین

nanoparticles  2@SiO4O3process of FeSynthesis  Figure 1

functionalized with theophylline molecules 

 تجربیبخش  2

 مواد و تجهیزات 2-1

های آلدریچ و از شرکت نانو جاذبسنتز  به منظورمواد شیمیایی مورد نیاز 

 مونگرفته شدند. آز به کارسازی اضافی مرک خریداری شده و بدون خالص

( با استفاده از دستگاه FT-IRتبدیل فوریه ) فروسرخسنجی طیف

Shimadzu FT-IR 8300  صورت گرفت. تصاویر میکرسکوپ الکترونی عبوری

(TEM با استفاده از دستگاه فیلیپس )EM208  کیلووات  100با افزایش ولتاژ

 به منظور( FE-SEMگرفته شد. دستگاه میکرسکوپ الکترونی روبشی )

 مورد استفاده قرار گرفت. نانو ذراتبررسی و مطالعه مورفولوژی سطحی 

انجام  HORIBA-LB550گیری دستگاه به کار( با DLSتوزیع اندازه ذرات )

-Brunauerگیری روش به کارواجذب نیتروژن با -جذب دمایهمگرفت. 

Emmett-Teller (BET) نانو ذراتبررسی تخلخل و سطح ویژه  به منظور 

 به منظور( ICPشده القایی )مورد استفاده قرار گرفت. پلاسمای جفتسنتزی 

 ها استفاده شد.تعیین غلظت یون

 ساختارنانو سنتز  2-2
     SiO4O3Fe@2ی  پوسته – هسته ساختار سنتز 2-2-1

 O2H.42FeCl (9/0مول(، میلی 8/4گرم،  3/1)  O2H.63FeCl به مخلوطی از

 کنندهفعال به عنوان (PVA15000)   الکلوینیلمول( و پلیمیلی 4.5گرم، 

 گراد بهدرجه سانتی 80لیتر آب اضافه شد و در دمای میلی 15سطحی 

قطره  دقیقه تحت چرخش مکانیکی قرار گرفت. سپس قطره 30مدت 

با چرخش مکانیکی  همراهمول/لیتر( HMTA( )1هگزامتیلن تتراآمین )
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برسد  10به  pHذرات مگنتیت تا هنگامی که  منظور سنتز نانو شدید به

درجه سانتی  60سنتزی در دمای  4O3Feاضافه شد. محصول سیاه رنگ 

منظور تکمیل واکنش تحت چرخش مکانیکی  ساعت به 2گراد و مدت زمان 

مرتبه  3کارگیری میدان مغناطیسی خارجی جداسازی،  هقرار گرفت و با ب

گراد در درجه سانتی 80و نهایتاً در دمای  لیتر(میلی 3×10با اتانول شسته )

 د.شآون خلأ خشک 

و  4O3Feگرم  SiO4O3Fe ،5/0@2پوسته -ذرات هسته منظور سنتز نانو به

-میلی 5لیتر اتانول و میلی 50( به TEOSلیتر تترااتوکسی سیلان )میلی 2/0

درصد  10قطره سود  لیتر آب مقطر اضافه شد و به مخلوط حاصل قطره

دقیقه تحت  30لیتر( اضافه شد و در دمای محیط به مدت میلی 5) وزنی

استفاده با  شده پوسته سنتز-ذرات هسته چرخش مکانیکی قرار گرفت. نانو

شستشو  مرتبه  مگنت مغناطیسی جدا و با اتانول و آب مقطر برای سه از 

گراد خشک درجه سانتی 80ساعت در دمای  10مدت  به در نهایت، داده شد.

 .[28] دش

 MNPs 2NH-2@SiO4O3Fe (1) نانو ذراتسنتز  2-2-2

لیتر میلی 10گرم( در  1) SiO4O3Fe@2پوسته -هسته نانو ذراتدر ابتدا، 

دقیقه در دمای محیط تحت تأثیر امواج فراصوت  5مدت اتانول پراکنده و به

 1اتوکسی سیلان )آمینوپروپیل تری-3لیتر میلی 25/0قرار گرفت. سپس 

ساعت تحت  16مول( به آن اضافه شد و مخلوط حاصل به مدت میلی

 نانو ذراتچرخش مکانیکی شدید در شرایط رفلاکس قرار گرفت. 

2@SiO4O3Fe های آمینیبا گروه عامل دار شده (2NH-2@SiO4O3Fe با )

استفاده از مگنت جداسازی، چندین بار با آب و اتانول شسته و سپس در 

 .[29] ساعت خشک شدند 6مدت به گراددرجه سانتی 80دمای 

 TCT-2@SiO4O3Fe (2) نانو ذراتسنتز  2-2-3

SiO4O3Fe@2-گرم  1، به TCT-2@SiO4O3Fe نانو ذراتمنظور سنتز  به

2NH  ،185/0 لیتر دیمیلی 17/0مول( و میلی 1آزین )کلروتریگرم تری 

اضافه شد  THFلیتر میلی 10( DIPEAمول، میلی 1آمین ) اتیل ایزوپروپیل

ساعت در دمای محیط تحت چرخش مکانیکی  12مدت  و مخلوط حاصل به

کارگیری مگنت مغناطیسی  هذرات سنتزی با ب قرار گرفت. سپس نانو

نشده  های جذبحذف گونه به منظورجداسازی و چندین بار با اتانول گرم 

ساعت خشک  8مدت گراد بهدرجه سانتی 60دمای  نهایت، در شسته و در

 .[29] شدند

 Br3)2(CH-TCT-2@SiO4O3Feمغناطیسی  نانو ذراتسنتز  2-2-4

برمو -3گرم  27/0مول(، میلی 2) TCT-2@SiO4O3Feگرم  1به مخلوطی از 

-میلی 2آمین )ایزوپروپیللیتر دیمیلی 35/0مول( و میلی 2آمین )پروپیل

ساعت در  12مدت اضافه شد و مخلوط حاصل به DMFلیتر میلی 10مول(، 

گراد تحت چرخش مکانیکی قرار گرفت. سپس درجه سانتی 80دمای 

سنتزی با استفاده از  نانو ذراتمخلوط واکنش تا دمای محیط سرد شده و 

مرتبه  3 نانو ذراتمیدان مغناطیسی خارجی جداسازی شدند. در نهایت این 

گراد درجه سانتی 60لیتر( شسته و در دمای میلی 10با اتانول )هر مرتبه 

 ند.ساعت خشک شد 6مدت به

 

 Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe نانو ذراتسنتز  2-2-5

گرم  36/0گرمBr3)2(CH-TCT-2@SiO4O3Fe (1  ،) نانو ذراتمخلوطی از 

ساعت  12به مدت  DMFلیتر میلی 10مول( و میلی 2آمین )ایزوپروپیلدی

گراد تحت چرخش مکانیکی قرار گرفت. سپس درجه سانتی 80در دمای 

 گیری مگنت مغناطیسی جداسازی و بهبه کارای سنتزی با رسوب قهوه

نانو در نهایت نداده با اتانول گرم شسته شد.  های واکنشمنظور حذف گونه

درجه  60سنتزی در دمای  Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe ذرات

 ساعت خشک شدند. 6مدت گراد بهسانتی

TCT-2@SiO4O3Fe-جاذب  رفتار وابسته به زمان نانو 2-3

Theophylline های نیکلدر جذب یون 

TCT-2@SiO4O3Fe-گرم جاذب میلی 27بررسی فرایند جذبی با استفاده از 

Theophylline  لیتر محلول یون نیکل با غلظت اولیه میلی 75درmmol/L 

در دمای محیط انجام گرفت.  pH=7دقیقه و  0-32در بازه زمانی  45/0

ز مگنت مغناطیسی جداسازی و چندین بار سپس جاذب سنتزی با استفاده ا

به مول/لیتر(، اتانول و آب شسته شد و آماده 1با اسیدهیدروکلریدریک )

های واجذب شد. سپس میزان یون-های متوالی جذبگیری در چرخهکار

شده القایی مورد بررسی و سنجی پلاسمای جفتموجود در محلول با طیف

 .[30] ارزیابی قرار گرفتند

 بحث و نتایج 3

 تعیین مشخصه ساختار نانوذره  3-1

( a )4O3Fe ،b )2@SiO4O3Fe ،c نانو ذراتتبدیل فوریه  فروسرخطیف 

2NH-2@SiO4O3Fe ،d )TCT-2@SiO4O3Fe ،e )-TCT-2@SiO4O3Fe 

Br3)2(CH  وf )Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe  نشان داده  2در شکل

، ارتعاشات کششی cm 570-1در  O-Feشده است. ارتعاشات کششی پیوند 

H-O  1در-cm 3400  و ارتعاشات خمشی پیوندH-O  1در-cm 1620  در

های جذبی . قله[31] (2)شکل  استهای سنتزی قابل مشاهده تمامی نمونه

ترتیب به به cm 1100-1و  800در نواحی  SiO4O3Fe@2 نانو ذراتدر 

اختصاص دارند که مؤید  Si-O-Siارتعاشات کششی متقارن و نامتقارن 

نانو  IR-FT. در طیف [32]است با لایه سیلیکا  4O3Fe نانو ذراتپوشش 

 cm 576-1های های پدیدارشده در ناحیهقله، 2NH-2@SiO4O3Fe ذرات

 1-cm(، Si-O-Si)کششی نامتقارن  1-cm 1123(، O-Fe)ارتعاشات کششی 

1-cm -2810(، H-N)خمشی  1-cm 1543(، 2CH)ارتعاشات خمشی  1489

)ارتعاشات کششی  cm 3390-3170-1( و H-C)ارتعاشات کششی  2986

H-N 2پوسته -هسته نانو ذراتشدن عامل دار ( تأییدکننده@SiO4O3Fe  با

های قله(. علاوه بر این، c2)شکل  استسیلان اتوکسیآمینوپروپیل تری-3

 cm1711-1و  1511 ،1564(، N-C)ارتعاشات کششی  cm 1226-1جدید در 

SiO4O3Fe@2- نانو ذراتشدن عامل دار ( مؤید C=N)ارتعاشات کششی 

2NH شکل ) استکلرید های سیانوریکبا مولکولd2(.  در شکلd2 قله -C

Cl  1)ارتعاش کششی( در-cm 1100 پهن و قوی مرتبط با  قله به دلیل

 نانو ذراتشدن  عامل دار پوشانده شده است.  Si-O-Siارتعاشات کششی 

TCT-2@SiO4O3Fe  های جذبی قلهآمین از طریق حضور برموپروپیل-3با

)ارتعاشات کششی  cm 1327-1( و Br-C)ارتعاشات کششی پیوند  583در 
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C-N ( مورد تأیید قرار گرفت )شکلe2( های ارتعاشی قله. در نهایت، حضور

و  3047-2847، 1717، 1662، 1562، 1396، 1288، 1104، 571در 
1-cm 3441 ترتیب به ارتعاشات کششی پیوند که بهO-Fe ،Si-O-Si ،N-C ،

، C=O)حلقه سیانوریک(،  C=N، ارتعاشات کششی 3CHارتعاشات خمشی 

C-H  وO-H پوسته -هسته نانو ذراتآمیز اختصاص دارند سنتز موفقیت

2@SiO4O3Fe کنند.های تئوفیلین را تأیید میبا مولکول عامل دار شده 

TCT-2@SiO4O3Fe-و  4O3Fe ،2@SiO4O3Fe ذراتنانو ی بلورساختارهای 

Theophylline  گیری پراش پرتو ایکس مورد بررسی قرار گرفتند. به کاربا

، o1/30 ،o4/35 ،o1/43  برابر با θ2در  4O3Fe نانو ذراتپراش برای  قلهشش 
o4/53 ،o57 و o6/62 (، 311(، )220های میلر )ترتیب به اندیسکه به

نانو شوند در طیف پراش ( نسبت داده می440( و )511)(،  422(، )400)

نیز مشاهده  Theophylline-TCT-2@SiO4O3Feو  SiO4O3Fe@2  ذرات

بوده  JCPDS No. 19-0629(. این نتایج منطبق با دیتابیس 3شدند )شکل 

با ساختار اسپینل در تطابق با فاز مکعبی در  4O3Feدهد که و نشان می

همچنین نتایج حاکی از آن است که  .[33]است استاندارد  4O3Feساختار 

. )b,c2شود )شکل منجر به تغییر فاز نمی 4O3Fe نانو ذراتتغییرات سطحی 

ه با های مشابویژگی SiO4O3Fe@2 نانو ذراتطیف پراش پرتو ایکس برای 

 یپهن مربوط به سیلیکا قلهدهد به جز اینکه یک را نشان می 4O3Feفاز 

نانو (. در مورد b3)شکل  دهدرا نشان می o25-15=θ2 شکل در ناحیهبی

های زاویهسمت پهن به  قله Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe جاذب

ترکیبات آلی  بین کنشبرهم این پدیده ناشی ازکه  شودجا میجابهتر پایین

 .)c3)شکل  استشکل بی یسطحی و سیلیکا

، 4O3Fe نانو ذراتسکوپ الکترونی عبوری برای وتصاویر میکر c-a4شکل 

2@SiO4O3Fe وTheophyline-TCT-2@SiO4O3Fe  دهد. تصویر نشان میرا

TEM  نانومتر را نشان می 12مگنتیت قطر میانگین حدود  نانو ذراتبرای-

 .)a4)شکل  استبه وضوح در تصویر مشخص  نانو ذراتن کلوخه شددهد و 

دهنده وجود نشان SiO4O3Fe@2پوسته -هسته نانو ذراتبرای  TEMصویر ت

و ضخامت این لایه حدوداً برابر با  بوده، 4O3Feروی هلایه یکنواخت سیلیکا ب

که  حاکی از آن است نانو جاذبمربوط به  TEM. تصویر استنانومتر  10

نانومتر  30ذرات دارای ساختار تقریباً کروی با میانگین اندازه ذرات  بیشتر

از  ایرنگ و لایهپوسته سیاه-ساختار هسته c4(. در شکل c4ند )شکل هست

. همچنین استترکیبات آلی به رنگ خاکستری به وضوح مشخص 

گیری میکرسکوپ الکترونی روبشی به کارسنتزی با  نانو ذراتمورفولوژی 

(FE-SEM)  شکل( مورد بررسی و ارزیابی قرار گرفتd-f 4 شکل .)d,e4 

دهد که را نشان می SiO4O3Fe@2و  4O3Fe نانو ذرات SEM-FEتصویر 

ند. اندازه میانگین هستدارای پراکندگی خوب و مورفولوژی تقریباً کروی 

-دهنده پوشش موفقیتکه نشان استنانومتر  25پوسته حدود -ذرات هسته

سنتزی  نانو ذرات FE-SEMتصویر  f4. شکل استآمیز لایه سیلیکا 

Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe  با پراکندگی خوب، شکل تقریباً کروی

دهد. همچنین توزیع اندازه ذرات نانومتر را نشان می 30و با قطر میانگین 

4O3Fe ،2@SiO4O3Fe  وTheophyline-TCT-2@SiO4O3Fe  در شکلi-g4 

نانومتر  31و  20، 12ترتیب در مقادیر . این توزیع اندازه ذره بهاستمشخص 

 .است TEMمتمرکز شده است که در توافق خوبی با اندازه ذرات در تصاویر 

 
( a) 4O3Fe ،b )2@SiO4O3Fe ،c نانو ذرات IR-FTطیف  2شکل 

2NH-2@SiO4O3Fe ،d )TCT-2@SiO4O3Fe ،e )-TCT-2@SiO4O3Fe

Br3)2(CH  وf )Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe 
, 2@SiO4O3, b) Fe4O3IR spectra of nanoparticles a) Fe-FT Figure 2

-TCT-2@SiO4O3TCT, e) Fe-2@SiO4O3, d) Fe2NH-2@SiO4O3c) Fe

Theophylline-TCT-2@SiO4O3Br and f) Fe3)2(CH 
 

 
( c و a )4O3Fe ،b )2@SiO4O3Fe نانو ذرات XRD طیف 3شکل 

Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 
and c)  2@SiO4O3, b) Fe4O3XRD spectra of a) Fe Figure 3

Theophyline nanoparticles-TCT-2@SiO4O3Fe 
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( a )4O3Fe ،b )2@SiO4O3Fe ،c نانو ذرات TEM تصاویر 4شکل 

Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe  و تصاویرSEM-FE نانو ذرات d )

4O3Fe ،e )2@SiO4O3Fe ،f )Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe  و آنالیز

DLS نانو ذرات g )4O3Fe ،h )2@SiO4O3Fe و -TCT-2@SiO4O3Fe

Theophylline 
, 2@SiO4O3, b) Fe4O3TEM images of nanoparticles a) Fe Figure 4

SEM images of -Theophylline and FE-TCT-2@SiO4O3c) Fe

-TCT-2@SiO4O3Fe , f)2@SiO4O3, e) Fe4O3nanoparticles d) Fe

, h) 4O3Theophylline and DLS analysis of nanoparticles g) Fe

Theophylline-TCT-2@SiO4O3and Fe 2@SiO4O3Fe 

منظور بررسی تخلخل ساختاری و ناحیه سطح  واجذب نیتروژن به-از جذب

شده برای  ذرات سنتزی استفاده شد. ناحیه سطح ویژه محاسبه ویژه در نانو

 به Theophyline-TCT-2@SiO4O3Feو  4O3Fe ،2@SiO4O3Feذرات  نانو

(. همچنین اندازه 1)جدول  است g/2m 6/392و  3/430، 480ترتیب برابر با 

ترتیب برابر با  گیری معادله شرر بهبه کارشده با  ذرات مگنتیت محاسبه

 .استنانومتر  82/14و  64/12، 33/11

 و 4O3Fe ،2@SiO4O3Fe ذرات نانوهای خصوصیات و ویژگی 1دول ج
Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 

and  2@SiO4O3, Fe4O3Characteristics and properties of Fe Table 1

Theophyline nanoparticles-TCT-2@SiO4O3Fe 

 

 

حضور عناصر کربن، نیتروژن، اکسیژن، سیلیس و  ،پراش انرژی پرتو ایکس

دهد که نشان می Theophyline-TCT-2@SiO4O3Feآهن را در ساختار 

 .  )A5)شکل  است نانو جاذبآمیز مؤید سنتز موفقیت

 به منظورگراد بر دقیقه درجه سانتی 10توزین حرارتی با سرعت  مونآز

 TGAسنتزی انجام گرفت. نمودارهای  نانو ذراتبررسی رفتار تجزیه حرارتی 

( a )2NH-2@SiO4O3Fe ،b )TCT-2@SiO4O3Fe ،cسنتزی  نانو ذرات

Br3)2(CH-TCT-2@SiO4O3Fe  وd )Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe 

گراد دو مرحله کاهش وزنی را نشان درجه سانتی 0-700در دامنه دمایی 

-درجه سانتی 50-150کاهش وزنی در دامنه دمایی  A5دهد. در شکل می

که کاهش وزنی های آلی اختصاص دارد درحالیگراد به تبخیر آب و حلال

 SiO4O3Fe@2 نانو ذراتمرحله دوم مرتبط با حذف ترکیبات آلی روی سطح 

 نانو ذراتبرای  TGA، منحنی B5مطابق با شکل . [34]است 

Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe  در دامنه دمایی  25/40%کاهش وزنی

دهد که به تجزیه حرارتی تئوفیلین گراد را نشان میدرجه سانتی 670-150

کاهش وزنی در دمای  بیشینهشود. همچنین و ترکیبات آلی نسبت داده می

 گیرد.گراد انجام میدرجه سانتی 526

 
( Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe ،B نانو ذرات EDX زمونآ 5شکل 

( a )2NH-2@SiO4O3Fe ،b )TCT-2@SiO4O3Fe ،c ذرات نانو TGA آزمون

Br3)2(CH-TCT-2@SiO4O3Fe و d )Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 

Theophylline -TCT-2@SiO4O3EDX analysis of Fe Figure 5

-2@SiO4O3nanoparticles, B) TGA analysis of nanoparticles a) Fe

Br and d) 3)2(CH-TCT-2@SiO4O3TCT, c) Fe-2@SiO4O3, b) Fe2NH

Theophylline-TCT-2@SiO4O3Fe 

سنتزی در  نانو ذراتسنج نمونه مرتعش برای نمودارهای مغناطیس 6شکل 

دهد. درجه کلوین را نشان می 300در دمای  KOe 8میدان مغناطیسی 

SiO4O3Fe@2-و  4O3Fe ،2@SiO4O3Fe نانو ذراتنمودارهای مغناطیسی 

TCT-Theophyline  دهند و مغناطیسی )هیستریسیس( را نشان میپسماند

و 3/40، 8/64ترتیب برابر با به نانو ذراتمقدار مغناطیس اشباع برای این 

emu/g 1/32 نانو ذرات. کاهش در مقدار مغناطیس اشباع برای است 

2@SiO4O3Fe  4در مقایسه باO3Fe افزایش وزنی ناشی از  به دلیلتواند می

و  4O3Fe نانو ذرات. همچنین در مقایسه با )b6لایه سیلیکا باشد )شکل 

2@SiO4O3Fe نانو ذرات، خاصیت مغناطیسی اشباع -TCT-2@SiO4O3Fe

Theophyline های غیرمغناطیسی در ساختار افزایش مؤلفه به دلیل

. با وجود کاهش در مقدار مغناطیس )c6یابد )شکل کامپوزیت کاهش می

همچنان خاصیت  Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe نانو جاذباشباع، 

مغناطیسی مؤثری از خود نشان داده و قابلیت جداسازی آسان از محلول را 

در  Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe نانو جاذبتصویر  B6دارد. شکل 

ثانیه نشان  20در مدت زمان  ،از جداسازی با مگنت مغناطیسی پساتانول را 

 دهد.می

 بررسی عملکردی جاذب 2-3
 تأثیر مقدار جاذب در میزان جذب نیکل دوظرفیتی 1-2-3

بررسی عملکرد مقادیر گوناگون جاذب در جذب یون نیکل دوظرفیتی در 

انجام گرفت.  mmol/L 45/0لیتری با غلظت اولیه میلی 75محلول 

با افزایش مقدار جاذب میزان  است،مشخص  7همانگونه که از نمودار شکل 

میلی 27ای که هنگامی که از گونه باید بهش میهای نیکل افزایجذب یون

Sample Crystal Structure 

of Fe3O4 

Specific surface 

area 
(m2/g)a 

Particle diameter 

(nm) 

XRDb TEMc 

Fe3O4 Cubic spinel 480.0 11.33 12 
Fe3O4@SiO2 Cubic spinel 430.3 12.64 20 

Fe3O4@SiO2-TCT-

Theophylline 

Cubic spinel 392.6 14.82 30 

 

a) Calculated by BJH 

b) Calculated by Scherer equation based on XRD 

c) Average particle size by using TEM image 

mailto:Fe3O4@SiO2-TCT-Theophyline.(لطفا
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شود. استفاده شود بیشترین مقدار جذب مشاهده میگرم جاذب استفاده می

گرم( جاذب تأثیری در افزایش ظرفیت جذب میلی 30از مقادیر بالاتر )

به دهد که سازی نشان می(. بنابراین نتایج بهینه7نخواهد داشت )شکل 

نانو  به عنوان Theophyline-TCT-2@SiO4O3Feگرم میلی 27گیری از کار

 دهد.بهترین اثرگذاری را در فرایند جذب از خود نشان می جاذب

 

 
 2Ni+سازی مقدار جاذب بر میزان جذب بهینه 7شکل 

Figure 7 Optimization of the amount of adsorbent on the rate of 

absorption 2+Ni 

 

 نانو جاذبتوسط  2Ni+های محلول در جذب یون pHسازی بهینه 3-2-2
Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 

pH های فلزی از محلول از جمله پارامترهای مؤثر و اساسی در جذب یون

بر روی بار سطحی جاذب و شکل غالب یون فلزی  pH. تغییرات استمحلول 

محلول  pHدر محلول اثرگذار خواهد بود. بنابراین در پژوهش حاضر، تأثیر 

مورد مطالعه قرار گرفت. درصد  pH=3-8در یک دامنه  2Ni+بر میزان جذب 

TCT-2@SiO4O3Fe- نانو جاذباز محلول در حضور  2Ni+های حذف یون

Theophyline ( محاسبه 1از طریق رابطه )د:ش 
 

   (1)                                        Removal% = (
CA−CB

CA
) ×100 

 

AC: 2+ اولیه غلظتNi استاندارد محلول در 

BC: 2+مانده باقی غلظتNi پس از فرایند جذب  در محلول 

 موجود بر سطح های هترواتمیشدن گروهپروتونه به دلیلهای پایین pHدر 

های مثبت مکانو  2Ni+های دافعه الکترواستاتیکی بین یون ایجاد جاذب و

های هدف کاسته هترواتمی با یونهای جاذب، از قدرت کئوردیناسیون گروه

با افزایش  8شده که منجر به کاهش میزان جذب خواهد شد. مطابق با شکل 

 بیشینههای نیکل افزایش یافته و ، درصد جذب یون7به  3از  pHمیزان 

های بالاتر به pHهای فلزی در شود. یونمشاهده می pH=7( در 94%مقدار )

کنند که نتیجه آن کاهش جذب میهای هیدروکسی تبدیل و رسوب نمک

نانو های هدف توسط جاذب خواهد بود. بنابراین بررسی فرایند جذب یون

 انجام نشد. 8های بالاتر از pHسنتزی در  جاذب

 بررسی رفتار وابسته به زمان جاذب 3-2-3

به با  نانو جاذبسازی مقدار جاذب، بررسی رفتار وابسته به زمان با بهینه

 75در محلول  Theophyline-TCT-2@SiO4O3Feگرم از میلی 27گیری کار

دقیقه در  0-32در دامنه زمانی  mmol/L 45/0لیتری با غلظت اولیه میلی

7=pH میزان جذب  استنمایان  9گونه که از نمودار شکل انجام گرفت. همان

 بیشینهیابد و نیکل دوظرفیتی با افزایش زمان تماس جاذب افزایش می

د. با افزایش شدقیقه مشاهده  28( پس از مدت زمان 94ظرفیت جذب )%

دقیقه(، تأثیری در افزایش میزان جذب مشاهده  32بیشتر زمان تماس )

 (.9د )شکل شن

 
  نانو جاذبدر حضور  2Ni+محلول بر میزان جذب  pHتأثیر  8شکل 

Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 

adsorption in the  2+Effect of solution pH on the rate of Ni Figure 8

Theophyline nanosorbent-TCT-2@SiO4O3presence of Fe 
 

 
 2Ni+های در جذب یون نانو جاذبتأثیر زمان تماس  9شکل 

Figure 9 Effect of nanoadsorbent contact time on the adsorption of 

ions 2+Ni 

 های جذبدماهم 3-2-4

TCT-2@SiO4O3Fe- نانو جاذبهای نیکل در حضور دمای یوننمودار هم

Theophyline  نمایش داده شده است. براساس این نمودار،  10در شکل

 های نیکل استبه یون نانو جاذبدهنده تمایل زیاد شیب تند اولیه نشان

 
 جاذبنانو نیکل دوظرفیتی توسط های های جذب یوندماهم 10شکل 

Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe 
Figure 10 Adsorption isotherms of divalent nickel ions by the 

Theophyline nanoadsorbent-TCT-2@SiO4O3Fe 
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دو مدل های تجربی با سپس در راستای بررسی و ارزیابی سازوکار جذب داده

مطابقت داده شدند و نتایج حاصل در  چیو فروندل ریجذب شامل لانگمو

 .نمایش داده شده است 11شکل 

 

 
های در جذب یون چیو فروندل ریلانگموهای دما با مدلهای هممنحنی 11شکل 

Ni(II) 

Figure 11 Isotherm curves with Langmuir and Freundlich models 

in the adsorption of Ni(II) ions 

دهد. دمای فرندلیچ و لانگمویر را نشان میهای هممدلپارامترهای  2جدول 

بالاتر  ریلانگمو دمایهممدل در  2Rاین نتایج حاکی از آن است که مقدار 

های نیکل با جاذب یون تک لایهکه نمایانگر جذب  است چیاز مدل فروندل

Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe  حداکثر  2است. مطابق با نتایج جدول

با استفاده از مدل لانگمویر برابر  نانو جاذب های نیکل بایون جذب تیظرف

 .است mmol/g 296/1 با

 دما لانگمویر و فرندلیچپارامترهای مدل هم 2 جدول

Table 2 Langmuir and Freundlich isotherm model parameters

 
 هاجاذب مقایسه 3-2-5

های گزارش شده در مقالات سنتزی با جاذب نانو جاذبمقایسه عملکرد 

انجام  3ظرفیت جذب مطابق با جدول  بیشینهعلمی با بررسی و ارزیابی 

 Theophyline-TCT-2@SiO4O3Fe نانو جاذبگرفت. بیشینه ظرفیت جذب 

تری را در مقایسه با که عملکرد مناسب است گرم/گرممیلی 77برابر با 

با  مقایسهجاذب در  دهد. همچنین اینهای دیگر از خود نشان میجاذب

به هایی همچون دارای مزایا و ویژگی ،2 های موجود در جدولجاذب

 ،با فلز موثر، توانایی کئوردیناسیون بالاگیری مقادیر کم، سرعت جذب کار

های متوالی گیری در چرخهبه کارتوانایی جداسازی با میدان مغناطیسی و 

ها شده به دیگر جاذبکه منجر به وجه تمایز آن نسبت  استواجذب -جذب

 است.
 

TCT-2@SiO4O3Fe-ظرفیت جذب جاذب  بیشینهمقایسه عملکرد  3جدول 

Theophyline  در حذف یون نیکلهای گوناگون با جاذب 

Table 3 Comparison of the maximum adsorption capacity 

Theophyline adsorbent with -TCT-2@SiO4O3performance of Fe

various adsorbents in nickel ion removal 
 

 
 قابلیت بازیافت و استفاده مجدد جاذب 3-2-6

از جمله موضوعات اساسی و مهم در زمینه شیمی سبز، سازگاری با 

اقتصادی قابلیت بازیافت و استفاده مجدد از جاذب صرفه زیست و محیط

TCT-2@SiO4O3Fe- نانو جاذبرو در کار حاضر توانایی بازیافت . از ایناست

Theophyline  واجذب مورد بررسی و ارزیابی قرار -چرخه متوالی جذب 6در

دهد که کاهش محسوسی در فعالیت جاذب و گرفت که نتایج نشان می

پس از انجام عملیات جذب،  (.12ظرفیت جذب به وجود نیامده است )شکل 

 HCl mol/L 1 جاذب با استفاده از مگنت مغناطیسی جداسازی و با محلول

گیری به کار به منظورگراد خشک شد تا درجه سانتی 70شسته و در دمای 

 واجذب مورد استفاده قرار گیرد.-های متوالی جذبدر چرخه
 

 
 قابلیت بازیافت و استفاده مجدد جاذب 12شکل 

Figure 12 Ability to recycle and reuse the adsorbent 

 گیرینتیجه 4
سنتز شدند و  SiO4O3Fe@2پوسته -هسته نانو ذراتدر کار حاضر در ابتدا 

-تریسیلان، اتوکسیآمینوپروپیل تری-3های ترتیب با مولکولسپس به

شدند و در راستای  عامل دار آمین و تئوفیلین برموپروپیل-کلروتری آزین، 

های نیکل دوظرفیتی مورد استفاده قرار گرفتند. نانو جاذب جذب یون

های مونبررسی و ارزیابی ساختاری و مراحل سنتزی با آز به منظورسنتزی 

FT-IR ،XRD ،TEM ،FE-SEM ،DLS ،EDX ،TGA ،BET  وVSM  مورد

y = 0.7713x + 0.0032

R² = 0.9974

0

0.01

0.02

0.03

0.04

0.05

0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06

C
e/

q
e

Ce

Langmuir - Ni

y = 0.3991x + 1.577

R² = 0.933

-1.5

-1

-0.5

0

0.5

-8 -7 -6 -5 -4 -3 -2

L
n

 q
e

Ln Ce

Freundlich - Ni
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qm 

(mmol/g) 

KL 

(L/mmol) 

R2 n KF 

(mmol/g) 

R2 

Ni(II) 1.296 241.0 0.9974 2.51 4.84 0.933 

 

Adsorbent Adsorption Capacity, qm 

(mg/g) 

Ref. 

MWCNT 3.7 [35] 

Silica gel functionalized with EDTA 21.6 [36] 

Amino functionalized magnetic graphenes  22.1 [37] 

Multicarboxyl-functionalized silica gel 30.8 [38] 

Magnetic Fe@graphite 22.1 [37] 

Fe3O4 onto tea waste (Fe3O4–TW) 38.3 [39] 

Fe3O4/Cyclodextrinnanocomposite 13.2 [40] 

iron oxide-coated sand 1.0 [41] 

Fe3O4@SiO2-TCT-Theophyline 77 Presented 
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سنتزی  نانو جاذبهای بارز این بررسی و شناسایی قرار گرفتند. از ویژگی

ظرفیت جذب، استفاده از مقادیر کم، قدرت  بیشینهتوان به می

های نیتروژنی و هیدروکسی هحضور گرو به دلیلکئوردیناسیون عالی 

های گوناگون، پایداری بالا و قابلیت بازیافت و استفاده مجدد از آن در چرخه

SiO4O3Fe@2-واجذب اشاره کرد. بنابراین نتایج عملکردی -متوالی جذب

TCT-Theophyline به گیری به کاردهد که این جاذب مستعد نشان می

های فلزی سنگین از جاذب مؤثر و کارآمد در راستای حذف یون عنوان

انجام فرایندهای  به منظوردر این راستا  .استهای آبی ها و محلولپساب

شود. های ماند پساب افزوده میتصفیه فاضلاب، جاذب مگنتیک به حوضچه

در خروجی حوضچه ماند، جاذب مگنتیگ پس از جذب یون هدف با درام 

شود. در نهایت، جاذب پس از فرایندهای واجذب و سازی میمگنتیک جدا

 .گرددسازی به چرخه تصفیه باز میآماده

 تشکر و قدردانی 5
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