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مقدمه

در قرن حاضر آلوده شدن منابع آبی به ترکیبات شیمیایی مقاوم و 

ترین مشکلات ها، یکی از جدیکشسمی همانند آفت

ها کش. آفت[2, 1]شود محیطی در سطح جهانی محسوب میزیست

 شستهبادی،  هایهای سطحی، آئروسلتوانند از طریق روانابمی

های کشاورزی، صنعتی و تخلیه پسابو گیاه،  کخا سطح از شدن

های سطحی و زیرزمینی راه پیدا کنند نشت تصادفی به محیط آب

، میزان 2002. بر اساس آمار ایالت متحده آمریکا در سال [4, 3]

یافته که میلیارد دلار افزایش 40هانی این ترکیبات به فروش ج

رسد. در میلیارد دلار می 95به  2012شده است تا سال بینیپیش

ها مربوط به نوع کشترین درصد فروش آفتاین میان، بیش

. دی کلرو فنوکسی [9]است  20/44کش با درصد فروش علف

های انتخابی کشترین علف( یکی از قدیمیD-2,4استیک اسید )

اسیدها است که برای اولین بار در جنگ  استیک فنوکسی ز گروها

عنوان عامل جهانی دوم توسعه داده شد و سپس در جنگ ویتنام به

به  1544. این ترکیب در سال [2]نارنجی مورداستفاده قرار گرفت 

های اول بازار عرضه شد و بر اساس آمار و ارقام کشاورزی در رتبه

های هرز منظور حذف علفاً بهاکثر D-2,4. [4]مصرف قرار گرفت 

برگ از محصولات زراعی مانند نیشکر، گندم، برنج، ذرت، پهن

 های گلف و مراتعکاکائو، کائوچو و مناطق تفریحی، باغبانی، زمین

تواند در هنگام مصرف در گیاه می D-2,4. [10-2]شود استفاده می

گیاه را غیرفعال کرده و باعث  (IAO) آنزیم ایندول استیک اکسیداز

های گیاهی و درنهایت اختلال در افزایش غلظت اوکسین در بافت

 ذرات نانو توسط آبی هایمحلول از اسید استیک فنوکسی کلرو دی 4 و 2 کشعلف حذف

 ترمودینامیک و سینتیک ایزوترم، مطالعه: آمینی عامل هایگروه با شدهاصلاح مغناطیسی

 ، *2 ایزانلو مریم ،1 جعفری جنیدی احمد ،1 کیا فرزاد مهدی ،1 اسرافیلی علی
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 واژگان کلیدی:

 سطحی جذب

 Fe3O4@SiO2-NH2 نانوذره

 اسید استیک کلروفنوکسی دی

 ایزوترم

 سینتیک

  دانشگاه برای نشر حقوق تمامی

  خراسان شمالی پزشکی علوم

 .است محفوظ

 چکیده
  تلقی جهانی محیطی زیست مشکلات ترینجدی از یکی آبی، منابع در سمی و آلی هایآلاینده حضور امروزه :مقدمه

  میان، این در. است شده گرفته نظر در سمی هایآلاینده حاوی هایپساب تصفیه جهت هاییروش اساس، این بر. شودمی

  ر،منظو همین به. است قرارگرفته پژوهشگران توجه مورد بسیار آلی هایآلاینده حذف در مغناطیسی هایجاذب از استفاده

  مغناطیسی ذرات نانو توسط آبی هایمحلول از اسید استیک کلروفنوکسی دی 4 و 2 کشعلف جذب جهت حاضر تحقیق

 .گرفت انجام آمین با شدهاصلاح

  استفاده با 2NH-2@SiO4O3Fe جاذب مورفولوژی. شد سنتز رسوبی هم روش به جاذب حاضر، مطالعه در: کار روش

 ،pH فاکتورهای تأثیر بررسی با جاذب کارایی همچنین. گردید آنالیز SEM، XRD، FT-IR، EDX هایدستگاه از

  دمایی های ایزوترم و سینتیک معادلات از درنهایت. شد مطالعه دقیقه 0-120 های درزمان جاذب دوز آلاینده، اولیه غلظت

 .شد استفاده هاداده توصیف جهت

  باگذشت همچنین. شد مشاهده D-2،4 لیتر در گرممیلی 10 اولیه غلظت و 2 برابر pH در حذف درصد بیشترین ها:یافته

  مطالعه از حاصل نتایج. یافت افزایش %3/29 سم جذب ظرفیت میزان دقیقه، 20 زمان تا فرآیند شروع از تماس زمان

  55/0 دو هر) دوم درجه شبه سینتیک و لانگمویر ایزوترم مدل از جذب فرایند داد نشان جذب هایسینتیک و ها ایزوترم

< 2R )و اندوترمیک نوع از حاضر تحقیق در جذب فرآیند که داد نشان ترمودینامیکی هایبررسی یعلاوه،. کندمی پیروی  

 .است خودی به خود

  عدم و سادگی بالا، کارایی دلیل به 2NH-2@SiO4O3Fe شده سنتز ذرات نانو داد نشان هاآزمایش نتایج نتیجه گیری:

  از اسید استیک فنوکسی کلرو دی 4 و 2 آلاینده حذف جهت مناسبی روش تواندمی محلول در ثانویه آلودگی ایجاد

 .باشد آبی هایمحلول

 مقاله پژوهشی
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 و همکاران اسرافیلی   ذرات نانو توسط آبی هایمحلول از اسید استیک فنوکسی کلرو دی 4 و 2 کشعلف حذف                                                    

. بر این اساس سازمان جهانی بهداشت [2] رشد و مرگ گیاه شود

(WHOعلف ) کش حاضر را جز سموم کلاسII بندی نموده طبقه

هایی همچون سمیت عصبی، تواند باعث بروز بیماریاست که می

تراتوژن زایی، اختلال غدد  ایمونوتوکسیتی، سمیت کبدی،

ریز، سمیت کلیوی و تولید سلول اپوپتوز در بدن انسان شود درون

زیست بالا بوده و نسبت در محیط D-2,4. میزان پایداری [12, 11]

 .[4]شود آسانی دچار تخریب شیمیایی نمیها بهکشدیگر علف به

به دلیل دارا بودن خاصیت قطبی و حلالیت نسبتاً خوب  همچنین

آسانی وارد منابع آبی شده و باعث ها در آب، بعد از استفاده بهآن

. طبق سازمان بهداشت جهانی [13]شود وخاک میآلوده کردن آب

گرم میلی 03/0های آشامیدنی در آب D-2,4مقدار حداکثر مجاز 

که فرآیندهای متداول شده است. با توجه به اینبر لیتر توصیه

فیلتراسیون و  گذاری،تصفیه آب آشامیدنی ازجمله انعقاد، رسوب

ک و قطبی را حذف تواند یک مولکول کوچسختی میضدعفونی، به

ناپذیر است های مؤثرتر امری اجتنابدرنتیجه استفاده از روش کند.

از منابع آبی در نظر  D-2,4های مختلفی در حذف سم . روش[14]

شده که شامل فرایندهای اکسیداسیون پیشرفته )فنتون، گرفته

(، ازناسیون، تعویض یونی، 2O2uv/H ،2uv/TiOفنتون،  -فوتو

الکتروشیمیایی، فتوشیمیایی و فوتوکاتالیستی، بیولوژیکی و جذب 

های مذکور، جذب . در میان روش[12, 19, 4, 1]سطحی است 

سطحی به دلیل مزایایی ازجمله حذف مواد آلی و معدنی در 

های بسیار پایین، سادگی فرآیند، نبود تشکیل لجن، بازسازی غلظت

تر مورداستفاده قرار گذاری بیشو احیا جاذب و هزینه پایین سرمایه

های بسیاری ازجمله کربن فعال، . اخیراً جاذب[14]گیرد می

اکسید منگنز، اکسید آهن، پوسته بادام،  سنگ،زغال خاکستر

کائولینیت، باگاس، رزین وکمپوست برای جذب فلزات سنگین و 

شده است؛ اما با های آبی استفادهبرخی از ترکیبات آلی از محیط

ها نسبت سطح به حجم کمی توجه به آنکه برخی از این جاذب

, 12]ب فرآیند شوند توانند باعث پایین آمدن بازده جذدارند، می

هایی مانند نسبت های اخیر از نانو مواد به دلیل ویژگی. در سال[15

پذیری زیاد جهت حذف سطح به جرم بالا، جذب بهتر مواد و واکنش

شود. در این های آبی استفاده میسموم و فلزات سنگین از محلول

میان، نانو ذرات آهن به دلیل در دسترس بودن، ارزانی، غیر سمی 

گیرد ظرفیت بالا بیشتر مورد مصرف قرار میبودن، واکنش سریع و 

که استفاده از نانو ذرات مگنتیت خالص باعث تمایل ازآنجایی. [20]

ها و تجمع بیشتر نانو ذرات مغناطیسی به یکدیگر و ناپایداری آن

های ها را با پوشششود، نیاز است که آنهای اسیدی میدر محلول

معدنی مختلفی پوشش داد. در این میان پوشش سیلیسی یکی از 

واند منجر به بهبود ثبات و پایداری تهای مؤثر است که میگزینه

نانو ذرات در سوسپانسیون، ایجاد اتصال بیشتر نانو ذرات با 

لیگاندهای آلی و جلوگیری از اکسیداسیون در برابر هوا یا اکسیژن 

ها کننده. از سوی دیگر امروزه تمایل به استفاده از اصلاح[21]شود 

همانند سیلانول بر روی سطح جاذب به علت مزایای فراوانی 

تر، افزایش های فعال فرعی و سطح تماس بیشهمچون ایجاد گروه

های مختلف، بهبود ظرفیت جذب و حلالیت نانو ذرات در حلال

 های آلی در شرایط اسیدیقابلیت جداسازی فلزات سنگین و آلاینده

. نانو ذرات مغناطیسی پوشش [23, 22]یافته است و بازی افزایش

های فعال مانند گروه آمین، شده باسیلیس وعاملدارشده با گروهداده

؛ یافته استتیول و کربوکسیل عمدتادرمطالعات پزشکی توسعه

وجه به آنکه مطالعات کمی در خصوص حذف بنابراین با ت

ها از محیط آبی صورت گرفته هدف از مطالعه حاضر کشعلف

دی کلرو فنوکسی استیک اسید  4و  2بررسی میزان جذب علفکش 

SiO4O3Fe@2-از محلول های آبی توسط نانوذرات سنتز شده 

2NH .است 

 روش کار

آبه  2مواداولیه مورد استفاده دراین مطالعه شامل نمک کلرید آهن 

(O2.6H3FeCl و )4 ( آبهO2.4H2FeCl تترا اتیل ،)

(، آمینوپروپیل تری متوکسی سیلان TEOSاورتوسیلیکات )

(APTMSعلف ،) 59دی کلرو فنوکسی استیک اسید  4و  2کش% ،

ماً شرکت مرک( بوده است. ، تولوئن و اتانول )تما%29آمونیاک 

 در سه مرحله زیر سنتز گردید: 2NH-2@SiO4O3Feنانوذره 

: ساخت نانوذره به روش هم Fe3O4 سنتز نانوذره مغناطیسی

( صورت گرفت. برای این کار نخست Co-precipitationرسوبی )

گرم کلرید آهن دوظرفیتی  2گرم کلرید آهن سه ظرفیتی و  22

میلی لیتر آب مقطر مخلوط گردیدو سپس  400داخل بشر به همراه 

درجه  20به راکتور انتقال داده شد. در این حین، دمای راکتور روی 

سلسیوس تنظیم و در حضور گاز نیتروژن به مدت یک ساعت به 

دور در دقیقه( شد. در نهایت با اضافه کردن  200شدت همزده )

از رنگ  ( به مخلوط حاصل، محلول%29مقدار معینی از آمونیاک )

به سیاه تغییر رنگ پیدا کرد. سنتز نانوذره  یاقهوه

Fe3O4@SiO2 در مرحله دوم به منظور پوشش دهی لایه :

SiO2 ،19  میلی لیتر از محلول تترا اتیل اورتوسیلیکات به همراه

مقداری اتانول به راکتور به صورت قطره قطره تزریق شد. مخلوط 

جه سلسیوس در حضور در 50ساعت، در دمای  2حاصل به مدت 

گاز نیتروژن همزده و گرمادهی شد. پس از خنک شدن در دمای 

اتاق، سوسپانسیون حاصل چندین مرتبه با آب مقطرشسته و نانوذره 

Fe3O4@SiO2 گردید. اصلاح نانوذره سیلیس مغناطیسی  تولید

Fe3O4@SiO2-NH2 گرم از نانوذره مرحله  3: در این مرحله

میلی لیتر از  300از محلول تولوئن و متانول ) 1به  1قبل با نسبت 

)آمینو پروپیل APTMSمیلی لیتر از ماده  10هرکدام( به همراه 

تری متوکسی سیلان( جهت آمین دار کردن مخلوط گردید و در 

رحله، هر درجه سلسیوس گرمادهی شد. در این م 20تا  30دمای 

درجه سلسیوس( زمان واکنش اصلاح  20چه دما بیشتر باشد )

. این عامل باعث خروج بیشتر تولوئن و از بین کندیافزایش پیدا م

رفتن باندهای هیدروژنی تشکیل شده ناشی از پیوندهای 

غیرکوالانسی شده و دانسیته عامل آمینی موجود بر روی نانوذره 

ساعت انجام گرفت. در نهایت  24مدت . این کار به یابدیافزایش م

مرتبه با  ینچند 2NH-2@SiO4O3Feه جاذب به دست آمد

درجه سلسیوس به  20اتانول و آب مقطر شسته شد و در دمای 

 ساعت خشک گردید. 2مدت 

 با جذب میزان بر هر یک از پارامترها تغییر تأثیر این مطالعه در

گرفت. کلیه آزمایشات قرار بررسی پارامترها مورد سایر ثابت بودن

سی سی با مقادیر متغیر دوز جاذب، غلظت  200جذب در بشر 

http://ioh.iums.ac.ir/article-1-1211-fa.pdf
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 9396 زمستان ،4 شماره ،9 دوره                علوم پزشکی خراسان شمالی  مجله

 pHدقیقه انجام گرفت. ابتدا  120تا  0درزمان های  pHاولیه، 

 1/0(3HNOمورد آزمایش با استفاده از اسید نیتریک ) یهانمونه

تا  3نرمال در محدوده  1/0(NaOHنرمال و سدیم هیدروکسید )

 یهاها با غلظتبهینه، نمونه pHاز تعیین  تنظیم شد. پس 11

و پس از آن  D-2,4کش میلی گرم بر لیتر علف 10-90مختلف 

( گرم برلیتر مورد آزمایش قرار 4/0، 3/0، 2/0، 1/0دوز جاذب )

دقیقه(  120و  50، 20، 30، 10) یهاگرفت. در نهایت پس از زمان

 02/1جاذب به روش مغناطیسی با کمک آهنربا با شدت 

قبل و  یهاثانیه از محلول جدا گردیدو غلظت 40تسلادرکمتر از 

کش با استفاده از دستگاه کروماتوگرافی مایع با بعد از جذب علف

مورد  nm 230در طول موج   Cecil CE4200کارایی بالا مدل 

رار گرفت. کلیه آزمایشات جذب جهت تعیین سینتیک و آنالیز ق

ایزوترم ها و ترمودینامیک در مقادیر بهینه به دست آمده انجام شده 

توسط  D-2,4است. درصد حذف و ظرفیت جذب 

2NH-2@SiO4O3Fe  محاسبه شد. 2و  1نیز طبق روابط 

Removal efficiency(%) =
𝐶𝑖 − 𝐶0

𝐶𝑖
× 100 (1) 

 باشد.می D-2,4ظت اولیه و نهایی غل 0Cو  Ciکه به ترتیب 

q(
mg

g
) =

(𝐶0 − 𝐶𝑒)𝑉

𝑀
× 100 (2) 

جذب شده بر واحد جرم  D-2,4ظرفیت جذب مقدار  qدر اینجا 

به ترتیب غلظت اولیه و غلظت در  0Cو  mg/g ،eCجاذب( بر حسب 

و  Lنیز حجم محلول بر حسب  Vاست.  mg/lحالت تعادل برحسب 

M  2مقدار نانوجاذبNH-2@SiO4O3Fe  بر حسبg  .است

همچنین جهت بررسی مکانیزم کنترلی فرآیند جذب ماده جذب شونده 

( 1252بر سطح جاذب از دو مدل سینتیک شبه درجه اول )لاگرگرن 

 ( استفاده شد. معادلات این دو سینتیک1555و شبه درجه دوم )هو 

و  eqنشان داده شده است. طبق این معادلات پارامترهای  2جدول در 

tq  به ترتیب ظرفیت جذب در زمان تعادل و زمانt همچنین باشندیم .

سرعت در مدل شبه درجه  یهاهم به ترتیب ثابت 2kو  1kپارامترهای 

eLn q-از رسم نمودار خطی  توانیرا م 1kاول و دوم هستند. مقدار 

tq  در مقابلt  1به دست آورد که شیب نمودار نشان دهنده مقدارk 

 tدر مقابل  tt/qنیز از رسم نمودار  2kاست. به همین ترتیب مقدار 

باشد. در این می 2kشود که عرض از مبدأ نمودار مقدار تعیین مقدار می

گسترده و رایج  یهاجذب نیز از مدل یهامطالعه جهت رسم داده

ایزوترمی فروندلیچ و لانگمویر استفاده شد. ایزوترم پارامتری است که 

بیان کننده رابطه میان غلظت ماده جذب شونده و ظرفیت جذب جاذب 

فعال روی سطح  یهاکه محل دهدیباشد. مدل لانگمویر نشان ممی

جاذب به صورت یکنواخت و همگن توزیع شده است و تداخلی میان 

. گیردیماده جذب شونده بر روی سطح جاذب صورت نم یهاولمولک

یر با توزیع غ اییهدر حالی که مدل فروندلیخ بیان کننده جذب چند لا

یکنواخت ماده جذب شونده است. معادلات ایزوترم های لانگمویر و 

دلی ماده غلظت تعا ecاند. در این رابطه ارائه شده 3جدول فروندلیخ در 

ظرفیت جذب جاذب در زمان تعادل  eq(، mg/Lجذب شونده )

(mg/g ،)mq ( ماکزیمم ظرفیت جذبmg/g ،)lk  ثابت تعادل لانگمویر

(L/mg که وابسته به آنتالپی جذب است. در مدل ایزوترمفروندلیخ )

fk  1و/n  به ترتیب معرف ثابت فروندلیخ و شدت جذب است. مقادیر

و برای  ceدر مقابل  e/qecپارامترهای ایزوترم لانگمویر از رسم نمودار 

. به [24] شوندیتعیین مقدار م elncدر مقابل  elnqفروندلیخ نمودار 

استفاده  4و  3ر بررسی ترمودینامیک فرآیند جذب از روابط شماره منظو

نشان دهنده ثابت جهانی  R)ثابت تعادل(،  ckگردید. در این رابطه 

باشد؛ دمای مطلق بر حسب کلوین می T( و J/moL.k 314/2گازها )

 T/1( نمودار °S∆( و آنتروپی )°H∆و برای تعیین پارامترهای آنتالپی )

یز انرژی آزاد گیبس برحسب ن °G∆رسم گردید.  dLnkدر مقابل 

kj/moL  [29]است. 

ln⁡kc=-(∆H°)/RT+(∆S°)/R  (3 ) 

∆G°=-RT lnkc (4) 

 ها یافته

جاذب  یهاشده: جهت تعیین مشخصهخصوصیات جاذب سنتز 

2NH-2@SiO4O3Fe طیف سنج مادون قرمز ) یهااز دستگاه-FT

IR میکروسکوپ الکترونی روبشی ،)SEM دستگاه انرژی پراش پرتو ،

( استفاده گردید. XRD( ودستگاه پراش پرتو ایکس )EDXایکس )

 cm-1( نشان داد که دو پیک 1 تصویر) IR-FTنتایج حاصل از 

Fe+3–-و  O–2+Fe−2مربوط به ارتعاشات  cm 52/924-1و 41/442

2O  1است. باند-cm 10/1010  مربوط به ارتعاشSi–O  بوده که

قرار  4O3Feپوشش سیلیکا با موفقیت بر روی نانوذره  دهدینشان م

است.  APTMSحاصل از ماده  -2CHگرفته است. همچنین پیک 

مورفولوژی نانوذره سنتز شده با دقت بالا توسط دستگاه  2 تصویرطبق 

SEM که  دهدیمورد مطالعه قرار گرفت. نتایج حاصل از آن نشان م

نانوذرات سنتز شده دارای ساختار کروی و سطح یکنواخت است که 

به دست آمده است. همچنین  nm 20متوسط اندازه قطر آن حدود 

ایجاد  هاییکنشان داد که پ 3 تصویردر  XRDج حاصل از آنالیز نتای

، 33/24، 032/23، 90/90، 41/41، 11/39، 21/ 22شده در زوایای 

سنتز شده در  4O3Feمربوط به هسته  43/22و  45/24، 23/44

بوده و دارای ساختار مکعبی است.  2NH-2@SiO4O3Feجاذب 

به وسیله  2NH- 2SiO @4O3Feود در نانو ذرهحضور عناصر موج

نیز مورد بررسی قرار گرفت. عناصر اصلی موجود در  EDXدستگاه 

(، نیتروژن %92/2(، کربن )%12/22، شامل آهن )4 تصویرجاذب طبق 

( است. حضور نیتروژن %12( و سیلیس )%52/49(، اکسیژن )4/3%)

 2SiOکه گروه عاملی آمین به خوبی بر روی سطح  دهدینشان م

@4O3Fe  جهت  %12/22قرار گرفته است. همچنین مقدار آهن

 انجام تکنیک جداسازی مغناطیسی ضروری است.

 
 2NH-2@SiO4O3Feمربوط به نانوذره  FTIRطیف  :9 تصویر
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 و همکاران اسرافیلی   ذرات نانو توسط آبی هایمحلول از اسید استیک فنوکسی کلرو دی 4 و 2 کشعلف حذف                                                    

 

 2NH-2@SiO4O3Feنانوذره  FSEMتصویر  :2 تصویر

 

 
 4O3Feانوذره ن XRDآنالیز  :3 تصویر

 

 
 2NH -2SiO @ 4O3Feنانوذره  EDXآنالیز  :4 تصویر

 

بر روی جذب  pH یرالف نشان داده شده است. تأث-9 تصویردر  pHاثر 

D-2,4  با تغییر درpH [3 ,2 ,5] غلظت اولیه ،mg/L 29  سم، دوز

و  rpm  400، سرعت همزنmin  20، زمان تماسmg/L 2/0جاذب 

مورد بررسی قرار داده شد. همان طوری که در نمودار  c0 29دمای 

رخ داده و مقدار  pH=  2شود بالاترین میزان جذب در مشاهده می

 pH=  11میزان جذب هم در  ینتراست و کم %42/93بازده جذب آن 

بوده است. بعلاوه ملاحظه  %3/20صورت گرفته و مقدار بازده جذب 

کاهش یافته است.  D-2,4، راندمان درصد حذف pHشود با افزایش می

در این  2برابر  pHهای اسیدی به خصوص در  pHبازدهی بالا در 

به علت برقراری نیروی الکترواستاتیکی میان  تواندیه، ممطالع

 و سطح با بار مثبت جاذب باشد. D-2,4با بار منفی  یهامولکول

 

 
توسط  D-2,4محلول بر کارایی جذب سم  pH یرتأث( الف :5 تصویر

زمان تماس بر روی ظرفیت  یرب( تأث  2NH-2@SiO4O3Feجاذب

 2NH-2@SiO4O3Fe (2  =pH،)توسط جاذب  D-2,4جذب سم 

، ج( (rpm 400، دور همزن mg/L 29، غلظت g/L2/0دوز جاذب 

 D-2,4در جذب 2NH-2@SiO4O3Feدوز جاذب  یرتأث

 

ب نشان  -9تصویر  در D-2,4زمان تماس بر میزان جذب سم  یرتأث

شود با افزایش زمان تماس از داده شده است. همانطور که ملاحظه می

 D-2,4( سم tqدقیقه میزان ظرفیت جذب ) 20فرآیند تا زمان  شروع

رسیده و پس  %3/29به  0که مقدار آن از  یاافزایش پیدا کرده به گونه

 20ثابت بوده است. از این رو زمان  یباًاز آن میزان ظرفیت جذب تقر

انتخاب گردید. در مرحله اثر  D-2,4دقیقه به عنوان زمان تعادل جذب 

ر میزان جذب در چهار حالت مختلف بررسی شد. در اینجا دوز جاذب ب

( g/L 4/0و  3/0، 2/0، 1/0مختلف از نانوذرات در مقادیر ) یهاغلظت

و  400آلاینده، سرعت همزن  mg/L 10، غلظت اولیه 2برابر  pHدر 

 رتصویمورد بررسی قرار گرفت. نتایج حاصل از آن طبق  C0 29دمای 

که با افزایش دوز جاذب تا مقدار بهینه، راندمان  دهدیج نشان م -9

 جذب افزایش یافته است.

و دماهای  D-2,4از  mg/L10دمای محلول در غلظت بهینه  یرتأث

این بررسی نشان داد که  مورد بررسی قرار گرفت. نتایج 49و  29،39

 که با یامثبتی بر روی میزان جذب دارد به گونه یرافزایش دما تأث

درجه سلسیوس، میزان جذب برای غلظت  49به  29افزایش دما از 
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 9396 زمستان ،4 شماره ،9 دوره                علوم پزشکی خراسان شمالی  مجله

به  %3/25یافته است و مقدار آن از سم افزایش mg/L 10اولیه 

رسیده است. همچنین مقادیر تعیین شده پارامترهای  22/54%

 2NH -2SiOبر روی جاذب  D-2,4ترمودینامیکی جذب سم 

@4O3Fe  نشان داده شده است. 3در جدول 

 بحث

محلول نقش مهمی بر ظرفیت جذب دارد و  pHدر فرآیند جذب سطحی، 

عاملی موجود بر روی سطح جاذب را تحت  یهابار سطحی و گروه تواندیم

قرار دهد. طبق نشان به دست آمده از مطالعه حاضر، میزان درصد  یرتأث

های بالا و قلیایی  pHهای پایین و اسیدی نسبت به  pHدر  D-2,4جذب 

افزایش  2NH یهاپایین درصد پروتونه شدن گروه pHشده زیرا در  تریشب

از  11تا  2برابر  pH؛ و ازسوی دیگر میزان درصد حذف سم از یابدیم

به دلیل حضور زیاد  تواندیکاهش یافته است. این امر م 52/32به  42/93

ن شدتوانند باعث منفی می هایوندر محلول باشد. این  OH-بازی  هاییون

سطح جاذب و به دنبال آن ایجاد نیروی دافعه الکترواستاتیکی بین 

و سطح با بار منفی جاذب شود. این پدیده  D-2,4با بار منفی  یهامولکول

. در [5]توسط جاذب جذب شود  D-2,4شود تا سهم کمتری از منجر می

با استفاده از جاذب  D-2,4بهینه برای حذف  pHمطالعه تانگ و همکاران 

Fe/OMC  در مطالعه یو و همکاران [22]گزارش شده است  3حدود .pH 

زمان تماس نشان  یری تأث. در بررس[24]به دست آمده است  3بهینه حدود 

دقیقه، میزان درصد جذب زیاده  20که با گذشت زمان از صفر تا  دهدیم

دقیقه اول به مقدار حداکثر خود رسیده است. افزایش شیب  20بوده و در 

فعال و اشباع نشده  هاییتدقیقه اول ممکن است به علت وجود سا 20در 

 20موجود بر روی سطح خارجی جاذب باشد. از سوی دیگر پس از زمان 

دقیقه شیب تغییرات زمان ناچیز وتقریبا ثابت شده است و حتی در برخی 

به دلیل پر  تواندیموارد عمل واجذب از سطح جاذب اتفاق افتاد. این امر م

در به نگه داشتن فعال بر روی سطح جاذب باشد که قا یهاشدن مکان

بر روی سطح نبوده و ظرفیت جذب به تدریج رو به کامل شدن است  هایون

توسط  D-2,4و همکاران مدت زمان بهینه حذف  . در مطالعه دیانگ[22]

. در مطالعه تانگ [25]دقیقه در نظر گرفته شده است  MIEX ،50رزین 

 mg/L 100با غلظت بالای  D-2,4ان حداکثرزمان تماس حذف و همکار

دقیقه به دست آمد. این امر ممکن است ناشی از تمایل زیاد  9از محلول، 

D-2,4 کربوکسیل موجود بر روی جاذب  یهابه گروهFe/OMC  باشد

 توانیمذکور و حاضر را م یها. دلیل اختلاف زمان تعادل در مطالعه[22]

اولیه آلاینده  یهابه نوع جاذب مورد استفاده جهت حذف و تفاوت در غلظت

آنکه با افزایش در غلظت اولیه آلاینده جذب مورد نظرنسبت داد. به دلیل 

ماده جذب شونده با سطح جاذب زیاد  یهاشونده، شانس برخورد مولکول

شود و پس از آن جاذب شده و از این رو سطح قابل دسترس جاذب کم می

. در بررسی [30]چندانی در حذف آلاینده مورد نظر نخواهد داشت  یرتأث

به  D-2,4ج نشان داد که راندمان حذف  -9دوز جاذب در شکل  یرتأث

است. به طوری   2NH-2@ SiO 4O3Feشدت وابسته به میزان جذب

 %43/49از  D-2,4 ، مقدارg/L 4/0به  1/0با افزایش میزان جاذب از  که

افزایش درصد جذب در این مورد ممکن است  افزایش یافت. %21/51به 

فعال و مساحت سطحی بیشتر بر روی سطح  هاییتناشی از وجود سا

شود. از سوی در سطح می D-2,4جاذب باشد که منجر به افزایش جذب 

گرم در لیتر، مقدار درصد حذف سم به علت کمبود  3/0دیگر پس از دوز 

یافته است. به این ترتیب دوز بهینه افزایش %2، کمتر از D-2,4 یهالمولکو

 انتخاب گردید. g/L 3/0جاذب 

( بر راندمان فرآیند جذب با 49و  39،29اثر دمای مختلف محلول )

 29نشان داد که با افزایش دما از  D-2,4از  mg/L 10غلظت اولیه 

ود شمی تریشبر روی جاذب نیز به مراتب ب یندهآلا mqار مقد C0 49به 

. افزایش دما [31]که نشان دهنده گرماگیر بودن فرآیند جذب است 

نده و افزایش در اندازه منافذ باعث بهبود حلالیت ماده جذب شو تواندیم

. در مطالعه حاضر جهت بررسی عوامل مؤثر بر [23]سطح جاذب شود 

 2NHبر روی جاذب  D-2,4سرعت واکنش فرآیند جذب آلاینده 

-2SiO @4O3Feسینتیکی شبه درجه اول و شبه درجه  یها، از مدل

ترین استفاده را در مطالعات جذب دارند، استفاده گردید. دوم که بیش

نشان داده شده است. 1جدول مقادیر پارامترهای سینتیکی در 

 2NH-2@SiO4O3Feبر روی  D-2,4مقادیر پارامترهای سینتیک جذب  :9جدول 

 eq 2,K1K 2R معادله مدل سنتیکی

 tq1k-e)=Lnqtq-eLn (q 039/10 0192/0 2522/0 شبه درجه اول

2 شبه درجه دوم
eq2+1/ke=t/qtt/q 23/1 0312/0 5542/0 

 

 2NH-2@SiO4O3Feبر روی  D-2,4مقادیر پارامترهای ایزوترم های تعادلی جذب  :2جدول 

 45 35 25 پارامتر

    فروندلیخ

eLnc1-+nF=Ln keLn q    

n 35/2 21/5 41/2 

fK 225/31 401/30 124/25 

2R 5425/0 5433/0 5951/0 

    لانگمویر

0ql+1/k0/qe=ce/qeC    

mq 02/30 44/30 53/31 

KL 2222/0 2294/0 403/0 
2R 5531/0 559/0 5549/0 
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 2NH -2SiO @4O3Feبر روی جاذب  D-2,4پارامترهای ترمودینامیکی جذب سم  :3جدول 

k)0(kj/mol.0SΔ (j/mol)0HΔ (kj/mol)0GΔ lnkc )0KT( )0CT( 

22/30 121/0 222/9- 35/2 252 29 

22/30 121/0 294/2- 2/2 302 39 

22/30 121/0 322/2- 123/2 312 49 

 

 

شود که مقدار ضریب همبستگی دو مدل طبق این جدول مشاهده می

به دست  5542/0و  2522/0سنتیکی شبه درجه اول و دوم به ترتیب 

ظرفیت جذب ( و 2Kآمده است. همچنین با توجه به مقادیر ثابت سرعت )

گفت که رفتار جذب از مدل شبه درجه  توانی، میا( محاسبهeqتعادل )

بر  D-2,4که جذب  دهدی؛ بنابراین نتایج نشان مکندیدوم پیروی م

فعال  یهابستگی به وجود محل 2NH -2SiO @4O3Feروی جاذب 

. در [32]بر روی جاذب داشته و فرآیند جذب از نوع شیمیایی است 

جهت حذف  2NH -2SiO @4O3Feمطالعه سانو همکاران از جاذب 

مالاشیت سبز استفاده گردید؛ که نتایج این تحقیق از مدل سینتیک شبه 

 .[30]و با مطالعه حاضر هم خوانی دارد  کندیدرجه دوم تبعیت م

 2NHبر روی جاذب  D-2,4همچنین جهت بررسی تعادل جذب 

-2SiO @4O3Feایزوترمی لانگمویر و فروندلیخ استفاده  یها، از مدل

 .دهدیمقادیر پارامترهای مربوط به دومدل را نشان م 2جدول گردید. 

حداکثر ظرفیت  0C 49به  29که با افزایش دما از  دهدینتایج نشان م

یافته است و این افزایش 53/31به  02/30جذب در مدل لانگمویر از 

نشان دهنده آن است که فرآیند جذب در این مطالعه گرماگیر است. 

ه بیان کرد ک توانیهمچنین با توجه به مقایسه ضرایب همبستگی م

از مدل تک  2NH -2SiO @4O3Feبر روی جاذب  D-2,4جذب 

(. مدل لانگمویر نشان 2R > 55/0) کندیلانگمویر پیروی م اییهلا

فعال روی سطح جاذب به صورت یکنواخت و  یهاکه محل دهدیم

-2,4جذب شونده  یهاهمگن توزیع شده است و تداخلی بین مولکول

D مدل فروندلیخ بیان . در حالی که گیردیبر روی جاذب صورت نم

با توزیع غیر یکنواخت ماده جذب شونده است  اییهکننده جذب چند لا

باشد نشان هنده  1-10چنانچه در محدوه  n. از سوی دیگر، مقدار [33]

  2NH -2SiO @4O3Feبر روی  D-2,4 یهاجذب مطلوب مولکول

. در بررسی کندیصدق م nاست که با توجه به مقادیر به دست آمده 

 °S∆ و °H∆ مشاهده شد که مقادیر 3جدول نتایج ترمودینامیک طبق 

 به دست آمده است. k0kj/moL. 22/30و  mg/L121/0ه ترتیب ب

-2,4مثبت بودن این دو پارامتر بیان گر اندوترمیک بودن فرآیند جذب 

D 2,4و امکان اتصال محکم مولکول  بر روی جاذب-D  بر روی سطح

. و هرچه دمای محلول [34]است  2NH -2SiO @4O3Feجاذب 

توسط جاذب افزایش و به دنبال آن  D-2,4افزایش یابد میزان جذب 

نیز راندمان فرآیند افزایش خواهد یافت. همچنین مقدار انرژی آزاد 

، -222/9به ترتیب  0C 49و  39،29( در دماهای °G∆گیبس )

ده که علامت منفی نشان به دست آم -kj/moL322/2و  -294/2

دهنده خود به خودی بودن فرآیند جذب است؛ و اگر چنانچه مقدار 

∆G° که یک سد انرژی در محلول وجود  دهدیمثبت باشد، نشان م

جذب شونده در  هاییونها و دارد که باعث شده میزان آزادی مولکول

مقادیر  . درمطالعه زنگ[39]محلول را برای اتصال به جاذب کاهش دهد 

∆H° و ∆S° فرآیند جذب  دهدینشان مر دو مثبت به دست آمد که ه

اندوترمیک بوده  2NH -2SiO @4O3Feآلی بر روی جاذب  یندهآلا

هر دو  °S∆ و °H∆ مقادیر . همچنین در مطالعه سلمان[24]است 

 که با مطالعه حاضر هم خوانی دارند. [2]مثبت تعیین شده است 

 نتیجه گیری

به دلیل  2NH-2@SiO4O3Feدر این مطالعه مشاهده شد که جاذب 

وش تواند رکارایی بالا، سادگی و عدم ایجاد آلودگی ثانویه در محلول می

دی کلرو فنوکسی استیک اسید از  4و  2 یندهمناسبی جهت حذف آلا

، زمان تماس 2برابر  pHهای آبی باشد. در مقیاس آزمایشگاهی، محلول

میلی گرم در  10گرم در لیتر در غلظت  3/0دقیقه و دوز جاذب  20

در کلرو فنوکسی استیک  4و  2لیتر به عنوان بهترین شرایط حذف 

اسید حاصل شد. نتایج حاصل نشان داد که جذب سم بر روی جاذب 

سنتز شده از مدل سینتیک شبه درجه دوم و ایزوترم دمایی لانگمویر 

. این عمل بیانگر آن است که جذب سم بر روی جاذب کندیپیروی م

2NH-2@SiO4O3Fe  همگن و از نوع شیمیایی است. به صورت

علاوه بر آن، مطالعه ترمودینامیک نیز رابطه مستقیم بین گرما و درصد 

 حذف را آشکار ساخت.

 تشکر و قدردانی

بدین وسیله نویسندگان مقاله حاضر از معاونت محترم پژوهشی دانشگاه 

ایران و ستاد ویژه توسعه علوم پزشکی و خدمات بهداشتی درمانی 

فناوری نانو به لحاظ حمایت مالی از این مطالعه که منتج از پایان نامه 

باشد، می 59-03-24-25352دوره کارشناسی ارشد با شماره طرح 
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Abstract 

Introduction: Today, toxic organic pollutants are considered as the most serious 

environmental problems in water resources worldwide. To cope with the problem, 

different wastewater treatment techniques are developed. In recent years, one of the 

methods welcomed by researchers is the adsorption of contaminants with magnetic 

nanoparticles. Therefore, the current study aimed at investigating the removal of 2,4-

dichlorophenoxyacetic acid (2,4-D) herbicide from aqueous solutions by Fe3O4@SiO2-

NH2 synthesized nanoparticles. 

Methods: The Fe3O4@SiO2-NH2 was prepared using a co-precipitation method. The 

characteristics of the prepared adsorbent were determined based on scanning electron 

microscope (SEM), Fourier-transform infrared spectroscopy (FTIR), X-ray diffraction 

(XRD) and edX results. In the current study, the effect of pH, initial concentration of 

pollutant, and absorbent dose in the contact time of 0-120 minutes on the removal 

efficiency of 2,4-D from aqueous solutions was evaluated. Also, the kinetic equations 

and equilibrium isotherm studies were conducted. 

Results: In the current study, the optimum pH and contact time were 6 and 30 minutes, 

respectively. Also, by increasing the contact time from 0 to the balance time of 60 

minutes, the absorption capacity of 2,4-D was also increased to 65.3%. The results of the 

kinetic equations and isotherms showed that the adsorption process of 2,4-D followed the 

second-order kinetic equation and Langmuir isotherm (R2> 0.99). Also, thermodynamic 

parameters assessment showed that the adsorption was an endothermic and spontaneous 

procedure. 

Conclusions: The results of the current study showed the application of Fe3O4@SiO2-

NH2, synthesized nanoparticles as a good method for the removal of 2,4-D from aqueous 

solutions due to its advantages such as quick and easy separation of contaminants and no 

secondary pollution of the solution. 
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