
 1399 بهار 54، شماره مپانزدهسال                                                                                   پژوهشي شيمي کاربردي                  -مجله علمي

9 

 2Pd+و  2Pb+های جذب یون: 4O3Feدار شده با بهبود روش تهیه گرافن اکسید عامل

 از محلول آبی

 حمیده السادات نجفی ،شبنم ششمانی
 شهرری، دانشکده علوم پایه، گروه شیمی -تهران، دانشگاه آزاد اسلامی واحد یادگار امام خمینی )ره(

 15/02/98تاريخ پذيرش:            19/01/98تاريخ تصحيح:              13/05/97تاريخ دريافت: 

 چکيده

 خلوص بیشتر، در مدت زمان کوتاهتر و با بااصلاح شد. با ایجاد تغییراتی در روش استادن مایر، گرافن اکسید تهیه گرافن اکسید  روشتحقیق در این 

های متداول نظیر طیف با استفاده از روششناسایی شد.  دارعامل  4O3Feبا ذرات  اکسید صفحات گرافن دست آمد. سپس بهای بالا فاصله بین لایه

 بررسیدار نشده دار شده و عاملدر مجاورت گرافن اکسید عامل از محلول آبی 2Pd+و  2Pb+ هاییونانجام گرفت. سپس جذب  XRD و IRسنجی 

با  یون سربدرصد جذب میزان بیشینه  مطالعه شد.در میزان جذب دما و غلظت آلاینده فلزی ، pH زمان تماس، شد. اثر پارامترهایی نظیر مقدار جاذب،

با  میزان جذب یون پالادیمبیشینه  در حالیکهبه دست آمد.  %39و  5/68به ترتیب  4O3Feعامل دار شده با  گرافن اکسید و گرافن اکسید استفاده از

های فروندلیش و تمکین ایزوترم ازو پالادیم سرب یون جذب نشان داد که آزمایشگاهی نتایج . تعیین شد %78و  63به ترتیب  هااین جاذباستفاده از 

گرافن اکسید  که گفتتوان دست آمده میهبر اساس نتایج ب های سینتیکی الویچ و لاگرگرن است.مدلنیز بهترین مدل سینتیک جذب . کندپیروی می

 کار رود.هب 2Pd+و  2Pb+ هایعنوان یک جاذب موثر برای یونهتواند بقابلیت جذب بالایی داشته و می 4O3Feنانو ذرات  عامل دار شده با

 .جذب، سینتیک جذبایزوترم  ،2Pd+ جذب یون ،2Pb+ جذب یون، 4O3Fe، دار شدهعاملگرافن اکسید  کلیدی:کلمات 

 مقدمه-1

به مقدار زیست فلزات سنگين در محيط هایي مانند ورود آلاینده ،هاي صنعتي و کشاورزيفعاليتگسترش در دهه گذشته با 

جيوه، سرب، آرسنيک، کادميم اندازند. و سلامتي انسان را به مخاطره مي هاحيات اکوسيستماین فلزات  یافته است.زیادي افزایش 

سازي، دباغي، سازي، باتريرنگگري، آبکاري، ریخته صنایع فلزي،طریق از  فلزاتاین  فلزات سنگين هستند.اي از نمونهو پالادیم 

اثرات مخربي بر سلامتي انسان فلزات سنگين  .شوندبه محيط زیست وارد مي و معادن صنایعپسماندهاي  و کاغذسازي نساجي،

حافظه، آسيب  و اختلال در یادگيري ،کندذهني ،سرطانایجاد ها، کاهش رشد اندامتوان به مي. از جمله این اثرات د داشتنخواه

  .]1[ اشاره کرديستم عصبي و اختلالات حرکتي دیدن س

هاي حذف از روش .جلب شده است يبيولوژیکشيميایي، فيزیکي و حذف  هايبه روش پژوهشگرانتوجه در چند دهه اخير 

 هاميکروارگانيسم ازدر روش بيولوژیک، . نام برد را یوني تبادل و احيا - شيميایي، اکسيداسيون دهيرسوبتوان شيميایي مي

 
 . :شهرری –( دانشیار دانشکده علوم پایه، دانشگاه آزاد اسلامی واحد یادگار امام خمینی )رهنویسنده مسئوول           shabnam_sheshmani@iausr.ac.ir 
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برابر  هزار به خود افتب در را فلزات غلظت توانندمي هاميکروارگانيسم. شوداستفاده مي سنگين فلزات بازیافت و کنترل براي

به دليل عملکرد ساده و موثر توجه شود، ها استفاده مياز انواع جاذبدر آن که  روش فيزیکيدر . برسانند محيط در موجود مقدار

 يهتصفو  ت محيطيمغناطيسي براي حل مسایل زیس هايجاذبنانوامروزه استفاده از  .]6-2[ جلب کرده استبه خود زیادي را 

 ذرات مغناطيسي نظير به وسيله ينفلزات سنگ يهتصف .است مورد توجه قرار گرفتهها و رنگدانه يفلز هايیونآلوده به  يهاآب

4O3Fe  با گرچه ا .]7-9[ شوديبه سهولت انجام م يخارج يسيمغناط يدانم وسيلهبهنانوذرات جاذب از پساب  يجمع آورو

هاي عاملي شيميایي به دليل فقدان یا کمبود گروهظرفيت جذب  امایابد، يم یشجذب افزا ميزان 4O3Feذرات  اندازهکاهش 

در مقایسه با هاي انجام شده نانو ذرات مغناطيسي اصلاح شده بر اساس پژوهش. به نسبت پایين استروي سطح جاذب، 

 .]16-10[ باشندتر ميکاربرديهاي مغناطيسي دیگر موثرتر و جاذب

نانو  تثبيتبراي بسيار مناسبي بسترهاي بالا،  سطح ویژهبه دليل داشتن  ،(مشتقات شيميایي گرافن) اصلاح شدهگرافن گرافن و 

و همکارانش در سال 1مغناطيسي گزارش شده است. یو ي متعددي براي تهيه مشتقات گرافنهاروش. هستندذرات مغناطيسي 

و همکارانش  2یي ،در تحقيق دیگراي از آهن، گرافن اکسيد مغناطيسي را تهيه کردند. روش تجزیه حرارتي پيش ماده، با 2009

پيریدینول و در دماهاي بالا گرافن اکسيد مغناطيسي را -2-متيل-1با فریک تري استيل استونات در از واکنش گرافن اکسيد 

براي جذب  خوبيبسيار  هايجاذب بر پایه مشتقات گرافن ي مغناطيسيهاکامپوزیتها نشان داده است که بررسيدند. نموتهيه 

از  2Cu+ جذب یون، 4کامپوزیت گرافن اکسيد مغناطيسي سولفونه شدهبا استفاده از و همکارانش  3ليو .باشندمي فلزات سنگين

 2Cu ،+2Cd+جذب فلزاتي نظير  دار شده را درو همکارانش گرافن اکسيد مغناطيسي عامل 5کسيانآبي را بررسي کردند.  محلول

یي دهد و با خاصيت مغناطيسي اشباع بالااین نانوکامپوزیت حلاليت بسيار خوبي در آب از خود نشان مي. کردندبررسي  2Pb+و 

اي . به گونهه استنشان داد یيکامپوزیت درصد جذب بالااست. این  برخورداربه عنوان یک جدا کننده  خوبيکه دارد از پتانسيل 

که توسط محققان کشورمان  يدیگر هايدر پژوهش .]27-17[ دارد %85ز آن ظرفيت جذبي برابر با بار استفاده ا 5که پس از 

 ،2Zn ،+2Pb ،+6Cr، +2Cu، +2Co ،+2Ni+فلزاتي نظير جذب  ، کاربرد گرافن اکسيد و گرافن اکسيد مغناطيسي درانجام شده است

‒
3NO  82-33[شد بررسيهاي آبي از محلول آلاینده هاي آليو[ . 

براي تهيه گرافن  7هاي علمي از روش هامرز اصلاح شد. در اکثر گزارش 6در این تحقيق تهيه گرافن اکسيد به روش استادن مایر

بالاتري تر بوده و محصول این فرایند از خلوص اکسيد استفاده شده است. در حالي که روش به کار گرفته در این پژوهش، ساده

 
1 Shu-Hong Yu 
2 Mingxin Ye  
3 Yun-guo Liu 
4 Sulfonated magnetic graphene oxide composite 
5 Yuezhong Xian  
6 Staudenmaier  
7 Hummers 

http://pubs.acs.org/author/Ye%2C+Mingxin
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1383586613000981#!
http://pubs.rsc.org/-/results?searchtext=Author%3AYuezhong%20Xian
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رسد. مي Å 9اي در گرافيت اکسيد افزایش یافته و به حدود همچنين به دليل افزایش غلظت اسيد، فاصله بين لایه برخوردار است.

این ترکيب با پس از اطمينان از تهيه گرافن اکسيد،  شود.تجمع و تراکم صفحات گرافن اکسيد جلوگيري ميبه این ترتيب از 

با استفاده از دو جاذب گرافن  2Pd+و   2Pb+ هايیونعملکرد جذب  دار شد. آنگاهعامل 4O3Feمغناطيسي استفاده از نانو ذرات 

دما و غلظت آلاینده فلزي ، pHپارامترهایي نظير مقدار جاذب، زمان تماس، . دار نشده بررسي شددار شده و عاملعاملاکسيد 

 قرارگرفت. ارزیابيمورد  هاي تعادليسينتيک و ایزوترم در پایان. مطالعه شد

 تجربی بخش-2

   هامواد شيميايي و دستگاه-2-1

، %97، خلوص4SO2H، مرک، سولفوریک اسيد، %9/99، خلوص 3KClOآلدریچ، پتاسيم کلرات، -يگما، س%55/99خلوص  گرافيت،

، (4H2C(OH)2)، مرک، اتيلن گليکول، %37، خلوص HCl، مرک، هيدروکلریک اسيد، %63، خلوص 3HNOمرک، نيتریک اسيد، 

، O2H.63FeClآبه،  6کلرید  (III)، آهنO2Hبارتقطير،  4، مرک، آب دیونيزه %9/99، خلوص O6H2C، مرک، اتانول،%5/99خلوص 

، %9/99، خلوص NaOH، مرک، سدیم هيدروکسيد، %9/99، خلوص O2H.62FeClآبه،  6کلرید  (II)، مرک، آهن%9/99خلوص 

 مرک.

حمام  ،Universal 320 Hettichدستگاه سانتریفوژ مدل  ،Sartorius متر مدل  Sartorius،pHگرم مدل  0001/0ترازو با دقت 

، Heidolphمدل  Shakerدستگاه ،  Memmertآون معمولي مدل ،  Memmertمدل آون خلا، Elmasonic 60 Hالتراسونيک مدل 

با استفاده  Tensor 27 Brukerمدل  (IR)دستگاه طيف سنجي مادون قرمز  ،Heidophکن و همزن مغناطيسي مدل دستگاه گرم

 UV-Visدستگاه اسپکتروفتومتر  ،Philips PW 1800 Diffractometerمدل  (XRD)دستگاه پراش پرتو ایکس  ،KBrاز قرص 

 .MDKBدقيق کویر مدل  وسنج، دستگاه مغناط Varian Cary Bio 100مدل 

  به روش استادن ماير گرافن اکسيد تهيهبهبود -2-2

ميلي ليتر(، سولفوریک  9، نيتریک اسيد )این منظوربراي  .بهبود یافت گرافن اکسيد به روش استادن مایرتهيه در این تحقيق، 

گرم(  1آنگاه پودر گرافيت ) شدید با یکدیگر مخلوط شدند.هم زدن ميلي ليتر( در یک حمام یخ صفر درجه همراه با  27اسيد )

ساعت به آهستگي افزوده شد به  1گرم(، در مدت زمان  5مخلوط اسيدي اضافه شد. سپس پودر پتاسيم کلرات )این آهسته به 

شدددد. در  دارينگه ر دماي اتاق همراه با هم زدنروز د 2مدت ر نرود. آنگاه ترکيب مورد نظر فرات C° 20طوري که دماي آن از 

رسوبات شستشو داده شد.  7بر با برا   pH، ترکيب خميري سياه رنگ با آب دیونيزه تا رسيدن بهسازيخالصنهایت به منظور 

ست آمده در آون خلا ست آمد. C°60در دماي  به د سيد به د سياه رنگ گرافيت اک شد. در این حالت پودر  شک  براي تهيه  خ

سيد سيد، مقدار معيني از پودر گرافيت اک سونيک به مدت ال در برابر امواجدر محلولي از آب و اتانول گرم(  1/0) گرافن اک  2ترا



 ششماني و نجفي                                 ...                                         هايجذب يون: 4O3Feدار شده با بهبود روش تهيه گرافن اکسيد عامل

12 

در  IRشناسایي این ترکيب با استفاده از طيف  .شودمي گرافيت اکسيد به گرافن اکسيد تبدیلساعت قرار گرفت. بدین ترتيب 

  انجام شد. (XRD)گستره زیر قرمز مياني و پراش پرتو ایکس 

 4O3Feدار شده با عامل گرافن اکسيد کامپوزيتتهيه -3-2

گرم(  1/3يتر( و سدیم استات )ل يليم 70گليکول ) (، اتيلنگرم5/0اکسيد ) ، گرافن4O3Feبا  گرافن اکسيد دارکردنعامل براي

گرم(،  6/0( کلرید )IIIآهن) سپس. آید دست به همگن سوسپانسيون تا شد داده قرار التراسونيک امواج تحت ساعت دو مدت به

 مدت به C°180 دماي با آون در و شد اتوکلاو منتقل به ساعت نيم از پس. شد مخلوط ساعت یک اضافه و به مدت مخلوط به

 اتانول با بار سه و آب با بار بشر منتقل شد و سه به آن محتویات شدن، خنک و واکنش اتمام از پس .شد داده قرار ساعت شش

 . ]34[ شد خشک ساعت یک مدت به خلا آون در شده تهيه کامپوزیت. شد داده شستشو

 از محلول آبي 2Pd+و  2Pb+ هاينيوجذب  پارامترهاي موثر در بررسي-4-2

 دار شدددده با عامل گرافن اکسددديدیا (، گرافن اکسددديد و ppm20) 2Pd+و  2Pb+به محلول حاوي آلاینده فلزي : جاذب اثر مقدار

4O3Fe (100/0 ،500/0 ،10/0 ،20/0  گرم30/0و)  اضافه و به مدت چهار ساعت به وسيله همزن مغناطيسي همزده شد. آنگاه

 .خوانده شد هامحلولجذب 

 4O3Fe دار شددده با گرافن اکسدديد عاملیا  گرافن اکسدديد و 2Pd (ppm20،)+و  2Pb+به محلول حاوي آلاینده فلزي  :اثر زمان

از محلول نمونه برداري و  دقيقه پس از شددروع واکنش 300و  240، 180، 120، 60، 30هاي در زمانگرم( اضددافه شددد. 01/0)

 .ثبت شدفتومتر رودستگاه اسپکت ها به وسيلهجذب آن

سي اثر : Hp اثر سيدي و بازي )در محدوده  Hpبراي برر 2Pd (ppm 20 ،)+و  2Pb+به محلول حاوي آلاینده فلزي  ،(8تا  2هاي ا

 4O3Fe (01/0 دار شده با گرافن اکسيد عاملیا گرافن اکسيد و . سپس جاذب سولفوریک اسيد و سدیم هيدروکسيد افزوده شد

 شد. خواندهها جذب محلولآنگاه ساعت به وسيله همزن مغناطيسي همزده شد.  4( اضافه و به مدت گرم

 4O3Fe دار شدددده با گرافن اکسددديد عاملیا (، گرافن اکسددديد و ppm20) 2Pd+و  2Pb+فلزي  هايبه محلول حاوي یون ا:اثر دم

ساعت در 01/0) ضافه و به مدت چهار  صاف و با آهن شد. محلول قرار داده C° 50 و 45، 40، 35، 25، 10دماهاي گرم( ا ربا 

 جذب آنها ثبت شد. 

گرافن یا اکسدديد و  گرافن، (ppm 35و  10 ،20،15 ،25 ،30) 2Pd+و   2Pb+فلزي آلایندهحاوي  محلول به :لاینده فلزيآاثر غلظت 

آنگاه همزده شددد.  C° 25و دماي  4برابر با  Hpدر سدداعت چهارو به مدت اضددافه  (گرم 10/0) 4O3Fe دار شددده با اکسدديد عامل

 .شد خوانده هاصاف و جذب آن رباآهنها با نمونه
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 تعداد دفعات قابليت جذببررسي  -2-5

 ليتر ميلي 25در شرایط بهينه بررسي شد. به  2Pd+و  2Pb+هاي فلزي یونجذب  جذب، بررسي تعداد دفعات قابليت به منظور

 4O3Fe/اکسيد گرافن کامپوزیتگرم 01/0، مقدار C25 ºو دماي  4برابر با  Hp، در 2Pd+و  2Pb+هاي فلزي از یون ppm 20محلول 

ثبت شد.  فتومتررودستگاه اسپکت به وسيله زده شد. نمونه با آهنربا صاف و جذب آنافزوده شد و محلول به مدت دو ساعت هم

قرار داده شد تا خشک شود. آنگاه به طور  Cº 60مدت یک ساعت در دماي سپس جاذب شستشو داده شد و در آون خلا به 

به کار رفت. این مراحل تا پنج بار ادامه داده  2Pd+و  2Pb+هاي فلزي یگر از یوند ppm 20محلول  ليتر ميلي 25مجدد در جذب 

 وسيله دستگاه اسپکتروفتومتر ثبت شد.به شد و جذب

 گیریبحث و نتیجه-3

 FT-IRاستفاده از طيف سنجي  باشناسايي -3-1

نشان داده شده  1 در شکل cm 400-0004‒1در گستره  4O3Fe  دار شده باگرافن اکسيد عاملگرافن اکسيد و  IR-FTطيف 

که به ترتيب متعلق به کربن متصل به گروه  C–Oدو نوار ارتعاش کششي مربوط به پيوند این ترکيب  IRدر طيف است. 

. همچنين نوار ارتعاش کششي شودمي مشاهده cm 1097‒1و  1171هاي ، به ترتيب در ناحيهباشدميهيدروکسيل و کربوکسيل 

توان دو نوار ارتعاش کششي مربوط به پيوند قابل مشاهده است. از طرف دیگر مي cm 1467‒1در ناحيه  OH–Cمربوط به پيوند 

C=C 1هاي اکسيد نشده در ناحيه متعلق به کربن‒cm 1409  و پيوندC=O  1گروه کربوکسيل در ناحيه‒cm  1707 را ملاحظه

طيف  .شودمي نيز دیده H–Oمتعلق به ارتعاش کششي پيوند   cm 3420‒1تا  2778 کرد. در نهایت یک ارتعاش قوي در ناحيه

IR-FT  4  دار شده باگرافن اکسيد عاملترکيبO3Fe  ظاهر شده در حدود  نشان داده شده است. پيک )ب(1در شکل‒cm 

نوار ارتعاش کششي پيوند باشد. پيوند بين فلز آهن و اکسيژن مياست، بيانگر تشکيل  O–Fe پيوند که مربوط به ارتعاش 1461

O–C و  1106هاي ، به ترتيب در ناحيهباشدميهاي کربونيل و کربوکسيل که به ترتيب متعلق به کربن متصل به گروه‒cm 

 شود. مي هملاحظ 11637
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 در گستره زیر قرمز میانی IR طیف -1 شکل

 4O3Feدار شده با کامپوزیت گرافن اکسید عامل ، ب(تهیه شده به روش استادن مایر اصلاح شده اکسید گرافنالف( 

 با استفاده از الگوي پراش پرتو ايکس  شناسايي-3-2

سيد و  XRDالگوي  سيد عاملگرافن اک شده باگرافن اک شکل 4O3Fe دار  ست. 2 در  شده ا شان داده  گرافن  XRD الگوي در ن

 °26.38و یک پيک بسيار ضعيف در ناحيه   Å 9 ايهیلابين با فضاي 2θ = 12.23°یک پيک با شدت بسيار بالا در ناحيه اکسيد

2θ =  ضاي شده در محيط  Å 3/3 ايهیلابينبا ف سيد ن سيار اندکي از گرافيت اک شدميکه حاکي از وجود مقدار ب شاهدهبا  ، م

ضاي شودمي شان از قرار گرفتن گروه Å 9به  3/3گرافيت از  ايهیلابين. تغيير ف سيژنهاي عاملي ن ضخامت  داراک و افزایش 

 Åتا  6در گستره اي فاصله بين لایههاي تهيه گرافن اکسيد در دیگر روشلازم به ذکر است که . ]35[ باشدمي صفحات کربني

 Å 9اي به در زمان کوتاهتر فاصله بين لایه محيط اسيدي وها در متغير است. در این پژوهش با تغيير نسبت مولي اکسنده  8

سيد عاملکامپوزیت  مربوط به XRDالگوي  .]63[ افزایش یافت شده با گرافن اک شکل  4O3Fe دار  شده  )ب(2در  شان داده  ن

ست. در این الگو پيک  ,2θ = 18.14 (111), 30.20 (220), 35.32 (311), 43.11 (400), 53.60 (422), 57.04 (511)هایي در  ا

 º)533( 74.06), 440( 62.52 4هاي تفرق الگو و کارت استاندارد ترکيب زاویهاز مقایسه الگو  .]83و  73[ شودمشاهده ميO3Fe 

)0629-19JCPDS file no. ( 4توان گفت که کامپوزیت مورد مطالعه با فاز ميO3Fe  )در  (.1همخواني دارد )جدول )مگنتيت

شود، مشاهده نشده است. این نتيجه بيانگر آن است ظاهر مي 10º θ2-0=این الگو، پيک مربوط به گرافن اکسيد که در ناحيه  

 .تثبيت شده است 4O3Feکه گرافن اکسيد در حد خيلي وسيعي لایه لایه شده است و به صورت یکنواخت در اطراف نانوذرات 
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 4O3Feدار شده با ، ب( گرافن اکسید عاملگرافن اکسیدالف(  (XRD)الگوی پراش پرتو ایکس  -3شکل 

 اکسید گرافننانوذرات مغناطیسی تثبیت شده روی استاندارد و  4O3Feهای تفرق ترکیب زاویه مقایسه-1 دولج

 اندیس ميلر )صفحات بلوري(
 4O3Feزاویه تفرق 

 نمونه تهيه شده نمونه استاندارد

(111)  27/18  14/18  

(220)  10/30  20/30  

(311)  45/35  32/35  

(400)  12/43  11/43  

(422)  47/53  60/53  

(511)  01/57  04/57  

(440)  58/62  52/62  

(533)  06/74  06/74  

  4O3Feدار شده با اکسيد عامل گرافن کامپوزيت مغناطوسنجي-3-3

است. با توجه به منحني  نشان داده شده 4در شکل  4O3Feکامپوزیت گرافن اکسيد عامل دار شده با نمودار مغناطوسنجي 

به ميدان مغناطيسي بزرگي براي مغناطيس شدن نياز  . این مادهداردوجود  (پسماند، حلقه هيسترزیس )حلقه مغناطوسنجي

 باشد.مي emu/g 83/41اشباع   يسگيرند. این ترکيب داراي مغناطمغناطيس قرار ميفروندارند و در دسته مواد 
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 4O3Feدار شده با گرافن اکسید عامل نمودار مغناطوسنجی -4 شکل

 (SEM) تصاوير ميکروسکوپ الکتروني-3-4

 در شددکل 4O3Fe( نموندده هدداي گددرافن اکسدديد و گددرافن اکسدديد عامددل دار شددده بددا SEMميکروسددکوا الکترونددي ) تصدداویر

نددانومتر  29و بددا اندددازه تقریبددي  کددروي مورفولددوژيبددا مغناطيسددي  اتنددانو ذردر ایددن تصدداویر نشددان داده شددده اسددت.  5

 قرار گرفته است. هاي گرافن صفحهروي 

 

   

 الف(
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 (SEM) تصاویر میکروسکوپ الکترونی -5شکل 
 4O3Fe، ج( نانوذرات کروی 4O3Feالف( گرافن اکسید، ب( گرافن اکسید عامل دار شده با 

 (EDXAطيف سنجي پراش انرژي پرتو ايکس )شناسايي با استفاده از -3-5

گيري کرد. از آنجا که اندازه X-پرتوسنج پراش انرژي طيفتوان به کمک ز یک نمونه را ميساطع شده ا X-تعداد و انرژي پرتو

اند، امکان پرتوها بيانگر اختلاف انرژي بين دو لایه و همچنين ساختار اتمي عنصري است که از آن ساطع شدهاین انرژي 

نشان داده شده است. آهن  4O3Fe/اکسيد گرافنکامپوزیت  EDXAآناليز  6در شکل وجود دارد. گيري ترکيب عناصر نمونه اندازه

 باشد.ميدرصد وزني  51/17و اکسيژن با درصد وزني  20/64، کربن با درصد وزني 65/16با 

 ب(

 ج(
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 4O3Feکامپوزیت گرافن اکسید عامل دار شده با  X (EDXA)-طیف سنجی پراش انرژی پرتو -6شکل 

  4O3Fe دار شده باگرافن اکسيد عامل يااکسيد و  گرافن جذب به وسيلهبررسي سينتيکي -6-3

یا گرافن اکسيد و  گرم جاذب گرافنمقدار  حسببر و پالادیم سربدرصد جذب  اتتغييردر این بخش : اثر تغيير غلظت جاذب

که با افزایش دهد نشان مي هااین نمودار نزولي. سير ()الف( 2و )الف(  1 هاي)نمودار شد بررسي 4O3Fe  دار شده بااکسيد عامل

لازم . یابدکاهش ميميزان جذب در نتيجه با سطح جاذب و هاي فلزي آلایندهکنش غلظت جاذب و تجمع آن در محيط، برهم

-سيد عمل کرده است. این نکته وجود برهمبهتر از گرافن اک 4O3Fe دار شده باگرافن اکسيد عامل کامپوزیتبه ذکر است که 

از  گرم 10/0 به ازايسرب صد جذب در ميزانکند. را ثابت مي 2Pd+و  2Pb+ هايو یون 4O3Feهاي الکتروستاتيکي ميان کنش

همچنين ميزان درصد جذب براي پالادیم با استفاده  درصد است. 5/91و  80به ترتيب گرافن اکسيد و گرافن اکسيد مغناطيسي 

 درصد به دست آمد. 78و  5/59به ترتيب  گرافن اکسيد و گرافن اکسيد مغناطيسياز 

 240، 80، 120، 60، 30هاي در زمان جذب آلایندهگرم(، 01/0گرم بهينه جاذب )ها با مقدارپس از تهيه محلول :اثر تغيير زمان

طور )ب((. همان 2)ب( و  1هاي سرب و پالادیم بر حسب زمان رسم شد )نمودارهاي دقيقه بررسي شد و نمودار جذب یون 300و

ماند. بيشينه ميدقيقه ميزان جذب افزایش یافته و پس از آن ثابت  240شود با افزایش زمان تا که در این نمودارها مشاهده مي

 77به ترتيب برابر با  4O3Feدار شده با گرافن اکسيد عاملو کامپوزیت دقيقه با جاذب گرافن اکسيد  240مقدار جذب سرب در

 درصد به دست آمد. 78و  5/59به ترتيب  هااین جاذباستفاده از باشد. بيشينه مقدار جذب پالادیم با مي %89و 

 1رسم شد )نمودارهاي  8تا  2در گستره  pHجذب بر حسب  درصدجذب، نمودار  آوردن مقادیر درصددست با به: pHاثر تغيير 

 pHبه طوري که در یابد. ها کاهش ميميزان جذب آلاینده  pHشود با افزایش مقدار همان طور که ملاحظه مي)ج((.  2)ج( و 
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به  4O3Feدار شده با گرافن اکسيد عاملکامپوزیت گستره درصد جذب یون سرب با استفاده از گرافن اکسيد و  4تا  2هاي 

( به دست 71تا  73( و )63تا  5/63همچنين گستره درصد جذب یون پالادیم )( است. %93تا  94( و )%5/86تا  5/87ترتيب )

 انجام شد. pH= 4ها درسازيهمه بهينههاي اسيدي،  pHآمد. به دليل وجود مشکلات زیست محيطي و صنعتي 

و زمان بهينه، دما در گستره  pHدر  و پالادیم هاي سربگرم( به محلول 01/0پس از افزایش ميزان بهينه جاذب ) :اثر تغيير دما

 کامپوزیتتغيير داده شد. بدین ترتيب نمودار مقادیر درصد جذب بر حسب دما براي جاذب گرافن اکسيد و یا  C° 50تا  10

هاي )د((. با افزایش دما دسترسي و امکان برخورد یون 2)د( و  1رسم شد )نمودارهاي  4O3Fe دار شده باگرافن اکسيد عامل

با استفاده از گرافن اکسيد و گرافن اکسيد مغناطيسي  C° 25شود. بيشينه ميزان جذب سرب در دماي جاذب بيشتر ميفلزي و 

  است. %5/71و  63باشد. همچنين بيشينه ميزان جذب پالادیم در این دما مي %93و %5/86به ترتيب 

، 15، 10 هايبا غلظت و پالادیم هاي سرببر ميزان جذب، محلول آلاینده فلزيبراي بررسي اثر غلظت  :اثر غلظت آلاینده فلزي

هاي قبل گفته شد، افزایش آلاینده فلزي در شرایط بهينه )دما، آماده شد. مشابه آنچه که در قسمت ppm 35و  30، 25، 20

)ه((.  2)ه( و  1مودارهاي و ميزان جاذب( انجام شد. آنگاه نمودار تغييرات جذب بر حسب غلظت آلاینده رسم شد )ن pHزمان، 

ماند. ثابت مي ppm 25یابد و در مقادیر بالاتر از شود، ميزان جذب با افزایش غلظت آلاینده افزایش ميهمانطور که ملاحظه مي

 و 5/86به ترتيب   4O3Fe دار شده باگرافن اکسيد عامل کامپوزیتميزان درصد جذب سرب با استفاده از جاذب گرافن اکسيد و 

 تعيين شد. %7/71و  3/63ها به ترتيب به دست آمد. مقدار درصد جذب پالادیم با استفاده از این جاذب 93%

 بازيافت جاذب-3-4

دهد. همانطور نشان ميبر حسب تعداد دفعات بازیافت جاذب را پالادیم و  سرب هاياز ميزان جذب یوننتایج حاصل  3نمودار 

، ميزان جذب پس از چهار بار 2Pb+شود. در جذب ميفرایند جذب کاهش استفاده مجدد از جاذب منجر به شود که ملاحظه مي

رسيده است. دليل این امر  %65پس از چهار بار بازیافت جاذب به  2Pd+رسيد. این مقدار در جذب  %76استفاده از جاذب به 

ساعت در واکنش  8بار عمل جذب نزدیک به دو ساعت و در کل باشد که در هر تخریب جاذب به دليل مدت زمان زیاد تماس مي

 کند.جذب شرکت مي

 بازيافت جذب شونده-3-5

ها هاي مختلف از محلول هيدروکلریک اسيد یک مولار انجام شد. بررسيبه منظور بازیافت جذب شونده، شستشوي جاذب با حجم

تغييرات  پالادیم کافي است. %65سرب و  %83مولار براي بازیابي ميلي ليتر هيدروکلریک اسيد یک  25نشان داد که مقدار 

 نشان داده شده است. 4درصد بازیافت فلز سرب برحسب مقدار هيدروکلریک اسيد یک مولار در نمودار 
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  4O3Fe دار شده باگرافن اکسيد عامل اکسيد و گرافنبا استفاده از  2Pd+و  2Pb+هاي سينتيک جذب يون-6-3

 5رسم شد )نمودارهاي  10بلنچارد و 9الوویچ، 8هاي سينتيکي لاگرگرننتایج آزمایش جذب سرب و پالادیم، نمودار از با استفاده

معادله  ازبه ترتيب  4O3Feدار شده با گرافن اکسيد عاملکامپوزیت وسيله گرافن اکسيد و به 2Pd+و  2Pb+هاي یون جذب(. 6و 

سي .کندپيروي مي لاگرگرن و الوویچ ست که به عبارتي برر شان داده ا هاي فلزي یون جذبدر و الوویچ  لاگرگرن سينتيکها ن

بيشددتري را از خود نشددان   )2R(اند و ضددریب همبسددتگيهاي تجربي روي یک خط منطبق شدددهداده .بهتر عمل کرده اسددت

به دسددت  1نيز از معادله  eqاسددت.  t زمانمقدار ماده جذب شددده به ازاي واحد جرم جاذب در  tqدر این نمودارها، دهند. مي

حجم  Vکنش با جاذب، غلظت ماده جذب شددونده پس از برهم eCغلظت ابتدایي ماده جذب شددونده،  0Cدر این معادله . آیدمي

 . است مقدار ماده جذب شده به ازاي واحد جرم جاذب eqگرم جاذب و  Wمحلول و 

 1معادله 

 

شبه مرتبه اول پيش مي صورت یک واکنش  ست که واکنش به  ست که رود. الوویچ رابطهتبعيت از لاگرگرن بدین مفهوم ا اي ا

 ات روي جامدات ناهمگن کاربرد دارد.در آن جذب سطحي مایع
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 ب(       الف(

 تغییرات میزان جذب الف( یون سرب، ب( یون پالادیم بر حسب تعداد دفعات بازیافت جاذب -3نمودار 

 

 

 تغييرات درصد بازیافت فلز سرب برحسب مقدار هيدروکلریک اسيد یک مولار -4نمودار 

 هاي تعادليمطالعه و بررسي ايزوترم-3-7

و  12فروندليش، 11لانگمویر ایزوترم منحني هاي فلزي سرب و پالادیم انجام شد وهاي ترمودیناميکي جذب آلایندهآزمایش

مقدار ضریب همبستگي ایزوترم فروندليش و تمکين در جاذب گرافن اکسيد و گرافن  .(8و  7شد )نمودارهاي رسم  13تمکين

جاذب سطح  کهزماني بهتر عمل کرده است.  2Pd+و   2Pb+هاي اکسيد مغناطيسي از بقيه مقدارها بيشتر بوده و در جذب یون

تواند رابطه مناسبي در صورت ناهمگن بودن سطح، رابطه لانگمویر نمي است. امایکنواخت باشد، رابطه لانگمویر به خوبي جوابگو 

 تريکوچک اجزاي به توانرا مي جاذب ثابت کرد که. فروندليش کندو ایزوترم جذب از رابطه فروندليش و تمکين تبعيت مي باشد

تک  توان گفت که جذبين ميهمچنين در رابطه تمکدارد.  را خود جذب ویژه گرماي بخش هراي که کرد به گونه تقسيم

 هاي آزمایشگاهي این پژوهش نيز مطابقت دارد.  این نتایج با داده .ندارد وجودنيز  هاشونده جذب بين ايدافعه و بوده مولکولي
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الف( لاگرگرن،  () 4O3Fe دار شده باگرافن اکسید عامل و کامپوزیت( )با استفاده از جاذب گرافن اکسید 2Pb+سینتیک جذب یون  - 5 نمودار
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الف( لاگرگرن،   () 4O3Feدار شده با کامپوزیت گرافن اکسید عاملو ( )با استفاده از جاذب گرافن اکسید 2Pd+سینتیک جذب یون  - 6 نمودار

 ب( الوویچ، ج( بلنچارد

y = -0.0181x + 4.9057
R² = 0.8666

100 150 200 250 300

(دقيقه)زمان 

y = -0.0199x + 5.3604
R² = 0.8595

100 150 200 250 300

(دقيقه)زمان 

y = 23.695x - 75.642
R² = 0.9369

2 3 4 5 6

Ln t

y = 32.026x - 105.76
R² = 0.8474

2 3 4 5 6
Ln t

y = 0.0057x + 3.0218
R² = 0.6713

100 150 200 250 300 350

(دقيقه)زمان 

y = 0.0024x + 2.8842
R² = 0.0949

100 150 200 250 300 350

(دقيقه)زمان 



 1399 بهار 54، شماره مپانزدهسال                                                                                   پژوهشي شيمي کاربردي                  -مجله علمي

25 

الف(

 

الف(

 

 

ب(

 

ب(

 

ج(

 

ج(

 

الف( فروندلیش،  () 4O3Feدار شده با کامپوزیت گرافن اکسید عامل و () با استفاده از گرافن اکسید 2Pb+جذب یون  نمودار ایزوترم -7نمودار 

 ب( تمکین، ج( لانگمویر
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الف( فروندلیش،   ()  4O3Feدار شده با کامپوزیت گرافن اکسید عاملو  ()با استفاده از گرافن اکسید  2Pd+جذب یون  نمودار ایزوترم -8نمودار 

ب( تمکین، ج( لانگمویر
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 یریگجهینت-4

 سنجي فيط از استفاده بادار شد. عامل 4O3Feذرات گرافن اکسيد با در این تحقيق روش تهيه گرافن اکسيد اصلاح شد. سپس 

IR-FT 4 دار شده باگرافن اکسيد عامل کامپوزیتاکسيژن در  -آهن  ونديپگرافن اکسيد و  يعامل هايگروهO3Fe شد اثبات. 

است. پارامترهاي  کسانی استاندارد کسیا پرتو پراش يالگو با شدهتهيه  تیکامپوزگرافن اکسيد و  کسیا پرتو پراش يالگو

در  Hp بررسي شد. 4O3Feدار شده با گرافن اکسيد عامل با استفاده از گرافن اکسيد و 2Pd+و  2Pb+هاي موثر در جذب یون

گرم و غلظت آلاینده در  03/0تا  001/0دقيقه، مقدار جاذب در گستره  300تا  30، زمان جذب در گستره 8تا  2گستره 

گرافن کامپوزیت تغيير داده شد. مقدار جذب سرب در شرایط بهينه با استفاده از گرافن اکسيد و یا  ppm 35تا  10مقدارهاي 

ها به ترتيب ميزان جذب پالادیم با استفاده از این جاذبدست آمد. به %93و  5/86ب به ترتي 4O3Feدار شده با اکسيد عامل

همچنين رسيد.  %65و  76پس از چهار بار استفاده از جاذب به ترتيب به  2Pd+و  2Pb+ميزان جذب تعيين شد.  %78و  63

هاي دادهپالادیم شد.  %65سرب و  %83ميلي ليتر هيدروکلریک اسيد یک مولار منجر به بازیابي  25شستشوي جاذب در 

به ترتيب با ایزوترم  4O3Feدار شده با گرافن اکسيد عاملکامپوزیت هاي گرافن اکسيد و آزمایشگاهي با استفاده از جاذب

 دارند. بهترین مدل سينتيکي جذب نيز مدل سينتيکي لاگرگرن و الوویچ است.فروندليش و تمکين تطابق بهتري 
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