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برای سنتز  CeO4O3Fe@2مغناطیسی  نانو کاتالیزورتهیه، شناسایی و کاربرد 

 اکسیندولایندولیلمشتقات دی

 زهره جهانی و *حسن حسنی
 دانشکده علوم پایه. گروه شیمی استادیار شیمی آلی.. دانشگاه پیام نور تهران.

 05/03/99تاريخ پذيرش:           30/01/99تاريخ تصحيح:              25/06/98تاريخ دريافت: 

 چکيده

. شد تهیه نانومتر 28 -19با سایز متوسط  2CeO@4O3Feذرات مغناطیسی ، نانوبا سریم نیترات 4O3Feاز واکنش  با استفاده از روش هیدروترمال

پیک مربوط به هرکدام از  هک ند( شناسایی شدXRDایکس ) سنجی پرتو( و پراشFT-IRتبدیل فوریه ) قرمزمادون سنجیطیفبا  نانوذرات حاصل

 توسط نانوکاتالیزور سنتز شده خواص با بررسیثابت شد.  XRD یوسیلهبهقابل شناسایی بود و سنتز موفق این نانوکاتالیست  IRاکسیدها در 

کوپ الکترونی میکروس آنالیزهایی چون(، خاصیت سوپرپارامغناطیسی آن مشخص شد و سایر خواص آن با VSMی نمونه مرتعش )سنجمغناطیس

 بعد. شد ( بررسیTGA) حرارتی سنجیوزنگرما وتحلیلتجزیه(، EDS) پرتو ایکسپراکندگی انرژی  سنجیطیف(، FE-SEMروبشی انتشار میدان )

ها یندولاز واکنش جفت شدن بین مشتقات ا هااکسیندولایندولیلدر واکنش سنتز سبز مشتقات دی مؤثرکاتالیزوری  عنوانبه CeO4O3Fe@2 آن از

شرایط واکنش در حضور کاتالیزورهای مختلف با کاتالیزور ارائه شده در این مقاله مقایسه شد  مورد استفاده قرار گرفت.در حضور حلال آب ها و ایزاتین

محیط  در استفاده مجدد یتقابل ،)توسط میدان مغناطیسی خارجی( روش جداسازی آسان های این نانوکاتالیست بود.که سرعت و بازده بالا از برتری

 مزایای استفاده از این نانوکاتالیست است. دیگر از ،بودن غیر سمیو  کارایی توجهقابلبدون از دست دادن  اکنشو

 .اکسیندولایندولیل، دیست، نانوکاتالیCeO4O3Fe@2مغناطیسی،  نانو ذرات :کلمات کلیدی

 مقدمه-1

ری مانند تغییرات خواص ذرات را به دنبال دارد. عواملی نظیر تغییر ساختار دیگ پیامدهای کاهش اندازه ذرات در حد نانو،

که استفاده از نانو فناوری در  اندشده( باعث شدهتثبیت کاتالیزورهایبا بستر )برای  برهمکنش الکترونی برهمکنش وجوه ذرات،

شتن داشیمیایی مناسب مانند و فیزیکی  هایویژگی دارا بودنبا  نانو ذراتعلوم کاتالیزوری توجه زیادی را به خود جلب کنند. 

، لکتریکیایت اهد، تی بالاارمت حرومقا، شیمیاییدن بو اثربی، یت گرمایی پاییناهد، نسیته بالا، دانسبت سطح به حجم بالا

  .[1مورد استفاده قرار گیرند ] مؤثرکاتالیزورهای  عنوانبه توانندمیسختی بالا  وپوششی مت ومقا
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را  هاآنکاربرد  کوچکشانذرات از محیط واکنش به دلیل اندازه  خارج کردن این ،نانو ذراتبالای  یخاصیت کاتالیزور باوجود

 که بسیار محدود کرده است. برای غلبه بر این مشکل، استفاده از نانو ذرات دارای خاصیت مغناطیسی پیشنهاد شده است

 درنتیجه دنبال دارد ورا بهجداسازی کاتالیزور از مخلوط واکنش با استفاده از آهنربای خارجی و بدون صافی و سانتریفیوژ 

 [.2] رسدمیکاتالیزور به حداقل  ازبین رفتن احتمالی

را  ایگستردهشیمیایی، مکانیکی، الکتریکی و نوری، توجه  نظیربیمعروف به سریا به دلیل خاصیت  اکسیددیسریم نانو ذرات

ضایعات عصبی و نخاعی،  یکنندهترمیمو  ناکسیداآنتی عنوانبهی پزشکی در حوزه نانو ذرات. این اندکردهبه خود جلب 

های های ضد آفتاب، ساخت حسگرهای گازی، پیلکرم ازجملهجاذب نور ماورای بنفش در تهیه مواد آرایشی و بهداشتی 

شیشه و سرامیک، مبدل کاتالیزوری خودروها و همچنین در زمینه کاتالیزوری کاربرد  تولید صنایع سوختی، مواد جلا دهنده،

آلی دارند اما مشکلی که وجود دارد  سنتزهایکاتالیزور کاربردهای زیادی در  عنوانبه اکسیددیسریم  نانو ذرات[. 7-3د ]ندار

 4O3Fe .شودمیرات مغناطیسی استفاده ذ که برای غلبه بر این مشکل از نانو باشدمیبازیابی این کاتالیزور از محیط واکنش 

-از این نانوکاتالیزور مغناطیسی می .[21-8] باشدمیمغناطیسی  ذراتنانویزورهای مختلف ل برای سنتز کاتالآیک ماده ایده

[ و 33دار ][، سنتز ترکیبات کربونیل32تخریب ][، 31-29[، اکسیداسیون ]28دار کردن ]های مستقیم آریلتوان در واکنش

 .[ استفاده کرد34شدن ]های جفت واکنش

 شوند. اکسیندول وباشند که از جفت شدن ایندول و ایزاتین حاصل میکلی آروماتیکی میآلی هتروسی اتها ترکیباکسیندول

 توان به خواصاین خواص می ازجملهدهند. ای از خود نشان میویژه انواع مشتقات آن خواص بیولوژیکی و دارویی

تهاب اشاره کرد. همچنین در الضد ی هافعالیت[ و 37] سیویروضد ، ضد تشنجی[، 36] چیرضد قا[، 35] ضدباکتریایی

 .[48-39ای دارند ][ و پارکینسون کاربرد ویژه38اختلالات عصبی، تومور و ایدز ] ازجملهها درمان بسیاری از بیماری

تبدیل  قرمزمادون سنجیطیفهای با موفقیت سنتز شدند و توسط روش CeO4O3Fe@2مغناطیسی  ذراتنانودر این پروژه 

های میکروسکوپ الکترونی روبشی انتشار میدان، توسط روش هاآنایکس شناسایی شدند و خواص  رتوپسنجی فوریه و پراش

مورد بررسی قرار گرفت  ارتعاشیی نمونه سنجمغناطیسگرماسنجی و  وتحلیلتجزیهایکس،  پرتوپراکندگی انرژی  سنجیطیف

 .قرار گرفتنداستفاده  مورد کسیندولامشتقات  سنتز قابل بازیافت درنانوکاتالیزور  عنوانبه و نهایتاً

 بخش تجربی-2

 هاي مورد استفادهمواد شيميايي و معرف-2-1

نازک و  ی روش کروماتوگافی لایهوسیلهه. پیشرفت واکنش بشدند از شرکت فلوکا و مرک تهیه همورد استفاد هایحلال مواد و

ظاهری و مورفولوژی کاتالیست از دستگاه . برای مشخص کردن شکل بررسی شد SILG/UV 254ی سیلیکاژل صفحه
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 نانوذرات توسط دستگاه پراش پرتو استفاده گردید. ساختار بلوری MIRA3میدان مدل  انتشارمیکروسکوپ الکترونی روبشی 

 مدل ارتعاشینمونه  سنجذرات توسط دستگاه مغناطیسنانو و خواص مغناطیسی Brunker-D8Advanceمدل ایکس 

Leak shore 7200 درجه  800تا  25ی دمایی نمونه تحت گاز آرگون و در گستره نالیز حرارتی. آرد بررسی قرار گرفتمو

 IRهای طیف .مورد بررسی قرار گرفت Bahr sta 503 مدل حرارتی سنجیگرماوزنآنالیز  گراد با استفاده از دستگاه سانتی

 Perkinسنج مدل در دمای اتاق با استفاده از طیف و cm 0040-1 تا 400 یید در بازهبرمهای پتاسیمقرصبا استفاده از 

Elmer RXI .سنج مدلپرتو ایکس با استفاده از طیف پراکندگی انرژی سنجیطیف ثبت شدند Explorer .انجام شد 

 اکسيدمغناطيسي آهن نانو ذراتروش سنتز -2-2

 2/5الف:  محلول ن منظور از دو محلول استفاده شد.. برای ایندرسوبی تهیه شدروش هم ید بهاکسآهنمغناطیسی  اتنانوذر

 25مولار در  12 اسیدهیدروکلریکلیتر میلی 85/0در محلولی از آبه  4ید کلر( II) آهنگرم  2به و آ 6ید کلر (III) آهنگرم 

مولار  5/1 کسیدهیدروسدیم محلول آبی لیترمیلی 250 :ب حل شد. محلول نیتروژن، تحت گاز زدایی شدهیون لیتر آبمیلی

 الف قرار داده شد. محلول گرادسانتیدرجه  80حمام روغن در دمای  ، دردهانه تحت عبور گاز نیتروژندر یک بالن دو

اکسید آهنمغناطیسی  ذراتنانوتحت گاز نیتروژن اضافه شد. پس از انجام واکنش  ب به ظرف واکنش حاوی محلول قطرهقطره

و تحت زدایی شده شسته شده یونو سپس با آب  محلول جدا شدند مغناطیسی خارجی از توسط اعمال میدان آمدهدستبه

 [.51-49خشک شدند ] خلأ

 اکسيدديسريم / اکسيدمغناطيسي آهن ذراتنانوروش سنتز -2-3

رم گ 348/0لیتر اتانول حل شد و سپس میلی 34لیتر اتیلن گلیکول و میلی 17در مخلوط آبه  6نیترات گرم سریم 87/0

4O3Fe ساعت در اتوکلاو 5 سپس محلول به مدتفراصوت قرار گرفت.  دقیقه تحت امواج 30ه مدت و ب به مخلوط اضافه شد 

C°160 خارجی میدان مغناطیسی  یوسیلهبهبعد از آن نانو ذرات تشکیل شده و  سرد شد تا دمای اتاق. محلول قرار داده شد

 24به مدت  C°60کاتالیزور در دمای  درنهایتچند مرتبه شستشو داده شد.  شده زدایییوناتانول و آب  ،ده و با آبجدا ش

 .های بعدی آماده شودبرای استفاده CeO4O3Fe@2 نانوکاتالیست خشک شد تا خلأساعت تحت 

 گیریبحث و نتیجه-3

 سنجیطیفهای روش شش آبه حاصل شد بانیترات با سریم  4O3Fe نانو ذراتکه از واکنش  CeO4O3Fe @2نانوکاتالیزور 

FT-IR  وXRD  های واص آن توسط روشخشناسایی شد وFESEM ،EDX ،VSM  وTGA  در  درنهایتبررسی شد و

رداخته خواهد پ آنالیزهااین نتایج حاصل از  و بررسیادامه به بحث ها استفاده شد. در واکنش سنتز دی ایندولیل اکسیندول

 شد.
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 CeO4O3Fe @2شناسايي نانوکاتاليزور  -1- 3

دو نشان داده شده است.  1شکل در  cm 4000-1تا  400 در ناحیه CeO4O3Fe@2مربوط به نانوکاتالیزور  IR-FTطیف 

. جذب ظاهر [52] است CeO4O3Fe@2در  O-Feمربوط به ارتعاش کششی و خمشی  cm 636-1 و 582 پیک جذبی در

مربوط به  cm 3388-1 پیک پهن در ناحیه .[53] است 2CeOمطابق با ارتعاش کششی و خمشی  cm  431-1 شده در

 cm-1 و 1383 پیک دوتایی در ناحیهباشد. می جذب شده توسط نانوکاتالیستآب  هایمولکول H-Oهای ارتعاش گروه

-عبارتی تصور میبه [.54] در نانوکاتالیست است ماندهباقینیترات سریماز  3NOکششی متقارن و نامتقارن مربوط به  1367

اکسید هم در ساختار دی، مقدار کمی سریم نیترات تبدیل نشده به سریمCeO4O3Fe@2د که در حین سنتز رو

-های مربوط به گروهبسیار بیشتر از پیک O-Feو  2CeOهای مربوط به هرحال شدت پیکبهنانوکاتالیست وارد شده است. 

صورت مقدار اندکی ناخالصی در آب فقط به کند که گروه نیترات و گروههای دیگر است که همین امر مشخص می

 کند.را ثابت می CeO4O3Fe@2سنتز موفق نانوکاتالیست  IR-FTطیف  عبارتینانوکاتالیست وجود دارند و به

 

 CeO4O3Fe@2نانوکاتالیزور  قرمزمادونطیف  -1شکل 

مشاهده  2مودار مربوط به آن در شکل مورد بررسی قرار گرفتند که ن ایکس پرتوتوسط پراش همچنین سنتز شده  ذراتنانو

 و 25/53، 07/43، 59/35، 09/30 با مقادیر θ2های در زاویه CeO4O3Fe@2مغناطیسی  ذراتنانوهای پراش شود. پیکمی

که  [55] است 4O3Fe( مربوط به 440)( و 511(، )422) (،400(، )311(، )220) های میلرترتیب مربوط به اندیسبه 37/57

در  و[ 56] است این اکسید دهنده ساختار مربعی با اسپینل معکوسباشد و نشانمی 19-0629الگوی کارت مطابق با 

(، 111) های میلرترتیب مربوط به اندیسبه 1/77و  53/69، 1/59، 45/56 ،83/47، 15/33، 8/28 با مقادیر θ2 هایزاویه
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 وباشد می 34-0394ی کارت مطابق با الگوکه  [53] است 2CeO( مربوط به 331) و( 400(، )222(، )311(، )220(، )200)

دیده شده، مقدار اندکی  IRطور که در طیف همان [.57] این اکسید است( fccساختار مکعبی مرکز وجوه پُر )دهنده نشان

ستناد به مقالات های اصلی آن با اسنتز شده قرار دارد که محل پیک ل نشده به سریا در ساختار نانوذراتسریم نیترات تبدی

 مشخص شده است. 2در شکل [ 59، 58]

ی دبای شرر محاسبه ی سنتز شده توسط رابطههسته-های هر جزء اکسیدهای موجود در ساختار پوستهی نانوبلورکاندازه

 شده است:

 

ج اشعه ایکس طول مو ، 94/0یک عدد ثابت معادل و فاکتور تصحیح شرر  K ی ذرات،متوسط قطر هسته Dرابطه  ندر ای

ی مربوطه و برحسب ی ارتفاع زاویهپهنای نیمه βی پراکندگی مربوط به شدیدترین پیک و زاویه  A54/1 ،θکار رفته برابر به

 94/11اکسید برابر دیسریمنانومتر و  15/12 اکسید برابری نانوبلورک آهنبا استفاده از این رابطه، اندازهباشد. رادیان می

 دست آمد.نانومتر به

که  طورهمان کند.نانوکاتالیست سنتز شده را اثبات مینانوذرات در ساختار بلوری  XRDآنالیز  های تیز و مشخص درپیک

یکی دو عامل مرتبط دانست؛ به توان میکه این را است  2CeOبیشتر از  4O3Fe های مربوط بهشدت پیک شودمیمشاهده 

شدیدتر شدن باعث که  تواند باشدمی یعنوان هسته نانوکاتالیزور سنتزهای مگنتیت بهربلوغالب بودن فراوانی از دلایل آن 

 علاوه، به[60] استهسته نانوکاتالیست سنتز شده -تأییدی بر ساختار پوسته و درواقعشده  2CeOهای آن نسبت به پیک

-شاید به 2CeOنسبت به  4O3Fe هایبودن پیکشدیدتر  بلورینگی نانوذرات نیز رابطه دارند، بنابراینها با درجه شدت پیک

د، هرچه پهنای پیک نبا میزان رشد بلورها رابطه دار نیز هاپهنای پیک XRDدر . باشد 4O3Fe دلیل درجه بلورینگی بالاتر

 است ترکم سریااز  مگنتیتهای پهنای پیکشود دیده می 2طورکه در شکل همانتر باشد میزان رشد بلور بیشتر است، کم

ست دبلورک به یشرر نیز ثابت شد و اندازه یتر است که این مسئله با معادلهبیش سریااز مگنتیت رشد بلورهای بنابراین میزان 

 .است سریادست آمده از شدیدترین پیک بلورک به یتر از اندازهآمده از شدیدترین پیک مگنتیت بیش
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 CeO4O3Fe@2ر نانوکاتالیزو ایکس آنالیز پراش پرتو -2شکل 

. برای بحث بر روی شودمیبرای جداسازی آن از آهنربا استفاده  کهطوریبهنانوکاتالیزور سنتز شده خاصیت مغناطیسی دارد 

نمودار نمونه ارتعاشی استفاده شد.  سنجمغناطیساز دستگاه  CeO4O3Fe@2 خاصیت مغناطیسی نانوکاتالیزورمیزان 

شود منحنی مغناطش که مشاهده می طورهمان (.3اورستد رسم شد )شکل -20000تا  20000 هایمیداندر  هیسترزیس

نانو دهد که نشان میکه این امر شود میدان وادارندگی و مغناطش پسمانده مشاهده نمی هاآنکند و در عبور می مبدأذرات از 

 .باشدمی emu/gr 97/28 هاآنکه مقدار مغناطش اشباع [ 61]ند باشدارای خاصیت سوپرپارامغناطیسی می ذرات
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 CeO4O3Fe @2منحنی هیسترزیس نانوکاتالیزور  -3شکل 

ساختاری و آنالیز عناصر موجود در  وتحلیلتجزیه( که برای EDXیا  EDS) پرتوایکسپراکندگی انرژی  سنجیطیف 4شکل 

ه سریم، اکسیژن و آهن را در مربوط ب هایپیک. این طیف دهدمیرا نشان است به کار رفته  CeO4O3Fe@2نانوکاتالیزور 

در اینجا . کندمیرا اثبات  مدنظرنانوکاتالیزور  آمیزموفقیتکه در کنار سایر آنالیزها، سنتز  دهدمیسنتز شده نشان  ذراتنانو

غالب بودن هسته نانوکاتالیزور و  -ساختار پوستهاست که باز هم به دلیل  Feکمتر از  Ceمربوط به  هاینیز شدت پیک

 باشد.عنوان هسته نانوکاتالیزور سنتز شده میهای مگنتیت بهانی بلورفراو

 

 CeO4O3Fe@2نانوکاتالیزور  پرتوایکسانرژی  کندگیطیف پرا -4شکل 
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 EDX: نتایج آنالیز 1 جدول

Elt Line Int K Kr W% A% ZAF Pk/Bg Class 
LCon

f 

HCon

f 

O Ka 680.3 0.3810 0.3161 41.92 73.82 0.7542 80.29 A 41.33 42.51 

Fe Ka 669.9 0.5187 0.4304 47.81 24.12 0.9002 11.20 A 47.14 48.49 

Ce La 139.8 0.1003 0.0832 10.27 2.06 0.8102 3.81 B 9.95 10.59 

     100.00 100.00      

عنصر سریم است و از برابر درصد اتمی  12شود که درصداتمی عنصر آهن مشاهده می 1باتوجه به نتایج موجود در جدول 

برابر سریم  3های آهن است که در آن تعداد اتم CeO4O3Fe@2آنجایی که ترکیب سنتزی در این پژوهش با فرمول کلی 

اکسید آهن 4اکسید، دیازای هر سریمبهی سنتز شده هسته-در ساختار پوستهتوان به این نتیجه رسید که است. بنابراین می

 وجود دارد.

نشان داده  5در شکل های مختلف با بزرگنمایی CeO4O3Fe@2مغناطیسی  ذراتنانو MFESE از آمدهدستبه رتصاوی

باشد. در تمام شناسی ساختارهای سنتز شده میهای ریختیک تکنیک قدرتمند برای تشریح ویژگی FESEMشده است. 

خوبی قابل بهنانومتر  28 -19های با اندازهانوکاتالیست هزار برابر( ذرات ن200با بزرگنمایی بالاتر )تصویر در خصوص تصاویر، به

( وجود Equiaxed grainsهای به هم بافته شده )( و دانهAgglomerationشدگی )گونه کلوخهتشخیص هستند و هیچ

 ندارد.

  

 

 های مختلفبزرگنماییبا  CeO4O3Fe@2تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نانوکاتالیزور  -1شکل 
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ها در نشان داده شده است. این بررسی 6شکل در  CeO4O3Fe@2 حرارتی نانوکاتالیستسنجی گرماوزنی تجزیه نتایج

انجام شد که مربوط به پایداری حرارتی نمونه و میزان جذب شیمیایی ترکیب سنتز  گرادسانتیدرجه  800تا  0دمایی  یناحیه

به از دست دادن رطوبت و تخریب ترکیبات آلی  گرادسانتیدرجه  445 -24هش وزن در بازه دمایی یند کافرآ باشد.شده می

آب جذب شده  هایمولکولبه تبخیر  گرادسانتی یدرجه 221 -24دمایی  یزهشود. اولین کاهش وزن در بانسبت داده می

به علت تبخیر  گرادسانتی یدرجه 445 -221ی و دومین کاهش وزن در محدوده[ 62]نسبت داده شده  ذراتنانوتوسط 

های آب و مولکول تنیترا وجود گروه. [22] باشدمیدر ساختار نانوکاتالیست مانده باقیاز سریم نیترات  نیترات هایمولکول

دهند نشان می هابررسیبنابراین این  ؛نیز اثبات شد IRبا طیف عنوان ناخالصی، سنتز شده، به در ساختار نانوکاتالیست موجود

 DTAرنگ مربوط به گراف سیاه .پایدار است کاملاًحرارتی  ازنظر CeO4O3Fe@2دمایی نانوکاتالیزور  یکه در طول این بازه

 .دهدمیگرماگیر و گرمازا نشان  صورتبهرا  هاپیکهست که 

 

 2O@ Ce4O3Feنمودار تجزیه گرماوزنی نانوکاتالیزور  -2شکل 

 هااکسيندولايندوليلدر سنتز دي CeO4O3Fe@2بررسي خاصيت کاتاليزوري -3-2

پذیری بالا یک کاتالیزور مناسب با عملکرد و گزینش عنوانبه CeO4O3Fe@2های کاتالیزور در این پروژه برای توسعه کاربرد

یسی خارجی، استفاده از این کاتالیزور در سنتز میدان مغناط وسیلهبهو همچنین سنتز آسان، قابلیت بازیابی و استفاده مجدد 

 (.7ها مورد استفاده قرار گرفت )شکل ایندولیل اکسیندولدی
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 CeO4O3eF@2 دول به کمک کاتالیزورنشمای کلی سنتز دی ایندولیل اکسی -3شکل 

 عنوانبه اکسیندولایندولیلدیدر واکنش سنتز الیزور حلال و مقدار کاتکاتالیزور در واکنش، نوع  بهبود عملکرد منظوربه

، CeO4O3Fe (01/0 ،007/0@2های متفاوت از ، مقدارکاتالیزوردست آوردن مقدار بهینه ای بهبر .بهینه شد، مدلواکنش 

یزور بهترین گرم کاتال 01/0نشان داد که مقدار نتایج  (.2)جدول  قرار گرفتمورد ارزیابی  مدل( در واکنش 001/0، 004/0

 های بعدی انتخاب شد.عنوان مقدار بهینه کاتالیزور در آزمایشش دارد، بنابرین این مقدار بهنظر زمان و بازده واکننتایج را از 

1در واکنش مدل CeO4O3Fe@2مقدار گرم کاتالیزور  سازیبهینه: 2جدول 
 

 (% بازده )درصد زمان )دقیقه( کاتالیزور )گرم( ردیف

1 01/0 20 95 

2 007/0 30 96 

3 004/0 30 80 

4 001/0 30 70 
 گرادسانتیدرجه  70( و دمای لیترمیلی 3میلی مول(، حلال آب ) 1میلی مول(، ایزاتین ) 2شرایط واکنش: ایندول ) 1

عنوان واکنش در حضور آب به (.3)جدول  های مختلف انجام شددر حضور حلالمدل واکنش حلال نیز، برای انتخاب بهترین 

 عنوان حلال بهینه انتخاب شد.حلال بهترین نتایج را حاصل کرد. بنابراین آب به

 1در واکنش مدل CeO4O3Fe @2 مغناطیسی نانو ذراتاثر حلال بر سنتز مشتقات دی ایندولیل اکسیندول توسط  -3جدول 

 (%بازده ) حلال ردیف

1 O2H 96 

2 EtOH 80 

3 MeOH 70 

4 CN3CH 50 

5 2Cl2CH 45 

6 EtOAc 35 

7 n- Hexane 20 

 گرادسانتیدرجه  70گرم( و دمای  01/0(، کاتالیزور )لیترمیلی 3میلی مول(، حلال ) 1میلی مول(، ایزاتین ) 2شرایط واکنش: ایندول ) 1

قابل  4ل شرایط واکنش، مشتقات دی ایندولیل اکسیندول در شرایط بهینه سنتز شدند که نتایج در جدو سازیبهینهپس از 

 گرادسانتیدرجه  70دقیقه در حلال آب و در دمای  90 -25طی  درصد 97 -65باشد. تمامی مشتقات با راندمان مشاهده می
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محصول واکنش مدل )دی ایندولیل اکسیندول( مشخص  IRطیف دنبال شد.  TLCبه دست آمد. نتایج پیشرفت واکنش با 

ایندول اتفاق افتاده است و مکانیسم واکنش با توجه به محصول  3بن شماره دوستی در کرکرد که واکنش جانشینی الکترون

-بنابراین واکنش شدمیمربوط به سنتز تمام مشتقات تنها یک محصول مشاهده  TLCکه در واکنش مدل طرح شد. ازآنجایی

-واکنش 4 ر اساس نتایج جدولبپذیری بالای کاتالیزور سنتز شده دارد. بودند که این موارد نشان از گزینش محصولتکها 

 کنندهفعالهایی که با متیل ایندول انجام شده مدت زمان کمتری نسبت به خود ایندول نیاز دارد که به دلیل حضور گروه 

 (.8و  4 ردیفشوند )سرعت واکنش می بالا رفتناما حضور برم در ترکیب ایزاتین باعث ؛ باشدمتیل در ترکیب می

 CeO4O3Fe @2دی ایندولیل اکسیندول در حضور کاتالیزور سنتز مشتقات  -4جدول 

 
 ردیف های عاملیگروه زمان )دقیقه( (%بازده )

  ایندول ایزاتین  

  4R 3R 2R 1R  

96 30 H H H H 1 

70 90 H Me H H 2 

65 90 H 2Ph CH H H 3 

97 30 Br H H H 4 

85 90 Br Me H H 5 

80 90 Br 2Ph CH H H 6 

97 30 H H H Me 7 

96 25 Br H H Me 8 

72 60 H Me H Me 9 

90 60 Br Me H Me 10 

70 60 H 2Ph CH H Me 11 

 3گرم(، حلال آب ) CeO4O3Fe (01/0 @2میلی مول(، کاتالیزور  1میلی مول(، مشتق ایزاتین ) 2شرایط واکنش: مشتق ایندول )

 گرادسانتیدرجه  70( و دمای لیترمیلی

 .قابل مشاهده است 8در شکل  CeO4O3Fe @2هادی برای سنتز ترکیبات اکسیندول در حضور نانوکاتالیزور مکانیسم پیشن

 2با ایندول برای تولید ترکیب  دوستیالکترون( و به دنبال آن واکنش جانشینی 1اولین مرحله تشکیل ایزاتین فعال شده )

 مجدد ایندول قرار گرفته و درنهایت ترکیبات اکسیندول سنتزشود که مورد حمله ایجاد می 4باشد. با حذف آب حدواسط می

 شوند.می
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 مکانیسم پیشنهادی سنتز ترکیبات اکسیندول -4شکل 

 های دیگر نتایج پژوهش حاضر با نتایج پژوهش یمقایسه

های گزارش شده، سنتز دی ایندولیل اکسیندول با سایر کاتالیزور CeO4O3Fe@2مقایسه فعالیت نانو کاتالیزوری  منظوربه

 5که در جدول  طورهمان گزارش شد. 5های قدیمی مقایسه و در جدول در حضور این نانوکاتالیزور جدید با سایر روش

های آلی، زمان واکنش ز حلالها مزایای خاص خود را دارند اما مشکلاتی مانند استفاده اشود، هر یک از روشمشاهده می

منجر به تولید  CeO4O3Fe@2استفاده از نانوکاتالیزور  کهدرحالیبودن کاتالیست نیز دارند، طولانی و یا غیر قابل بازیافت 

توان به ها شده است و همچنین از مزایای این نانوکاتالیزور میو بازده بهتر نسبت به سایر روش ترکوتاهورده در زمان فرآ

، غیر سمی بودن و قابلیت بازیافت آسان از محیط واکنش اشاره زیستمحیطاقتصادی، سازگاری با  ازلحاظبودن  صرفهبهقرونم

 کرد.

 



 1400 بهار 58، شماره شانزدهمسال                                                                              پژوهشي شيمي کاربردي                  -مجله علمي

161 

 نتایج حاصل از کاتالیزور حاضربا  دی ایندولیل اکسیندولسنتز  نتایج حاصل از کاتالیزورهای مختلف درمقایسه  -5جدول 

 مرجع حلال (C) شرایط ان )دقیقه(زم بازده )درصد( کاتالیزور ردیف

1 2@CeO4O3Fe 96 30 70 همین کار آب 

2 2I 82 840 [63] دی کلرو متان -2،1 دمای محیط 

3 3FeCl 93 150 [64] استونیتریل دمای محیط 

4 )3Bi(OTf 92 180 [65] دی کلرو اتان -2،1 دمای محیط 

5 4O2Al2Mg 84 15 [66] بدون حلال دمای محیط 

6 H3OSO -PEG 93 150 [67] استونیتریل دمای محیط 

 CeO4O3Fe@2بازیافت نانوکاتالیزور 

ازآنجاکه قابلیت استفاده مجدد کاتالیزور از اهمیت زیادی در صنعت برخوردار است، قابلیت استفاده مجدد نانوکاتالیست  

2@CeO4O3Fe  ربا نش، کاتالیزور با استفاده از یک آهن(. بعد از هر بار واک9در واکنش مدل مورد بررسی قرار گرفت )شکل

درپی دیگر از محیط واکنش جدا شد و پس از شستشو با اتانول و خشک کردن، دوباره در همان واکنش برای چهار بار پی

بار استفاده مکرر از کاتالیزور، کاهش چشمگیری در بازده محصولات دیده نشد  5استفاده شد. از نتایج مشخص است که بعد از 

 و راندمان تا حد کمی پایین آمده است.

 

 (CeO4O3Fe @2قابلیت بازیافت نانوکاتالیزور درصد محصول واکنش مدل با استفاده از کاتالیزور تازه و بازیافت شده )بررسی  – 9شکل 

تبدیل  3O2Feبه  4O3Feو  کندنمیاثبات اینکه بعد از هر مرحله بازیافت کاتالیزور، ساختار نانوکاتالیست تغییر برای 

(. 10نانوکاتالیست بعد از چهار مرحله بازیافت مقایسه شد )شکل  XRDنانوکاتالیست تازه با طیف  XRD، طیف شودمین

ها زاویه پیکها کاهش پیدا کرده اما پیک کمی شدتمرحله بازیافت کاتالیزور، تنها  4بعد از  شودمیکه مشاهده  طورهمان

 ندارد. 3O2Fe هایمونه تازه تهیه شده است و هیچ شباهتی به پیکشبیه ن کاملاً تغییر نکرده و 
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بعد از چهار  CeO4O3Fe @2ر تازه، ج( نانوکاتالیزو CeO4O3Fe @2ر استاندارد، ب( نانوکاتالیزو 3O2Fe، الف( Xآنالیز پراش پرتو  -10شکل 
 بار بازیافت

 گیرینتیجه-4

خاصیت سوپرپارامغناطیسی نمونه و  .سنتز شد CeO4O3Fe@2 یستهه-پوسته در این پژوهش نانوکاتالیزور مغناطیسی

بعد از بهینه کردن شرایط در واکنش د. کاتالیزور سنتز شده، ش اثبات TGAو  VSM ترتیب باپایداری حرارتی خوب آن به

به کار گرفته ل آب ها در حضور حلاها با ایزاتیناز واکنش جفت شدن مشتقات ایندولسنتز ترکیبات دی ایندولیل اکسیندول 

سنتز نانوکاتالیزور مغناطیسی  داد کهنشان از این کاتالیزور با سایر کاتالیزورهای گزارش شده  آمدهدستبهنتایج  یمقایسهشد. 

جداسازی  سادگی . مزیت دیگر آنشود محصولاتتواند موجب تسریع زمان واکنش و افزایش بازده میشده در اغلب موارد 

بار بازیافت کرد و مجدداً در محیط  4حداقل  راآنتوان می کهاست آن بازیافت  یتقابلو ناطیسی خارجی توسط میدان مغ

 واکنش استفاده کرد، بدون اینکه کاهش چشمگیری در بازده محصولات دیده شود.
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 تقدیر و تشکر-5
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