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 (TCH-2SiO@4O3Feاتوکسی سیلان و سپس با لیگاند آلی تیوکربوهیدرازید )یکلروپروپیل تر-3واکنش با  و باپوشانده شده 

 (. TCH/Cu-2SiO@4O3Fe) شدهای مس بر روی نانوبستر سیلیکاتی تثبیت دار شد. سپس یونعامل
، FT-IR ،FESEMهای فلزی مغناطیسی با استفاده از روشـ  تهیه شده به عنوان یک هیبرید آلی هایذرهساختار نانو

XRD ،EDX ،TGA ،VSM  وBET  در ادامه، فعالیت کاتالیزگری آن در سنتز تعدادی  قرار گرفت.  تأییدمورد بررسی و
 ، مالونیتریل ی آروماتیکآلدئیدهاها از طریق واکنش تراکمی سه جزئی آمینوکرومن-2-آریل-4 هایاز مشتق

، کاتالیستو  قابلیت استفاده مجدد نانوایمن  ،ارزان ازجملهمزایای این روش و دیمدون، مورد بررسی قرار گرفت. 
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 قاتیتحق نهیزم نیترمهم یسمریغ هایلیستکاتاو نانو  واکنشگرها
های همگن و کاتالیستاستفاده از . داده است لیرا تشک هادانیمیش

 شود.محسوب میشیمی سبز  ایناهمگن یکی از اصول پایه
دارند.  ییایمیمواد ش دیدر تول یینقش بسزا ی ناهمگنهاکاتالیست

و عملکرد  تخاب، انییبهبود کارا ییتواناهمچنین  یزگرهانانوکاتال
 یرا دارند. نسبت سطح به حجم بالاتر به معنا یکاتالیست ندیفرآ
کاهش  لیدر واکنش است. پتانس کاتالیستمشارکت فعال  شیافزا
است.  ادیز اریکار و زمان بس یروین، هازیها از نظر مواد، تجهنهیهز

کمتر است  یهایو ناخالص عاتیضا یبالاتر به معن پذیریانتخاب
و  بازیافت تفکیک، سادگیی، منیا شیتواند منجر به افزایکه م

 هایهت نگرانیج به شود. یطیمح ستیز هایریکاهش تأث
 پاک، تبدیل سنتزی هایروش یزیست محیطی،توسعه یفزاینده

  .]1-2[ است شده های جدیدپژوهش نیازمند و حیاتی امری به
 که لینسیپتا خاطر به( MNPs) مغناطیسی هایذرهنانو ،از سویی

، ]3، 4[ دارورسانی مانند هاییزمینه کاربردهای پزشکی در برای
، ]6[ بیومولکولی ، سنسورهای]5[ مغناطیسی تصویربرداری رزونانس

 دارند، مورد توجه ]8[ گرمایی ـ مغناطیسی درمان و ]7[ زیستی جداسازی
 که دهدمی نشان اخیر مطالعات افزون به .پژوهشگران بوده است

 هایواکنش برای خوبی های بسیارکاتالیست ،مغناطیسی هایذرهنانو
  طریق از مغناطیسی هایویژگی . همچنین]9-11[ هستند آلی
 ممکن را کاتالیست کامل بازیابی خارجی، مغناطیسی میدان یک
 را هاواکنش این بتوان که شوندمی ترگیرا زمانی هابرتری این .کندمی
 قدرتمند، سنتزی ابزار یک جزئی چند شواکن .انجام داد آبی محیط در

  .]12-14[ هستند فعال زیستی نظر از که است یییاهترکیب برای تهیه
از  یکی  (MCRs) ئیچندجز هایدیگر، واکنش یاز سو

 ،یکل طوربه .است هادانیمیاز ش یاریبس یبرا هابخش ترینجذاب
 وجود دارد  یاز دو ماده اصل شیکه در آن ب هاییواکنش

هستند  هاییاتماز  یاریبس یکه حاو کنندمی دیرا تول هاییفراورده و
، به عنوان واکنش دهندمی لیکه ماده خام را در ساختار آن تشک

ها به دلیل برخورداری این واکنش[. 15] شوندمیشناخته  یچندجزئ
 های متداول در شیمی آلی از از مزایای ویژه نسبت به واکنش

صورت تک ند جزئی بههای چدارند. واکنشاهمیت بالایی برخور
شوند. به همین ظرف و بدون جدا کردن ترکیب میانی انجام می

 تر ایی تمیزتر، ارزانهای چند مرحلهدلیل در مقایسه با واکنش
پذیری و بهره بالاتری نیز بر این از گزینش افزونترند. و سریع

 باشند.برخوردار می

 دانه، موادرنگ عنوان به گسترده صورت به هاکرومن-آمینو-2
 نمایانگر روند ومی کار زراعی بالقوه به شیمیایی مواد آرایشی و

سازنده  اصلی اجزای که هستند شیمیایی ترکیبات از مهمی یدسته
 گوناگون انواع میان در .]16-18[ اندطبیعی هایفراورده از بسیاری
ی ارهای پایهختسا به ها متعلقکرومن -H4-آمینو-2ها،  کرومن

  لیگاندهای تولید برای که هستند ممتازی پزشکی داروهای
  انعقادی، ضد گیرچشم هایفعالیت با مولکولـ  کوچک

 ایدز فعالیت ضد و ، ضد باکتریعضلات کنندگیشل ،)ادرارآور( مدر
 اهمیت .می باشند پرکاربرد بسیار رو این از و ]19-24[ موثر هستند

 هاآن پتانسیل به مربوط هاکرومن -H4-ینوآم-2 مشتقات کنونی
 رناشی از فاکتو ،انسان التهابی هایبیماری درمان در کاربرد برای
 سیازیپسور تیمانند آرتر یواسطه ا یها یماریب) α-توموری مرگ

  .]25-27[ است سرطان درمان همچنین و(  دیو روماتوئ
های وشبا توجه به اهمیت بیولوژیکی این ترکیبات، تاکنون ر

توان به برای سنتز این ترکیبات گزارش شده است که می گوناگون
  های همگن و ناهمگن مانندکاتالیستها با بکارگیری روش
، ]31[ MNPs‐SPAsp، ]30[اتیل آمین، تری]29[، لیپاز]28[ اوره

DABCO/2@SiO4O3Fe  اشاره نمود.  ]32[و کربنات سدیم 
خوب هستند مزیت  یک یا چندها دارای تر این روشاگر چه بیش

  سنتز برای شده گزارش هایروش تربیشولیکن در حالت کلی، 
  از استفادهمانند  دارای ا ممکن است دارایهترکیب این

  واکنش، انجام بودن زمان طولانی  پرخطر، آلی هایحلال
 محور آمین هایکاتالیست از استفاده ،سخت بودن شرایط واکنش

  همراهالبته  .]33-37[ نیز باشند کلی یریردپذکارب فقدان و سمی
 بازدهی، تعیین در کاتالیست ماهیت واکنش، پارامترهای دیگر با

 ایفا را مهمی نقش واکنش، کلی کاربردپذیری و پذیری گزینش
 کاربرد با متعادل، ارزان، کاتالیست یک یتوسعه بنابراین .کندمی

 هنوز ،های چندجزیینشواک برای مجدد یاستفاده قابل و گسترده
و  با در نظر گرفتن این حقایقدر این راستا و   .است مهم ایلهئمس

 گرفته شد میتصمدر این زمینه  ،]38، 39[ پژوهشیدر ادامه کارهای 
-مغناطیسی قابل بازیافت عامل هایذرهنانوو کاربرد  ییه، شناسایته

(، TCH/Cu-2SiO@4O3Feمس )-دارشده با تیوکربوهیدرازید
 سریع و آسان سنتز یبرا مؤثر نوین یزگرنانوکاتال کی عنوانبه

آلدئیدها، مالونیتریل  از مواد خام هاکرومن -H4-آمینو-2 مشتقات
و  در حلال آب جزئیسه تراکمی تحت یک واکنش و دیمدون،

 .(1)طرح  شرایط سبز گزارش شود
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  هاکرومن -H4-آمينو-2بات : روش سنتزی ترکي1طرح 

 

 بخش تجربی
 هامواد و دستگاه

 های مرک،از شرکت پژوهش این شده در استفاده شیمیایی مواد
 نقطه ذوب ترکیبات سنتز شده  اند.آکروس خریداری شده آلدریچ،

به دست  9200 با استفاده از دستگاه تعیین نقطه ذوب الکتروترمال
با استفاده از ( FT-IRوریه )یل فتبد فروسرخ هایطیف آمده است.

  گزارش شده است.  JASCO 4200-Aطیف سنج مدل 
ترکیبات با استفاده از   (NMRمغناطیسی هسته )رزونانس هایطیف

متیل دی در حلالآلمان   Bruker  (MHz 500–400)دستگاه 
  گرفته شده است.( 6d-DMSOسولفوکسید دوتره )

 (FE-SEM) ی نشر میدانیمیکروسکوپ الکترونی روبش ریواتص
 با استفاده از  (EDX) و طیف سنجی پراش انرژی پرتو ایکس

  XL30 پسیلیو ف TESCAN شرکتاز  MIRA III دستگاه مدل
در  (BET زی)آنالواجذب نیتروژن  جذب و یدماهم .به دست آمد

اندازه Japan Belsorb II   ستمیس کی با سلسیوسدرجه  196 یدما
  یشب در دما کیبه مدت  خلاءدر  یرمونه بردابعد از ن .شد یریگ

ایکس  پرتوپراش )تفرق(  شود.یخشک م سلسیوسدرجه  150
(XRD) دستگاه  با استفاده ازBruker D8-Advance مجهز به  

Cu monochromatized ((λ = 0.154 nm  ایکس در  پرتومنبع و
 .انجام شد  2θ<90°>°2 محدوده 

 

 TCH/Cu-Pr-2iO@S4O3Fe  کاتالیستروش تهیه 

 4O3Fe مغناطیسی هایذره تهیه

داخل  O2H.42FeClگرم  6/5و  O2H.63FeClگرم 3/11مقدار
 میلی لیتر محلول  25سپس  شود.می حل 80 ℃ آب دیونیزه

واکنش  مخلوطتحت جو نیتروژن به محلول اضافه و  %28آمونیاک 
بعد از خنک  .شدزده عت همسا 2به مدت  رشدهیاددر همان دمای 

بار با آب شستشو  3ا کرده و به وسیله آهنربا جدرا  4O3Feشدن، 
  (4O3Fe) در پایان مغناطیس سیاه به دست آمدهو  داده

 .]40[ شدخشک  در آون

 SiO4O3Fe@2 تهیه
میلی لیتر آب ـ  80) اتانول-آبداخل  4O3Feگرم  1 مقدار

 سونیکدقیقه در حمام اولترا  15ریخته و به مدت  میلی لیتر اتانول(20
میلی لیتر تترامتیل  2لیتر آمونیاک و میلی  2سپس  قرار داده،

 .شد هفزودهقطره قطره به مخلوط واکنش  (TMOS) سیلیکاتاورتو
 هایذرهنانو ساعت ادامه پیدا می کند.  2به مدت  50واکنش در دمای 

 ب و الکل مرتبه با آ 3سنتز شده بوسیله آهنربا جدا و 
 .]40[ شدخشک  به ترتیب شسته و در آون

 

 lC3)2(CH-@Si2@SiO4O3Fe حدواسط تهیه

ریخته و  میلی لیتر تولوئن 50را داخل  SiO4O3Fe@2گرم از  1
 اتوکسیکلرو پروپیل تری-3میلی لیتر  3 سپس .شددقیقه همزده  15

  د.ش بازروانیساعت  24و مخلوط به مدت  افزوده شدهسیلان 
 ه و چند بارشدجدا دارشده ملعا هایذرهنانو با استفاده از آهنربا 

 .]40[دشآون خشک  درو  شدهبا تولوئن و آب شستشو 
 

 Cu/TCH-Pr/2@SiO4O3Fe نانوکاتالیزگر تهیه

 و (2NHNH-CS-NH2NH) گرم تیوکربوهیدرازید 43/1مقدار 
 میلی لیتر 21 درون پیشسنتز شده در مرحله  هایذرهگرم از نانو  43/1

 .گرفتقرار  بازروانیساعت در شرایط  15استونیتریل ریخته و مدت 
در دمای محیط  هاذرهنانو شستشو با استون بار  3پس از جداسازی و 

 میلی لیتر10گرم مس استات به مخلوط 17/0در ادامه، . شدخشک 
ساعت در دمای محیط  3مدت  به ذره اضافه ونانوگرم 5/1استون و 
جدا  وسیله آهنربا هب نانو مغناطیسی کاتالیستدر پایان  .شدهم زده 

 هایذرهساختار  .]41[ شدخشک در آون بار با آب شستشو و  3 و
دار شده با گروه عاملی آلی فلزی، با استفاده از نانو مغناطیس عامل

 مورد شناسایی قرار گرفت. گوناگونآنالیزهای 
 

 هاکرومن -H۴-آمینو-2های روش عمومی سنتز مشتق

  مالونونیتریل مول(،میلی 1) مخلوطی از آروماتیک آلدهید
  گرم( 0.14، مولمیلی 1) ، دیمیدونگرم( 0.066، مولمیلی 1)
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 مس-دار شده با تيوکربوهيدرازيدمغناطيسي عامل هایذره: سنتز نانو2طرح 

 
وزنی( در یک بالن حاوی ـ  درصد وزنی 5) میلی گرم 7 کاتالیستو 
  70℃در دمای تر آب مخلوط شده و در حمام روغن میلی لی 5

واکنش )پیشرفت  پایان. پس از شدزده توسط همزن مغناطیسی هم
 کاتالیستربا کنترل می گردد(، ابتدا توسط یک آهن  TLCواکنش با 

ه و مخلوط واکنش تا دمای شدجمع آوری و از محیط واکنش خارج 
 د رسوب شود. در اکثر مواراتاق سرد شده و صاف می

توان رسوب حاصل به دست آمده خالص است و در صورت نیاز می
 را در حلال اتانول نوبلور نمود. 

 

  4a-j  سنجی تعدادی از محصولاتهای طیفداده

2-Amino-7,7-dimethyl-5-oxo-4-phenyl-5,6,7,8-
tetrahydro-4H-chromene-3-carbonitrile (4a): FT-IR 

(KBr, max): 3395, 3323, 3212 (NH2), 2960 (C-H), 2199 
(CN), 1681 (C=O), 1660, 1597, 1371 (C=C), 1248, 1213 
(C-O), 1036 (C-N), 695 cm-1; 1H NMR (500 MHz, DMSO-
d6): δ = 0.97 (s, 3H), 1.06 (s, 3H), 2.12 (d, J = 15.00 Hz, 
1H), 2.27 (d, J = 15.00 Hz, 1H), 2.50-2.57 (m, 2H), 4.20 
(s, 1H), 6.99 (s, 2H), 7.18 (t, J = 5.00 Hz, 3H), 7.25-7.28 
(t, J = 7.12 Hz,  2H); 13C NMR (125 MHz, DMSO-d6): δ 
= 26.8, 28.4, 31.8, 35.6, 50.0, 58.4, 112.8, 119.7, 126.5, 
127.1, 128.3, 144.7, 158.5, 162.5, 195.6 ppm. 

2-Amino-7,7-dimethyl-4-(2-nitrophenyl)-5-oxo-
5,6,7,8-tetrahydro-4H-chromene-3-carbonitrile (4e): 

FT-IR (KBr, max): 3458, 3376 (NH2), 2927 (C-H), 2196 
(CN), 1614 (C=O), 1519, 1351 (NO2), 1382 (C=C), 1213, 
1142 (C-O), 1066 (C-N), 743, 407 cm-1; 1H NMR (400 
MHz, DMSO-d6): δ = 0.88 (s, 3H), 1.01 (s, 3H), 2 (d, J = 
16.40 Hz, 1H), 2.2 (d, J = 16.40 Hz, 1H), 2.43 (Distorted 
AB System, 2H), 4.94 (s, 1H), 7.22 (s, 2H), 7.36 (d, J = 
7.61 Hz, 1H), 7.42 (t, J = 7.23 Hz, 1H), 7.66 (t, J = 7.23 
Hz, 1H), 7.82 (d, J = 7.61 Hz, 1H) ppm. 

2-Amino-7,7-dimethyl-5-oxo-4-(p-tolyl)-5,6,7,8-
tetrahydro-4H-chromene-3-carbonitrile (4i): FT-IR 

(KBr, max): 3498, 3403, 3324 (NH2), 2962 (C-H), 2193 
(CN), 1678 (C=O), 1644, 1604, 1367 (C=C), 1277, 1215 
(C-O), 1035 (C-N), cm-1; 1H NMR (500 MHz, CDCl3-d6): 
δ = 0.94 (s, 3H), 1.04 (s, 3H), 2.04-2.16 (m, 3H), 2.22 (s, 
3H), 6.01 (s, 1H), 6.50-6.53 (m, 2H), 6.97-7.01 (m, 5H) 
ppm; 13C NMR (125 MHz, DMSO-d6): δ = 21.0, 27.5, 
28.9, 32.1, 35.4, 50.7, 60.4, 113.8, 119.7, 127.4, 129.0, 
136.1, 141.3, 158.5, 161.9, 195.8 ppm. 

2-Amino-4-(4-hydroxy-3-methoxyphenyl)-7,7-
dimethyl-5-oxo-5,6,7,8-tetrahydro-4H-chromene-3-

carbonitrile (4k): (FT-IR (KBr, max): 3498, 3403, 3324 
(NH2), 2962 (C-H), 2193 (CN), 1678 (C=O), 1644, 1604, 
1367 (C=C), 1277, 1215 (C-O), 1035 (C-N), cm-1; 1H 
NMR (400 MHz, DMSO-d6): δ = 0.97 (s, 3H), 1.02 (s, 
3H), 2.10 (d, J = 16.40 Hz, 1H), 2.25 (d, J = 16.40 Hz, 1H), 
2.48-2.55 (m, 2H), 3.71 (s, 3H), 4.07 (s, 1H), 6.50-6.53 (m, 
1H), 6.65-6.68 (m, 2H), 6.93 (s, 2H), 8.84 (s, 1H) ppm. 

 

 و بحث هانتیجه
 TCH/Cu-2@SiO4O3Feهای شناسایی نانوذره

یزگرهای و کاربرد نانوکاتال یر ادامه مطالعات در مورد طراحد
 یندهایدر فرآ یسیمغناط یکاتالیست یهاستمیو س آلی فلزی

و مرحله به مرحله سنتز  شماییروش  کی نجای، در ایآل ییایمیش
مغناطیسی عامل دارشده با گروه آلی فلزی  کاتالیستنانو 

  (.2رح شود )طمی ایهمس ارـ  تیوکربوهیدرازید
 مهم عامل یک هاکاتالیستنانو ریخت شناسی و ساختار توصیف

 اول مرحله در بنابراین،. است آنها یکاتالیست عملکرد بینیپیش برای
  از استفاده با TCH/Cu-2@SiO4O3Fe ساختار ،پژوهش این
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 کاتاليستساختارهای حدواسط و نهايي نانو فروسرخ: طيف 1شکل 

 ( CH/CuT-2@SiO4O3Fe) سنتزی

 
در ادامه به بررسی  .است شده شناسایی گوناگون هایفتاوری

 FT-IR طیفشود. از این آنالیزها پرداخته می آمدهدستبه هایهیجنت
 هایپیکشده است.  ارایه 1 در شکل مغناطیسی ساختارهای نانواز 

پیوند  شیکش ارتعاش مربوط به cm 3334 - 3382-1 ناحیهدر  پهن
ارتعاش سیلانول داخلی و  هایگروه  O-Hولیمولکدرون هیدروژنی

 cm 4016-1624-1 هایپیک که. درحالیهیدروکسیل آب است یکشش
 .است( مسیا  سیلانبه متصل گروه آب )  O-H یخمش ارتعاش مربوط به

 به ترتیب ب مترسانتی 795تا  1090در حدود  هاقلهبر این،  افزون
 .شوندمیمربوط  Si-O-Si هایگروهششی متقارن و نامتقارن ک یاهه ارتعاش

 یاهارتعاشنیز مربوط به  465-456های ظاهرشده در نواحی پیک
شده، نوار یادافزون بر نوارهای ارتعاشی  خمشی همین گروه است.

، 4O3Feدر طیف  cm 587-1ی در ناحیه پدیدارشده جذبی قوی

 نوار در طولنماید که این می تأییدرا  Fe–Oهای کششی پیوند ارتعاش
 ،cm 2921-1 پیک در ناحیه همراه است. جابجاییکمی دار شدن با عامل

ی به نانوساختار مغناطیس 2CHهای نشان از اتصال گروه c1در شکل 
 cm 3206-1در نواحی ها طور ظاهر شدن پیکهمیناست.  سیلیکاتی

 دهنده حضور تیوکربوهیدرازیدنشان d1( در شکل 2NHNH)گروه  3273و 
با توجه به ماهیت شیمیایی یکسان دو ترکیب  باشد.در نانوساختار می

 باشد، ها امری طبیعی و قابل پیش بینی میشباهت ظاهری طیف
 cm 1640-1توان تفاوت مهمی در کاهش عدد موجی با این حال می

های کنش یونملاحظه نمود که مربوط به برهم cm 1624-1 به
Cu(II) در پیوندهای های نیتروژن با اتمN-H [42، 43] است. 

  رفتمی که انتظار گونه، همانفروسرخهای مقایسه طیف ،در مجموع

  

 
نانوساختار مغناطيسي  SEM-FEتصويرهای -2شکل 

(TCH/Cu-2@SiO4O3Fe) 

 
 کرده تأییدفلزی مورد ظر روی بستر را ـ  عاملی آلیهای حضور گروه
 ست.ف با موفقیت سنتز شده ادهد که نانوکامپوزید هدو نشان می

 دار شدههای مغناطیسی عاملنانوذره شناسیریختاندازه، شکل و 
ی میکروسکوپ الکترونی روبشی مس به وسیله ـ با تیوکربوهیدرازید

(FESEM)  مورد بررسی قرار گرفت. تصویرFE-SEM از نانوکاتلیزور 
 شناسیریختدهد آورده شده است. این تصاویر نشان می 2در شکل 
هایی به شکل کروی و اشکال چندوجهی صورت ذرهبه کاتالیست

، ساختار اولیه تثبیت یون فلزی دار شدن واست و در فرایند عامل
 هایاندازه هابستر مغناطیسی حفظ شده است. همچنین این تصویر

دهند که ساختار نانومتر نشان می 22-29طور حدودی هها را بذره
 گردد. می تأییدمورد نظر  کاتالیستنانو بلوی

، حضور عنصرهای کربن، نیتروژن، اکسیژن، 3در شکل  EDXالگوی 
 نماید.می تأیید TCH/Cu-2@SiO4O3Feرا برای  مسگوگرد و  آهن، سیلیسیم،

 تخلخل میزان بررسی جهت( BETگیری سطح ویژه )روش اندازه
 ودار جذب، نم4شکل  .است برخوردار بالایی اهمیت از مواد ویژه سطح و

دهد که دارای منحنی جذب دمای نیتروژن، نشان میو واجذب هم
های غیرمتخلخل کاربرد دارد. است و برای ترکیب IIIنوع 

 بندی آیوپاک مقدارطبق طبقهدر این منحنی  ایجاد شده هیسترسیس
1H ی آن در محدوده˚P/P 9/0-6/0 کند مشخص میباشد که می

  .هستندو لایه لایه  کرویصورت هتی، بیکاسیل ـ مغناطیسی هایذرهنانو

400        900         1400       1900      2400        2900      3400       3900 

(1-cmعدد موج ) 
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100 
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 TCH/Cu-2@SiO4O3Fe هایذرهنانو EDXالگوی  -3شکل 

 

 
مغناطيسي نانوساختار (BET) جذب و واجذب همدما:   نمودار 4 شکل

TCH/Cu-2@SiO4O3Fe 
 

دهد که سطح جذب ویژه نشان می BETساختاری آنالیز  هایداده
بطور کلی باید نانوساختارها است.  g 2m 87/58-1حدود  کاتالیستنانو

ناشی  نشان دهند، لذا این مقدار کم ممکن استبستر جذب بالایی 
فلزی روی ـ  های عاملی آلیتوسط گروه هاروزنهشدن از پر

  .[44] باشد کاتالیستنانو
برای بررسی تشکیل لایه نانو و بلوری بودن ساختار 

 نگاری پراش فطی از TCH/Cu-2@SiO4O3Fe کاتالیستنانو
نشان داده شده  5در شکل ( استفاده شد. که XRDپرتو ایکس )

 °،θ° 2: ° 05/18کریستالوگرافیک را در هایپیک شکلاست. این 

24/30،° 69/35، ° 95/43، °21/53 ،°39/57، °94/62 ،° 55/71 
(، 110های )که اینها به ترتیب به شاخص دهدمی نشان 29/74°و 
( برای 531( و )440(، )511(، )422(، )331(، )400)(، 311(، )220)

-080-01شود آهن کروی مکعبی مربوط مینانوبلورهای اکسید 

) 1862 4O2Fe )[45] الگوی مرجع.  

 

1 Bragg diffraction angle 

 

 
برای نانو ساختار  (XRD)  ايکس پرتولگوی پراش ا :5شکل 

TCH/Cu-2@SiO4O3Fe 
 

ساخته شده را  رساختامرجع، نانو الگو پراشمقایسه این الگو با 
از  پس SiO4O3Fe@2ساختار کریستالی  دهدنشان می کرده و تأیید
  هاذره نانواندازه متوسط  همچنین دارشدن حفظ شده است.عامل

 .مورد بررسی قرار گرفت شرر ـ  دبای با استفاده از فرمول
 

  D =
kλ

βcosθ
 

 جمو طول:  λ،شکل فاکتور k:  ،کریستالاندازه  D:  در این فرمول
 زاویه  θ و  (FWHM) حداکثر نصفعرض کامل در  β:  ،ایکس پرتو

 75/19 حل این معادله، با هاذرهمتوسط  اندازه .است 1براگ پراش
 های مس در ساختار مقدار ناچیز یون .بدست آمدنانومتر 

 مشاهده نشود. XRDشود تا در الگوی نانو کاتالیزگر، باعث می
بررسی  TGA گرماییبه وسیله آنالیز  کاتالیستپایداری گرمایی 

 شود اولین کاهش وزن می دیدهکه  گونه(. همان6)شکل  شد
 که شودمی دیده وزن کاهش %3 حدود 70-150℃دمایی  یبازه در

 نمونه سطح در موجود آب و باقیمانده حلال دادن دست از به مربوط
ه نمون است. 450-200℃دمایی  یبازه در دومین کاهش وزن .است

 دادن دست از به مربوط که دهدمی دست از را خود وزن%  9 تقریبا
 سطح در موجود پروپیل و تیوکربوهیدرازید آلی هایگروه
  نمونه که سطح گرفت نتیجه توانمی بنابراین و بوده کاتالیستنانو
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 کاتاليست( نانو TGAمنحني پايداری حرارتي ) :6شکل 

TCH/Cu-2@SiO4O3Fe   
 

سومین کاهش وزن در  .است شده دارعامل آلی هایگروه لهوسیبه
است  مغناطیسی ـ مربوط به تغییر ساختارسیلیکا 450-700℃دمایی  بازه

 بوده است. %3که به میزان 

تواند برای شناسایی ( میVSMسنج ارتعاشی )آزمون مغناطیس
های ، منحنی7مغناطیسی یک ماده استفاده شود. شکل خواص 

. دهدرا نشان می TCH/Cu-2@SiO4O3Feو   4O3Feبرای  هایویژگی
اشباع برای این دو ساختار به ترتیب حدود  سمغناط ارهایمقد

emu/g 10/60  بدست آمد. اگرچه پوشش یک لایه  3/23و
(، سبب 4O3Feمغناطیسی ) هایذره( روی سطح نانو2SiOسیلیکاتی )

 برای کافی یسه است، ولیکن مغناطشدکاهش خاصیت مغناطیسی 
ربا راحتی از مخلوط واکنش توسط یک آهنبه کاتالیستکه این

 .[46]بازیابی و جدا شود هنوز وجود دارد 

 
 TCH/Cu-2@SiO4O3Fe کاتالیزگریرفتار 

 نگاری و تصویربرداری ثابت کردبینی، طیفهای طیفانواع روش
به صورت همسان تهیه  TCH/Cu-2@SiO4O3Feهای که نانوذره

بررسی فعالیت  ،کاتالیستاز سنتز و شناسایی نانو  سپاند. شده
آسان سریع و ی در تهیه مغناطیسی فوقهای کاتالیزگری نانوذره

اولیه بنزآلدئید، مالونیتریل از مواد  هاکرومن -H4-آمینو-2مشتقات 
 به منظور تعیین حلال  ،عنوان یک واکنش الگوو دیمدون، به

 های گوناگون ایی با حلالهآزمون ،و درصد مناسب کاتالیزگر
، 1طبق جدول  .انجام شد 1و مقدارهای مشخص شده در جدول 

گرم(  از کاتالیزگر میلی 7درصد وزنی ) 5در شرایط بهینه، مقدار 
TCH/Cu-2@SiO4O3Fe ی سلسیوس و حلال آب درجه 70، دمای 

 
 و   4O3Fe یبرا سنجسمغناط يمنحن: 7شکل 

TCH/Cu-2@SiO4O3Fe 
 
دست آمد. این واکنش در دمای محیط و شرایط بدون حلال  به

 بخشی را نشان نداد.نتایج رضایت

 واکنش  این روش کلی، یافتن و شرایط کردن بهینه پس از
  کشنده هایاستخلاف دارای گوناگونآروماتیک  آلدئیدهای با
 -H4-آمینو-2-آریل-4های و بدین ترتیب فراورده شد انجام دهنده و

آورده  2نتایج در جدول (.1شدند طرح ) سنتز بالا بازده با هاکرومن
، نشان 2های آلدهید در جدول ی انواع مشتقمقایسهشده است. 

 کشندهحضور استخلاف الکتروندهد که بازده محصولات با می
تر کربن علت فعال کردن بیشافزایش داشته است که این نکته به

 تواند باشد. ش الکترون دوستی میگروه کربونیل برای افزایش واکن
 ی آلدهید آروماتیک، دیمدون کاتالیستسازوکار واکنش 

( 3ها در طرح )کرومن-H4-آمینو-2و مالونونیتریل برای سنتز 
عمل و اسید لویس به عنوان باز  کاتالیستآورده شده است. در اینجا 

  یتریلو مالونون یدآلده کربن گروه عاملی و با فعال کردن کرده
 ،وجود شود.یباعث انجام تراکم نووناگل مبا حذف یک مولکول آب 

کشنده روی آلدهید و کم شدن دانسیته الکترونی های الکترونگروه
 های الکترون دهندهحلقه، حمله نوکلئوفیل آسانتر از زمانی است که گروه

. سپس با انول واکنش افزایشی را دنروی آلدهید قرار داشته باش
زایی درون مولکولی و سپس توتومری شدن د و با حلقههدانجام می

 شود.واکنش تولید می فراورده پایانی
برای  TCH/Cu-2@SiO4O3Feفرایند بازیافت کاتالیزگر 

نشان داده شده  8های آن در شکل آزمایش شد و داده الگوواکنش 
تا پنج دوره توانست پایداری و  الگواست. تکرارپذیری واکنش 

 کاتالیزگر را ثابت نماید. فعالیت این

6.2

6.4

6.6

6.8

7

7.2

7.4

7.6

0 200 400 600 800

W
ei

g
h

t 
(m

g
)

Temperature [℃]

-80

-60

-40

-20

0

20

40

60

80

-20000 -10000 0 10000 20000

M
ag

n
et

iz
at

io
n

 (
em

u
/g

)

Applied Field (Oe)

Fe3O4

Fe3O4@SiO2-TCH/Cu 15.33% Weight Change 

(1.14mg) 

800                  600                   400                  200                     0 

7.6 

7.4 

7.2 

7 

6.8 

6.6 

6.4 

6.2 

20000              10000                   0                10000-           20000- 

80 

60 

40 

20 

0 

20- 

40- 

60- 

80- 

(C0درجه حرارت ) 

(
e
m

u
/g

ن
شد

س 
طي

غنا
( م

 

(Oeزمينه کاربردی ) 



 1401، 3، شماره 41دوره  و همکاران علي اصغر وزيني نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران
 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                            64

 TCH/Cu-2@SiO4O3Feدر حضور  مشتقات کرومنی سازی شرايط واکنش با واکنش الگو، برای تهيهبهينه -1جدول 

 
 الف( ٪بازده ) زمان )دقیقه( (℃)دما  حلال گرم()میلی کاتالیست ردیف

 10 60 70 اتانول - 1
 84 24 70 ولاتان 7 2
 88 20 70 (1-1اتانول)-آب 7 3
 86 23 70 (2-1اتانول)-آب 7 4
 94 17 70 آب 7 5
 86 27 70 آب 5/3 6
 88 17 70 آب 10 7
 82 27 50 آب 7 8
 65 40 25 آب 7 9
 90 18 80 آب 7 10
 80 32 70 متانول 7 11
 45 40 70 استونیتریل 7 12
 39 52 70 استاتاتیل  7 13
14 (4O3eF )7 65 17 70 آب 
15 (2@SiO4O3Fe )7 50 17 70 آب 
16 (TCH-2@SiO4O3Fe )7 55 17 70 آب 

 الف( بازده مربوط به فراورده های جدا شده است.
 

 
 TCH/Cu-2@SiO4O3Feدر حضور ها کرومن -H4-آمينو-2-آريل-4ی: سازوکار تهيه3طرح 
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آلدئيدهای اوليه مالونيتريل، ديمدون ومواد جزئي ظرف سه-از طريق واکنش تک هاکرومن -H4-آمينو-2-آريل-4 هایفراورده : سنتز2جدول 
 .70 ℃و دمای  کاتاليستدرصد وزني نانو %5در حضور  گوناگونآروماتيک 

 مرجع (٪بازده ) (℃)نقطه ذوب  زمان )دقیقه( فراوردهساختار  کد ردیف

1 a4 

 

17 
 )الف( 226-224

 )ب( (228-227)
94 33 

2 b4 

 

20 
204-202 

(200-198) 
93 33 

3 c4 

 

19 
217-215 

(218-216) 
94 35 

4 d4 

 

19 
122-120 

(116-114) 
93 38 

5 e4 

 

19 
224-222 

(221-220) 
90 37 

6 f4 

 

19 
203-202 

(205-204) 
89 37 

7 g4 

 

17 
181-179 

(178-177) 
95 37 
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 مرجع (٪بازده ) (℃)نقطه ذوب  زمان )دقیقه( فراوردهساختار  کد ردیف

8 h4 

 

22 
199-197 

(199-197) 
90 33 

9 i4 

 

24 
218-216 

(220-219) 
86 35 

10 j4 

 

23 
206-204 

(203-201) 
89 35 

11 k4 

 

22 230-227 90 31 

 ذوب گزارش شده در منابع اط)ب( نق              آمدهذوب بدست اط)الف( نق

 
 a4سنتز فرآورده  در هاروش حاضر با ساير روش مقايسه :3 جدول

 مرجع (٪بازده ) زمان )دقیقه( شرایط کاتالیست ردیف

1 MNPs‐SPAsp (50 mg)  ،31 92 30 120 ℃بدون حلال 

2 Urea (10 mol%)  28 90 180 اتانول، دمای محیط–آب 

3 Fe3O4@SiO2/DABCO (0.05 g)  ،32 90 25 80 ℃آب 

4 TBAB (10 mol%) 47 90 40 آب، بازروانی 

5 Na2CO3 (10 mol%) Ball milling48 99 25 ، دمای محیط 

6 Ni(NO3)2.6H2O (10 mol%) 49 95 20 آب، بازروانی 

7 SBPPSP (0.05 g) 50 90 25 روانیول، بازاتان-آب 

8 Nano CP (0.01 g) 51 95 15 آب، بازروانی 

9 Nano-NH4H2PO4/Al2O3 (0.03 g) 52 86 15 اتانول، بازروانی 

10 MNPs/TCH/Cu (7 mg)  ،روش حاضر 94 17 70 ℃آب 
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برای واکنش  TCH/Cu-2@SiO4O3Fe: تکرارپذيری کاتاليزگر 8شکل 

  کرومن -H4-آمينو-2-فنيل-4ی الگو در تهيه

 
فرآورده  سنتز یشده برا ارایهروش  ییکارا یبه منظور بررس

a4های ای بین روش سنتزی حاضر با تعدادی از روش، مقایسه
(. 3جدول گزارش شده اخیر از نظر شرایط واکنش صورت گرفت )

شود با در نظر گرفتن بازده، یم مشاهده طور که در جدولهمان
 حاضر واکنش، روش طیشراسایر و  کاتالیستی ، مقدار مصرفزمان
-نویآم-2-لیفن-4 هایدر سنتز سبز فرآورده یخوب اریبس ییکارا

H4- دارد. هاکرومن 

 

 گیرینتیجه

 با طراحی، سنتز و شناسایی یک نانو کاتالیزگر پژوهشدر این 
، یک روش آسان و سبز برای (TCH/Cu-2@SiO4O3Fe) نوین
. برای این شدمعرفی را  هاکرومن -H4-آمینو-2-آریل-4 ی تهیه

استات با استفاده از یک لیگاند آلی  مس نخستمنظور، 
 مغناطیسی پوشش داده شده  هایذرهتیوکربوهیدرازید بر روی نانو

تثبیت شد و ساختار آن با انواع  (SiO4O3Fe@2با سیلیکات )
. سپس رفتار کاتالیزگری آن در یک شد تأییدهای شناسایی روش

 آلدهید آروماتیک، دیمدون های واکنش تراکمی بین مشتق
 هاییاین روش دارای مزیتمورد سنجش قرار گرفت. و مالونونیتریل 
گر، ، تنوع مواد واکنشسمی های آلیاز حلال نکردن مانند استفاده

زده خالص، با هایفراوردهکوتاهی زمان واکنش، جداسازی آسان 
  ناهمگن مغناطیسی کاتالیزگرنانوو کاربرد یک ها فراورده درخشان

تواند در سنتز این دسته این روش میپس  باشد.و قابل بازیافت می
 قوی مورد استفاده  طوربا اهمیت بیولوژیکی به یاهاز ترکیب
 قرار گیرد.
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