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 اصلاح شده با گروه فورانی  MCM-41کاربرد

 ،از آب (II)در حذف یون مس 

 بررسی تجربی و شبیه سازی مونت کارلو
 

 مهدیس مخلصیان  ،یکمرامن رؤیافرّخ  ،+ *گلدسته زارعی
 ایران تهران، ،شهرری ،(ره) خمینی امام یادگار واحد اسلامی آزاد  دانشگاه  ،پایه علوم دانشکده  ،شیمی گروه 

 

  ( از آب است. II)   اصلاح شده جدید با حلقه فورانی برای حذف مس   MCM-41توسعه دو نوع    ، هدف از این مطالعه   : چکیده 
آمینو اتیل    - ۲)   - 3  متوکسی سیلان و آمینو پروپیل تری - 3با استفاده از    MCM-41سطوح   دارکردن ها از روش آمین جاذب 

 ،و واکنش تراکمی  در مرحله اول تهیه شد و سپس با استفاده از ترکیب فورفورال   ، متوکسی سیلان آمینو( پروپیل تری 
طور مخفف دارای گروه   MCM-41سطوح   به  که  فورانی شد  گذاری  نام   O241@N-MCMو NO-MCM@41  های 

انجام پذیرفت.    BETو XRD، FT-IR هایهای تهیه شده با استفاده از فناوریشناسایی و بررسی ساختار جاذب  شدند.
یون بغلظت  اتمی شعلهوسیله طیفه  های محلول  ها در حذف  تعیین شد. کارایی جاذب ( FAAS)  ای سنجی جذب 

زمان تماس و دمای محلول مطالعه شد. تعادل جذب برای    ،pH  ،مقدار جاذب  مانندهایی  های مس با بررسی متغیریون
دهد که سینتیک جذب برای  کند. بررسی سینتیکی جذب سطحی نشان میهر دو جاذب از مدل فروندلیش پیروی می

بر سطح جاذب   محلول در آب   Cu(II)های  هر دو جاذب از مرتبه دوم است. نوآوری کار حاضر در مطالعه جذب یون
41@NO-MCM    محاسبهبه نتیجه روش  مقایسه  و  کارلو  مونت  ملکولی  مکانیک  محاسبه ای  نتیجه های  با   های  ها 

نتیجه   پژوهش  است.  محاسبهتجربی  یونهای  که  داد  نشان  فاصله  ها  در  مس  جاذب   63/1های  از سطح   آنگستروم 
MCM-41@NO  و با انرژیkCal/mol 75/0 دهند. ترین احتمال توزیع را نشان میبیش 

 

 مونت کارلو ،های مکانیک مولکولیمحاسبه ،جذب سطحی ،یون مس ،انفور  ،MCM-41: لیدیواژگان ک
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بیماری   هاییون   دارای   هایپساب   بنابراین [.  3]  بشود   قلبی  های و 
  یون   این   و   تصفیه شده   باید   زیست محیط   به   شدن   وارد   از   پیش   مس 
 ترین ترین و با ارزش مس یکی از متداول .  شوند   جداسازی   ها آن   از   فلزی 

فلزها در بسیاری از صنایع است، در نتیجه در پساب صنایع فلزکاری، 
لازم است صنایع   [. بنابراین 4آبکاری، پلاستیک و حکاکی وجود دارد ]

روش  مس،  یون  به  آلوده  پساب    مانند  بسیاری   های تولیدکننده 
 فرایندهای  نشینی،   ته  سطحی،   جذب  دهی،   رسوب   یونی،  تعویض 

برای   الکترودیالیز یا    و   یی غشا    هاپساب   از   مس   های یون  حذف   را 
 اقتصادی  و   مؤثر   های روش   از   یکی   سطحی   جذب   [. 7-5]  .ببرند   کار   به 

 هایپژوهش   [. 8،9] باشد  می   ها پساب   از   سنگین   فلزهای   حذف   برای 
 .[3  ، 10-14]  است   شده   های فلزها انجام جاذب   زمینه   در   ای گسترده 
 است که  منظم   سیلیسی   روزنه مزو   مواد   از   نوعی   MCM-41ترکیب  
  کردن،   دارعامل   آسانی   و   وسیع   سطح   مساحت   ها، روزنه   بزرگ   حجم 
 با اصلاح.  است  داده   قرار   توجه   مورد  جاذب   عنوان   به   را   آن   کاربرد 
 توانمی   آلی،   عاملی   های گروه   توسط   سیلیسی   روزنه مزو  مواد   سطح 
که   بدون  از   مواد   این   مثبت  های مشخصه  این    مواد   برد،   بین   را 

اصلاح .  نمود   تهیه   یافته   بهبود   های ویژگی   با   آلی - معدنی   هیبریدی 
 آلی  های گونه   اتصال   ویژه   به   و   سیلیسی   روزنه مزو   مواد   سطح   شیمیایی 

ها  به   انجام  2تراکمیهم   و   1پساسنتز  روش   دو   به   کلی   طور   به   آن 
  باشند می   ها، سیلان  ارگانوالکولکسی   آلی،   های گونه   این .  [9] شود  می 
 های گروه   اتصال   امکان   سیلیسی،   های روزنه مزو   سطح   اصلاح   از   پس   که 

 قطر.  آورند می   فراهم   بعدی   های مرحله   در   را   دیگری   بسیار   عاملی 
 شده،  اصلاح   سطوح   و   ها ذره   شناسی   ریخت   ها، روزنه   حجم   ها، روزنه 
 هایویژگی   که   است   سیلیسی   روزنه مزو  از   حساس   بافتی   های ویژگی 

  .[15] نماید  می   کنترل   را   فلزی   های یون   سازی رها  و   بارگذاری 
و یا   [16]الکترود    عنوان   به  شده  اصلاح MCM-41 و   MCM-41از  

 ،Ni(II) ،  Cr(VI)،  Cd(II) ،  Hgفلزی    های یون   حذف   برای   جاذب 
Pb(II) ،  Cu(II) ،  Zn(II) ،  Hg(II)   و   Fe(III) هاآن  های نتیجه   و   استفاده 
 سطحی  جذب   ن همکارا   و   3انگز [.  17-23] است    شده   گزارش 
   را   سیلانی   و   آمینی   های گروه   با   شده  اصلاح MCM-41 بر    آسپرین 
روش   هیدروژنی  پیوند   های برهمکنش   و   کرده   مطالعه   تجربی   به 

 را  سیلانی   و   آمینی   عاملی   های گروه   و   کربوکسیلیک   های گروه   بین 
  [. 24]  دیدند 

  و   فیزیکی  هایفرایند  بررسی  ،ی اهمحاسب  شیمی  از  استفاده
 صورت  به  ،آزمایشگاهی  هایفعالیت   انجام  بدون  را  شیمیایی

 
1 postsynthesis 
2 cocondensation 

 راستا،   این   در .  کند می   پذیر   امکان   ای محاسبه   افزارهای نرم   با   سازی شبیه 
  سازی شبیه  در  فیزیک کلاسیک  قوانین  اساس   بر  ملکولی  مکانیک

  ،هااتم  زیاد  تعداد  با  بزرگ  هایمجموعه  یهافرایند  بینیپیش  و
 ایهمحاسب  روش   به   گوناگون  هایمطالعه  .است  بوده  بخش  نتیجه

 و  گازها  انواع  سطحی  جذب  سازیشبیه   زمینه  در  ملکولی  مکانیک
 سطحی   جذب  ه دارد. مطالع  وجود  گوناگون  های جاذب  سطح  بر  ا ه مایع 
نیتروژن  ،cage 20 C  [25]فولرن  بر  هیدروژن  گاز گاز     و جذب 

رویدی  کربن   و   اکسیژن  مخلوط  جذب  ،MCM-41  [26]  اکسید 
  جذب آب بر سطح [ 27] کربنی نانولوله  و نانومخروط روی نیتروژن

MCM-41  [28]،  ح  سط  بر  فلزی  هاییون  دارای  آب  جذب 
MCM-41   [29]  [30]ها  زئولیت   با  مس  و  روی  یها یون  و حذف  

   .است گرفته انجام 4لکولی وم دینامیک سازیشبیه به روش 
  .شد  سنتز  MCM-41از    استفاده  با   جاذب  نوع   دو  ،کاراین    در
  پروپیل   آمینو  -3  از  استفاده  با  آن  سطح  ،MCM-41  سنتز  از  پس
  پروپیل (  آمینو  اتیل  آمینو  -2)  -3  و  سیلان  کسیمتوتری
  سپس  .شد  2NH  عاملی  هایگروه  دارای  ،سیلان  متوکسیتری

 MCM-41  سطح  ،تراکمی  واکنش  و  فورفورال  ترکیب  از  استفاده  با

  ترتیب   به  مخفف  طوره  ب  که  شودمی  فورانی  هایگروه  دارای
NO41@-MCM   و  O241@N-MCM   است   گذاری نام  .  شده 
  از   مس  هاییون  حذف  برای  جاذب  عنوان  به  ترکیب   دو   این   از 

  pH  ،جاذب  مقدار  متغیرهای  اثر   شد.  استفاده  آبی  هایمحلول 
  مس   هاییون  حذف  کارایی  روی  بر   دما   و  واکنش  زمان   ،محلول
  بهترین   و  O241@N-MCM  و  NO-MCM@41  هایجاذب  توسط
   . گرفت   قرار   بررسی   مورد   سطحی   جذب   سینتیکی   و  یدماهم  مدل

  نوینی  یفناور   ،آزمایشگاهی  هایمطالعه  بر  افزون  پژوهش   این   در 
  محلول  2Cu+  هاینیو  فیزیکی  جذب   فرایند  یا همحاسب  بررسی  در
  ملکولی   مکانیک  روش   به  ،MCM-41@NOجاذب    سطح  بر  آب  در

 .است شده دنبال کارلو مونت
 

 بخش تجربی 
 ها   مواد شیمیایی و دستگاه

آمین شیمیایی  مواد   اتیل  از  عبارت  استفاده    مورد 
(N7H2C،Merck)هگزا سورفکتانت    آمونیوم   متیلتری  دسیل  ؛ 

متان[BrN(CTAB)]42H19C،  Lobachemie  %99  ،بروماید   ، لو ؛ 
5/99% (Merck)5/99  ،؛ تولوئن% (Chem–lab NV)دی اتیل اتر   ؛  

3 Zhang 
4 Molecular Dynamic Simulation 

(1)  postsynthesis       (۲ )  cocondensation 

)3( Zhang       )4 ( Molecular Dynamic Simulation 
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5 /%99   (Chem–labNV ) بار تقطیر شده؛ مس نیترات  ؛ آب مقطر دو 

 (O Techint LTP2.3H2)3Cu(NO ) هیدروکلریک اسید   ؛   (lab NV–Chem ) ،  
،  %80سیلان   متوکسی   تری   پروپیل  (آمینو اتیل آمینو-2)  -3؛  37%

)3H2N15H5SiC3O)3CH، Sigma Aldrich ) 99  ،فورفورال  ؛ % 
(2O4H5C ، Aldrich Sigma)سیلیکات   ؛ اورتو  اتیل   تترا 

Si)4O12H4C، Merck)    پروپیل  - 3و سیلانمتوتریآمینو   ،کسی 
97% (Sigma Aldrich) بودند . 

متر دیجیتال مدل     pHها از دستگاهمحلول  pH  گیریاندازهبرای  
برای   (CP 3245 sartorius)   از ترازوی دیجیتال چهار رقمی  و 730

طیف  فروسرخطیف    شد.استفاده  توزین     انتقال   فروسرخسنج  در 
  KBrبا استفاده از پودر    cm 4000-1  تا  400در گستره    (IR-FT)فوریه
آلمانی مدل    FT-IRسنجی در دستگاه طیف   ویژه    Tensor-27  بروکر 

  به وسیله ها  جاذب  (XRD)  ایکسطرح پراش پرتو  .شد  گیریاندازه
مدل    ، XRD)دستگاه XRD دیفراکتومتر  Panalyticalهلندی 

company Xpert PRO MPD)  در ولتاژKv   40   با استفاده از تابش 
αk Cu  )oA54 /1(λ=  41نسوج    هایویژگی .انجام گرفت-MCM، 
O241@N-MCM   41و@NO   -MCM   شامل سطح  که    ، مساحت 

-جذب  دما هم  به وسیله  ،است  ها روزنهو توزیع اندازه    روزنهحجم  
 گیریاندازه ژاپنی    Belsorp mini II  واجذب نیتروژن با دستگاه مدل 

محلول  هایونغلظت    .شد وسیلهی  اتمی سنج طیف  به  جذب  ی 
دستگاهشعله از  استفاده  با  شعله  سنجیطیف ای  اتمی   ایجذب 

(FAAS)   مدلAA-67/G    ارزیابی    .شدتعیین منظور  به 
 ،استفاده  پس ازو    پیشهای جاذب  مورفولوژی نمونه  هایمشخصه
نمونه دستگاه   تصویرهایها  از  توسط  الکترونی  میکروسکوپ 
FESEM  مدلSIGMA شرکت ZEISS آلمان گرفته شد . 

 
 دارآمین  MCM-41 تهیه  و MCM-41سنتز 

مرجع   گزارش   روش   مطابق  MCM-41  ،کار  این  در در   شده 
  حل   مقطر   آب  لیترمیلی  42  در  آمین  اتیل  گرم  27/2  .[31]  شد  سنتز

 سورفکتانت  گرم  47/1  سپس  . شد  همزده  دقیقه   10  مدت  به  و
 همراه  و  کم  کم  را    (CTABr)برمید    آمونیم  متیل تری  دسیل  گزاه
   حداقل  مخلوط   که   شد  داده   اجازه  و  افزوده   محلول  به   همزدن  با
   . شود  شفاف  محلول   که   این   تا  بخورد   هم  ساعت   نیم  مدت   به
 سیلیکاتارتواتیلتترا    محلول  (گرم2/ 085)  لیترمیلی  24/2  ادامه  در
   افزودن  با   سپس   ،افزوده  محلولاین    به   قطره   قطره  صورت  به

  مدت  به   و  رسیده  5/8  به   12  از  pH  اسیدهیدروکلریک  قطره   قطره
 همگن و یکنواخت ژل  تا  شد زدههم اتاق دمای در ساعت دو حدود

  گرم   نیم مقطر   آب با  بار  چندین آمده   به دست فراورده . آید به دست
 . شد   خشک   ساعت   12  مدت   به   Co 45دمای    در   و   سانتریفیوژ   شستشو، 
  و   افزایش  Co550 تا  دقیقه  بر  Co  2  دمایی  برنامه  با  نمونه  دمای
  سورفکتانت  که   این  تا  ماند  کوره  در   ساعت  5  مدته  ب  نمونه
 . شود   خارج   ترکیب   از   و   ه شد   تجزیه   بروماید   آمونیوم   متیل تری   دسیل   هگزا 
 کردن  دارآمین   برای  MCM-41شیمیایی    اصلاح  بعدی  مرحله  در

 سیلان  متوکسی  تری  پروپیل  آمینو -3  با   آن   سطوح
(MCM-41@N)  کسیمتوتری  پروپیل   ( آمینو  اتیل  آمینو  -2)  -3  و 

   گرم  5/0  که  شد  انجام  صورت  این  به  ،(N-MCM@241)  سیلان
 لیترمیلی  100  گنجایش  به  گرد  ته  بالن  در  شده  کلسینه  MCM-41  از

 واکنش  انجام  از   پیش)  خشک  تولوئن  لیترمیلی   30  آن   به  و  ریخته
  آمینو   -3  از  مول  003/0  و  (شد  خشک  سدیم  مجاورت  در  تولوئن
  پروپیل   (آمینو  اتیل  آمینو  -2)  -3  یا  و   سیلان  متوکسیتری  پروپیل
   Co90  تا  85  دمای  در  مخلوط  .شد  اضافه  سیلان  کسیمتوتری
 روغن  حمام  در  و  خشک  نیتروژن  گاز  اتمسفر  تحت  ساعت  8  تدم  به

دست  فراورده  .شد  بازرونی   و   خنک  اتاق  دمای   در   آمده  به 
  مخلوط   با   بار  چندین  و  شد  انجام  سانتریفیوژ   از  استفاده  با  گیریرسوب
  آمینو   -3  تا  شودمی  داده   شستشو اتر  اتیل  دی  و  متان  کلرو  دی  1:1

  پروپیل   (آمینو  اتیل  آمینو  -2)  -3  یا  سیلان  کسیمتوتری  پروپیل
 نمونه  .شود  خارج  ،نکرده  شرکت  در واکنش   که  سیلان  کسیمتوتری
 . شد خشک ساعت 24 مدت به Co 45 دمای با خلا آون در

  
    O241@N-MCMو  NO -MCM@41سنتز جاذب های 

نوع گرم  4/0  مقدار دو  هر  شدهآمینMCM-41   از   دار 
(2 41@N-MCM،41@N-MCM)    به گرد  ته  بالن   گنجایش در 

)پیش   لیتر تولوئن خشکمیلی  20ها  لیتر ریخته و به آنمیلی   100
گرم     048/0و    (سدیم خشک شد  نزدیکیتولوئن در    ،از انجام واکنش

  Co09  تا 85در دمای    به دست آمدهمخلوط    .شد  افزودهفورفورال  
سانتریفیوژ   بازروانی   ساعت   2مدت  ه  ب از  استفاده  با  فراورده   شد. 

  ساعت   4ل و دی اتیل اتر شستشو و به مدت  و با مخلوط یک به یک متان 
دمای  آون خلا Co  25  در  در  در    ،  های مرحله   1  شکل خشک شد. 

 .آورده شده است  O241@N-MCMو   NO-MCM@41 سنتز 
 

 ها ( روی جاذبII) های مسهای آزمایشگاهی جذب یونمطالعه 

اولیه یون مس     نمک  از ppm100به غلظت    (II) محلول آبی 
  گرم   0/ 094 با حل کردن مقدار  3Cu(NO ،)(O2.3H2)   نیترات   ( II)  مس 

 تهیه شد. ،  بار تقطیر   لیتر آب مقطر دو میلی  250 از نمک در 
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 b   )O241@N-MCMو   a )41@NO-MCMهای های سنتز ترکيبمرحله - 1 شکل

 
اولیهاز   غلظتمحلول  ،محلول  با  شد گوناگون  هایهایی   .تهیه 

یون از  غلظت  استفاده  با  اتمی شعله   یسنج طیفهای مس  جذب 
دو  هاآزمایشتمام    .شدتعیین   و    حداقل  انجام     های نتیجه از  بار 

محلول با استفاده از   pH .ه استشد  گیریمیانگین  ،به دست آمده
پارامترهای مورد  . تنظیم شد  HCl  و  NaOHمولار    2/0های  محلول
های مس از محلول آبی حذف یون  برایشامل زمان لازم    پژوهش

 ،13  ،6  ،3  ،2)  هامقدار جاذب  ،(دقیقه  30  و  25،  20،  15،  10  ،5/1)
  ، 40 ،35 ،30 ،25) دما ،(12تا  3)بین   pH ، (گرممیلی 20 و 16 ،15
و با غلظت محلول یون    (سلسیوس درجه    70و    65  ،60  ،55  ،50  ،45
ناپیوسته با استفاده از   سامانه  .مورد بررسی قرار گرفت  ppm3  مس
انجام گرفت  لیترمیلی  25 مغناطیسی  ظرفیت    .از محلول و همزن 

  q=V∆C/m  معادلهگرم جاذب با استفاده از  بر حسب میلی  qجاذب  
  جاذب  جرم   mلیتر ،  حجم فاز مایع برحسب میلی   Vتعیین شد، که در آن  

به راحتی از اختلاف غلظت اولیه محلول   C∆گرم و  بر حسب میلی
های  پس از جذب یون   tC و غلظت محلول باقیمانده oC  یون مس

وسیلهدرصد حذف    .آیدمی  به دستمس   از    به  استفاده  با  جاذب 
 .درصد حذف استبیانگر    R  میزان  که در آنآمد    به دست  (1)  معادله

 

R = ∆C ×
100

C°
(1)                                                                            

 ها و بحث  نتیجه

 هاهای ساختاری جاذبشناسایی و بررسی مشخصه

آورده   (الف-2)  در شکلشده    سنتز  FT–IR،  MCM-41  طیف
است در    ،شده  نوارها     cm  3770-1تا    cm  3300-1  هایناحیهکه 

 ی ا ه مربوط است. ارتعاش   MCM-41های هیدروکسیل سطوح  به گروه 
نامتقارن و  متقارن  حدود  در  Si-O-Si کششی   ،cm1233-1  ناحیه 

1-cm1080،  1-cm  794،    خمشی ناحیه   Si-O-Siارتعاشات   در 
1-cm468    و ارتعاشات کششیO-Si    1نیز در ناحیه-cm 819  شد.  دیده 

  شده توسط اصلاح    FT-IR،  MCM-41طیف    (ج-2  ب و-2)  شکل
 -2)  -3  و  ( MCM-41@N) متوکسی سیلان  آمینو پروپیل تری   - 3

آمینو اتیل   را    (N-MCM@241) کسیمتوتریپروپیل    (آمینو 
  دیده   MCM-41همانند    ها نوارهای قویدهد که در آننشان می

بدون تغییر   MCM-41  کند که ساختار بسترکه مشخص می  شودمی
 و cm2960-1  ب نوار جدیدی در ناحیه-2در شکل    .مانده استباقی

1-cm2850  2  آلیفاتیک  یا هکه مربوط به ارتعاش   شودمی  دیدهCH 
  2CH  کششی گروه  یا هارتعاش   . زنجیر پروپیل عامل سیلانی است

سیلانی عامل  پروپیلی  و  اتیلی  زنجیر    N-MCM@241  آلیفاتیک 

 . شود می   دیده  ج(   - 2)شکل cm 2934-1و   cm2800-1 های حدود ناحیه   در 
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الف(ترکيب  FT-IRطيف    -  2شکل   ب(MCM-41های   ، 
41@N-MCM  )ج  ،241@N-MCM،    )41د@NO-MCM   )ه و 

O241@N-MCM 
 

پس از واکنش تراکمی بین فورفورال و عامل آمینی موجود بر روی 
41@N-MCM    241و@N-MCM،   در جاذب نوار جدید  های یک 

41@NO-MCM    وO241@N-MCM   1  به ترتیب در ناحیه-cm1651  
شود که  می  دیدهه(    - 2  د و-2)به ترتیب در شکل    cm1637-1و  

 هاتشکیل شده در این ترکیب  C=Nمربوط به ارتعاش کششی ایمینی 
 [.31،32]  باشدمی

پیش و   MCM-41زاویه پایین  (XRD) طرح پراش پرتو ایکس
نشان داده شده   3های عاملی در شکل وهپس از اصلاح شدن با گر

ناحیه  طرح  ،است در  قوی  پراش  پیک  که یک  دهد  می  نشان  ها 
شود  اصلاح شدن دیده می  پس ازو    پیش (  o3-2θ= 1)   زاویه پایین

طرح پراش    شود.میسلول هگزاگونال مربوط    (100که به انعکاس )
  ( 110)   قوی و پیک  (100دهنده پیک )ن نشا  MCM-41پرتو ایکس  
انعکاس صفحه با شدت کم به  مربوط  پیک  که  در حالی  است  تر 

و    N-MCM،  241@N-MCM،  41@NO-MCM@41  در  (100)
O241@N-MCM  است شده  پیک  ،حفظ  پهن  سایر  علت  به  ها 

  های عاملی قرار گرفته شوند و مربوط به مشارکت گروه نمی   دیده شدگی  
ای پراش هشود و همچنین طرحمی   MCM-41هایدر درون کانال

ساختار هگزاگونال    پرتو که  است  این  کننده  تایید   هاروزنهایکس 
 MCM-41حفظ شده است و فرایند اصلاح بر روی چهارچوب یکپارچه  

 [.33]  منظم اثر نکرده است
حجم   و  سطح  مساحت  تعیین   های ترکیب  هایروزنهبرای 

41-MCM،  41@NO-MCM    وO241@N-MCM    آزمایشBET 
( مایع  نیترژون  دمای  و دماهم  .انجام شد  ( k09/76در  های جذب 

گرفت  برای  2Nواجذب   قرار  استفاده  مورد  مساحت سطح   .تعیین 
 ، MCM-41های  های جذب و واجذب نیتروژن ترکیب دما هم 

سطح    -  1  جدول قطر(BET)مساحت  حجم   BJH(D(ها  روزنه،   و 
و    MCM  ،41@NO-MCM-41های  ترکيب  total(V(ها  روزنه

O241@N-MCM 

 نمونه
سطح   مساحت

(g/2m) 
ها  روزنهقطر 
(Å) 

  ها روزنه حجم  
(g/3cm) 

MCM-41 1500 52/3 2/1 

MCM-41@NO 670 5/2 53/0 

O241@N-MCM 770 42/2 66/0 
 

 
 ، MCM-41 های الف( ترکيب  (XRD)ايکس    طرح پراش پرتو  -  3شکل 
ج(  N-MCM@41ب(    ،241@N-MCM،    )41د@NO-MCM ، 

 O241@N-MCMه( 

 
NO41@-MCM و O241@N-MCM  نشان داده شده   4در شکل
باشند  می  H4  های هیسترسیسو لپ   IVها دارای شکل دماهم  ،است

تقسیم براساس  مزو  که  مواد  ویژگی  از  آیوپاک    . است  روزنهبندی 
ها جذب و واجذب دماهم  های به دست آمده ازنتیجه  1  در جدول

  ها روزنه و حجم    (BET)  مساحت سطح ،  BJH(D(ها  روزنه که شامل قطر  
)total(V   نمونه نمونه است.  شده  آورده  و    NO-MCM@41ی  ها ها 

O241@N-MCM    قطر نظر  مساحت سطح  و    BJH(D(  هاروزنهاز 
(BET)   در مقایسه باMCM-41    که تآییدی بر    دهند کاهش نشان می

  . است   MCM-41های عاملی فورانی بر روی سطح  هقرار گرفتن گرو
شکل   از  تصویرهای  5در  آمده  دست  الکترونی  به   میکروسکپ 

(SEM)  ب به    -5  الف و   -5شکل    .ها نشان داده شده استنمونه
و پس از کاربرد آن    پیش  MCM-41@NO ترتیب مربوط به نمونه  
ج و   -5و شکل    باشد های مس می حذف یون به عنوان جاذب برای  

پس از کاربرد آن  و    پیش   O241@N-MCMد مربوط به نمونه    -5
یون  حذف  برای  جاذب  عنوان  می به  مس   تصویرها این    باشد. های 

می  که  نشان  مزو  شناسی ریختدهند  ساختار  های  جاذب  روزنهو 
41@NO-MCM  و  O241@N-MCM   آن از  استفاده  از   ها  پس 

 . عنوان جاذب تغییری نیافته استبه 

500         1000         1500         2000        2500         3000        3500 
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 NO-MCM@41 و O241@N-MCM ،41-MCMهای )داخل شکل( روزنهجذب و واجذب نيتروژن و توزيع اندازه   یدمامه - 4 شکل

 

                
 د                                         ج                                                                         ب                                                         الف                                                       

 O241@N-MCM  ( نمونهدو    جپيش و پس از استفاده به عنوان جاذب    NO-MCM@41  نمونه ها، الف و ب(جاذب  FESEMتصويرهای    -  5شکل  
 پيش و پس از استفاده به عنوان جاذب

 

   هاهای مس به وسیله جاذببررسی پارامترهای موثر در جذب یون
 اثر مقدار جاذب  

  با   را   مس   های یون   حذف   میزان   بر   جاذب   مقدار   تأثیر   الف   - 6شکل 
  نشان   O241@N-MCM  و    NO-MCM@41جاذب    دو   هر   از   استفاده 

  میزان   جاذب،   مقدار   افزایش   با   شود می   دیده   که   گونه همان .  دهد می 
  های یون  حذف   برای   بهینه  مقدار  و   یافته  افزایش  مس  های یون  حذف 
  جاذب   مقدار   افزایش   با   راندمان   افزایش   علت .  آمد   به دست   mg20  مس، 

  فعال    جذبی    های مکان   جاذب،   مقدار   افزایش   با   که   است   دلیل   این   به 

نتیجه   و   گیرد می   قرار   مس   های یون   اختیار   در   جاذب   از   بیشتری    در 
  حد   از  پس   ولی .  شوند می  جذب   مس،  های یون   از  تری بیش  مقدارهای 
  افزایش مقدار   و   شده   بیشتر   ها یون   مقدار   از   ها، مکان   تعداد   مشخصی 

  نسبت   ها جاذب   ظرفیت .  داشت   نخواهد   حذف   راندمان   بر   ی تأثیر   جاذب 
  ظرفیت   با   مقایسه   در   که   باشد می   ( mg/g8 /3)   برابر   ( II)   مس   یون   به 

(  mg/g7 /3)   دار آمین   MCM-41  از   کامپوزیتی   نازک   فیلم   ی غشا   جاذب 
 نوین   های جاذب   برتری   است.   آمده   دست   به   همانندی   های نتیجه 

 [. 35باشد ] می   ها آن   دوباره   استفاده   و   تهیه   سادگی سنتز شده،  
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و    NO-MCM@41های  های مس با استفاده از جاذبدر ميزان جذب يون  و د( دما   pH  ، ج( نجاذب، ب( زمامقدار  الف(    هایاثر تغيير  -6  شکل

O241@N-MCM 
 

 اثر زمان 

 حذف  راندمان  بر  تماس   زمان  تأثیر  های به دست آمده ازنتیجه
 .است  شده  داده  نشان  ب  -6  شکل  در  هاجاذب   توسط  مس  هاییون

نشاننتیجه  حذف   میزان  ،تماس  زمان  افزایش  با  که  دهدمی  ها 
  های سایت  تعداد  اولیه  هایمرحله  در   .یابدمی  افزایش   مس  هاییون
  های سایت   اشغال  ،زمان  گذشت  با  ولی  است  زیاد  دسترس   در  خالی
 شده جذب مس هاییون بین زیرا شودمی مشکل ،ماندهباقی خالی
 وجوده  ب  یونی  هدافع  ،آب  در  محلول  مس  هاییون  و  جاذب  روی 
جاذب    .آیدمی برای  بهینه  و   O241@N-MCM،  20زمان  دقیقه 

 .دقیقه است MCM-41@NO، 25برای جاذب 
 

  pHاثر 

از نتیجه آمده  دست  به  اثر    های  حذف   pHبررسی  میزان  بر 
 .ج نشان داده شده است  -6ها در شکل  های مس توسط جاذبیون

به دلیل افزایش    شاید  ،های کمترpH در    شودمی  دیدهکه    گونههمان
رقابت کرده و منجر به پروتونه شدن   Cu+2با     H+  ،غلظت پروتون

اتماتم و  نیتروژن  جاذبهای  روی  فورالی  حلقه  اکسیژن    ها های 
هم   .شودمی بر  کاهش  با  با  بنابراین  جاذب  مسهایون کنش    ،ی 

جاذب بین  شده  تشکیل  کمپلکس  نیز  هایون و    پایداری  مس  ی 

ی هایون یابد که منجر به کاهش عملکرد جاذب در حذف  کاهش می
به دو دلیل مورد توجه نیست:    7های بالاتر از    pH  شود.میمس  

های  روزنهمزودر   Si-O-Siپیوند    ،ییکه در محیط قلیادلیل اول این
 شوند های هیدروکسید شکسته می سیلیسی اصلاح شده، به وسیله یون 

این  دیگر  دلیل  مس    ، که  و  هیدروکسیدهای  تشکیل  علت   به 
قلی محیط  راندمان    ،یایدر  و  در محیط کم شده  آزاد  مس  غلظت 
یون میحذف  کاهش  مس  به    .یابدهای  توجه   های نتیجهبا 

 جاذب  برای   6تا    pH  5ترین راندمان حذف در بازه  دست آمده بیش به 
41@NO-MCM    برای جاذب    6تا    4وO241@N-MCM  به دست 
 د. انتخاب ش 5 ،بهینه برای هر دو جاذب pH در نتیجه .آمده است

 
 اثر دما  

  د   - 6ها در شکل  های مس توسط جاذب بررسی اثر دما بر حذف یون 
حذف  برای  دما  بهترین  شکل  با  مطابق  است.  شده  داده    نشان 

است که    C25° ها دمای های آبی توسط جاذب از محلول   Cu+2های یون 
 یابد. ها کاهش می توسط جاذب   Cu+2های  با افزایش دما مقدار جذب یون 

 

 ها ها و پایداری آنبازیابی جاذب

 های ها، آزمایش از جاذب  دوباره به منظور بازیابی و استفاده  
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اسيد    تأثير  -  7  شکل هيدروکلريک  جاذب  M1حجم  بازيابي    های در 

41@NO-MCM  وO241@N-MCM 
 

 
 نمودار سينتيکي مرتبه اول برای هر دو جاذب  - 8شکل 

 
یون شدواجذب  انجام  جاذب  روی  از  مس  منظور    ،های  بدین 

بازیابی    براییک مولار  اسید  کلریک  هیدرواز    گوناگونهای  حجم
 های مس از روی جاذب مورد بررسی قرار گرفت. جاذب و واجذب یون 

  mL25دهد که مقدار  نشان می  7در شکل    های به دست آمدهنتیجه
های  حجم  .باشدهای مس کافی میاز اسید برای واجذب کامل یون

  mL 25های بالاتر ازتوانایی واجذب کامل را ندارند و حجم کمتر  
انتخاب نشده تغلیظ  به دلیل کاهش فاکتور  جذب و   فرایند   .اندنیز 

ها با آب جاذب  ،واجذب سه بار تکرار شد و پس از هر مرحله واجذب
های مس  برای حذف یوندوباره  دوبار تقطیر شده شسته شدند و  

گرفتند نتیجه نشان داد که ظرفیت جاذب پس از مورد استفاده قرار 
   .سه بار استفاده متوالی کاهش محسوسی نداشت

 
 ها  بررسی سینتیک واکنش

 مرتبه واکنش 

 های سینتیکیاستفاده از معادله با    ،برای ارزیابی سینتیک جذب
 

1 Langmuir Isotherm 

 
 نمودار سينتيکي مرتبه دوم برای هر دو جاذب  - 9شکل 

 
نمودارهای سینتیکی    ،(3و مرتبه دوم )معادله    (2  مرتبه اول )معادله

 2Cu+مربوط به جذب    ،9  شکل  ،و مرتبه دوم  ،8شکل    ،مرتبه اول
جاذب سطح     O241@N-MCMو   NO-MCM@41  هایبر 

   .اندرسم شده ºC25در دمای 
 

Ln[A] = Ln[A]0 − Kt (2)                                                            
 

1

[A]
=

1

[A]0
+ 2Kt (3                                                      )  

 

غلظت [A]  ،جذب فرایندثابت سرعت  K ،3و  2 هایمعادلهدر 
  آید به دست می   ( 4) که از معادله   t مانده در محلول در زمان یون مس باقی 

 .های مس در محلول استیونه غلظت اولی 0[A]و 
 

[A] = [A]0 −  )4(                              (مقدار  یون مس جذب شده)
 

 ºC 25مقدار ثابت سرعت در دمای ،با استفاده از شیب نمودارها
 . گزارش شده است 2آمده و در جدول  به دست

بهترین روش در بررسی انطباق    ،مقایسه رگراسیون نمودار خطی
رگراسیون    مقدارهای  [. 36]   با معادله خطی است  فرایندرفتار یک  

 و ثابت سرعت در نمودارهای مربوط به هر دو جاذب   R)2(خطی  
41@NO-MCM  و  O241@N-MCM    دهد نشان می   2در جدول

  .کنداز مرتبه دوم پیروی می ، که سینتیک جذب در هر دو جاذب
 
 دماهای جذب سطحی هم

  1لانگمیر   ی دما های هم دماهای جذب سطحی بر اساس معادله هم 
 10  ، در شکل Cº25( در دمای ثابت  6)معادله    2چ ( و فروندلی ( 5) )معادله  

   .داده شده است
 

(5)                                                       
ce

qe
=

1

kl.qm
+

ce

qm

2 Freundlich Isotherm 
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 ºC  25ثابت سرعت جذب يوهای مس بر سطح جاذب در مقدارهای - 2 جدول

 جاذب  مرتبه اول مرتبه دوم 
(L/mol.min)   k 2R )1-( min k 2R 

674/1 9878/0 10-3×47/2 9719/0 MCM-41@NO 

7/56 9096/0 10-3×7/80 9067/0 O241@N-MCM 

 

          

          
 O241@N-MCM و NO-MCM@41 هایدماهای لانگمير و فروندليش برای جاذبنمودارهای هم - 10شکل 

 

 
 استوديوبا نرم افزار متريال    MCM-41  سازی ساختارشبيه  -  11شکل  

 
lnqe = lnkf +

1

n
lnce (6        )                                         

   

mq  تئوری  بیشینه  جذبی  ظرفیت  qm =
mg جذب شونده

g جاذب
،  0C    غلظت 

 .است tغلظت جذب شونده در زمان   eCاولیه و 
 

1Materials Studio 6.0 

𝑞𝑒 =
(𝐶0−𝐶𝑒)×𝑉 حجم محلول 

𝑊 وزن جاذب
(7                                               )  
 

دهد نشان می  دماهمدر نمودارهای    2Rخطی    برازش   مقدارهای
جاذب  فرایندکه   دو  هر  در  سطحی    چ فروندلی  یدماهماز    ،جذب 

   .کند پیروی می
 

 های مکانیک مولکولی محاسبه

  از   استفاده  با  ،MCM-41  ساختار  سازیشبیه  ،پژوهش  این  در
 اطلاعاتی  بانک  در  موجود  (1-11شکل)  21A_3d2SiO_  ساختار
  پس   .[37]  است  پذیرفته  انجام  1استودیو   متریال   افزار  نرم  6  نسخه

 اتصال  ساختار  به  3Si(OH)  هایگروه   ،متقارن  سل  سوپر  ساخت  از
   شود.   ایجاد   2-11شکل    صورته  ب   MCM-41  تا  شودمی  داده
 .دهدمی نشان نماییبزرگ با را ساختار ،11-3 شکل

R² = 0.9752
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 است شده   OHجايگزين  که عاملي گروه - 12شکل 

 

 
 ساختار  در هاروزنه  حجم  محاسبه از شمايي - 13 شکل

 
مدت  به    1( GCMC)   کارلو   مونت   روش   به   MCM-41  سازی بهینه 

، حجم  N  های ثابت لکول و تعداد م (  NVTکلوین با    298پیکوثانیه در    50
.  است   شده  انجام   2یونیورسال   نیروی   میدان   و   T)و دمای ثابت   V  ثابت 
  لکولی و م   درون   و   لکولی و م   بین   نیروهای   تواند می   مناسب   نیروی   میدان 

  گراسیون کنفی   510  سازی،   بهینه   محاسبه   هر   [. برای 38]   کند   تفسیر   را 
کنفی   اولین   از .  شد   گرفته   نظر   در   تعادل   و   پایداری   به   رسیدن   برای 

  بقیه   از   و   است   شده   نظر   صرف   تعادل   به   رسیدن   تا   ها راسیون گ 
  استفاده   مجموعه   های ویژگی   متوسط   ارزیابی   برای   ها گراسیون کنفی 
  3g/Cm    2 /2   ها محاسبه   این   در   MCM-41  ساختار   دانسیته .  است   شده 

دست   آن   واقعی   مقدار   با   خوبی   همگرایی   به   که   است   آمده   به 
 (3g/Cm  2  ) سازی بهینه   محاسبه   درستی   از   نشان   [ و 39]   است   رسیده  

، با عامل داده  MCM-41های هیدروکسیل در  از جایگرینی گروه .  دارد 
 آید.  به دست می   MCM-41@NOساختار    12  شده در شکل 

  MCM-41@NO  در ساختار   ها روزنه   حجم   محاسبه از      شمایی   13  شکل 

این ساختار   ی هاروزنهدهد. حجم  نشان می  را برای  محاسبه شده 
g/3cm 55/0  ها روزنه تجربی حجمبه دست آمده است که با مقدار  
g/3cm  53 /0    جدول بر  1در  دلیل  و  دارد  خوبی  تطابق   درستی ، 

  شبیه سازی است.
 

1Grand Canonical Monte Carlo 
2  Force Universal field 
3 Cutoff 
4 van der Waals 

 
 سازی شبيه هایمرحله در کل  انرژی نمودار - 14شکل 

 
 سطح   بر  ،SCRF  مدل  با  آب  حلال  در  محلول  2Cu+  یون  جذب

MCM-41@NO  به   روش  با(  GCMC)  کارلو  مونت  روش   نیز 
 بررسی  sorptionو پودمان    compass  نیروی  میدان  و  متروپولیس

  .است  منظور شده  Å  5/2  هامحاسبه  در   3آف   کات  شعاع.  است  شده
  های فلزی به خوبی سطحی یون  4واندروالسی پارامترهای بر همکنش  

 قابل ارزیابی است.  6-12 5جونز-با پتانسیل لنارد
 

∅𝐿𝐽( 𝑟) = 4 𝜀𝑖𝑗  
[(

𝜎𝑖𝑗

𝑟
)12 − (

𝜎𝑖𝑗

𝑟
)6] (8                                 )  

 

  و سطح جاذب  i شوندهجذب  هایذرهفاصله بین     r،8در معادله  
j،  ijσ  قطر برخورد و  ijε    جونز است-چاه انرژی پتانسیل لناردعمق .  

شونده  و جذب  جونز برای برهمکنش بین سطح جاذب - پارامترهای لنارد 
 ( 10) و    (9)   هایطبق معادله   6برتوله-ترکیب لورنتس  هایهاز قاعد
 [.40]  اندآمده  به دست

 

𝜀𝑖𝑗 = √𝜀𝑖𝜀𝑗                                                                             (9)  
 

𝜎𝑖𝑗 =
(𝜎𝑖+𝜎𝑗)

2
  (10)                                                                
 

این پژوهش  بر اساس مقدارهای جذب شونده و جاذب  در   ،
 و مقدار جاذب    ppm  با مقیاس   2Cu+  در بخش تجربی )محلول 

  ، مکانیک ملکولی  هایهکسرهای مولی در محاسب  ( mgبا مقیاس  

Cu+2  به نسبت

MCM−41
=

0.001

1
    .در نظر گرفته شده اند 

انرژی کل    16و    15،  14  شکل های  نمودار  به  ترتیب مربوط   به 
انرژی های شبیه در مرحله  توزیع  احتمال  توزیع شعاعی   7سازی،  تابع    و 

8RDF   2+های  یونCu     41محلول در آب بر سطح@NO-MCM     .است  
 مرحله   3000نمودار انرژی پس از حدود    14مطابق شکل  

5 Lennard-Jones 
6 Lorentz-Berthelot mixing rules 
7 Probability of Energy Distribution 
8 radial distribution function (RDF) 

(1)  Grand Canonical Monte Carlo     (۲ )  Universal Force field 

(3)  Cutoff       (4 )  Van der Waals 
(5)  Lennard-Jones      (6)  Lorentz-Berthelot mixing rules 
(7)  Probability of Energy Distribution   (8)  Radial Distribution Function (RDF) 
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 محلول در آب  2Cu+ هایاحتمال توزيع انرژی يون  - 15شکل 

 
شکل  به   است.  رسیده  انرژی    15تعادل  توزیع  احتمال   نمایانگر 

تری از  های مس جذب شده بر سطح جاذب است. تعداد بیش در یون 
کیلوکالری بر مول هستند. نمودار    0/ 75های مس، دارای انرژی  یون 

  انباشتگی ترین  نشان میدهد که بیش   16تابع توزیع شعاعی در شکل  
فاصل یون  در  مس  جاذب   1/ 63  ه های  سطح  از  -MCM  آنگستروم 

41@NO   یون بنابراین  انرژی  است.  با  مس    kCal/mol  75 /0های 
 از سطح جاذب دارند.  oA  63 /1  ترین احتمال توزیع را در فاصله بیش 

 

 گیرینتیجه
جاذب  کارایی  مطالعه  این   و  MCM-41@NOها  در 

O241@N-MCM  های مس از محلول آبی که برای  برای حذف یون
نخستین بار تهیه شده است، به روش تجربی مورد بررسی و ارزیابی  

 های مس با استفاده از این دو جاذب  قرار گرفت. میزان حذف یون
   محلول و دما   pHمقدار جاذب، زمان تماس،    مانندبه پارامترهایی  

 
 NO@41-MCM  بر سطح   2Cu+های  تابع توزيع شعاعي يون   -   16شکل  

 
های افزایش در جاذب و زمان تماس میزان حذف یوندارد. با  بستگی  

می  افزایش  نیز  کاهش   ولی یابد،  مس  حذف  میزان  دما  افزایش   با 
جاذب همچنین    یابد. می  بازیابی  جذب،  فرایند  پایان  یون در  و   ها  ها 

های با شستشوی ساده در محلول اسیدی انجام پذیرفت. ارزیابی مدل
جذب سطحی با استفاده از این دو دمای و سینتیکی نشان داد که هم 

می  پیروی  دو  مرتبه  سینتیک  و  فروندلیش  مدل  از   کنند. جاذب، 
 های مس  مکانیک ملکولی نتیجه شده است که یون های  از محاسبه 
  انرژی و با    NO -MCM@41آنگستروم از سطح جاذب   1/ 63در فاصله  

kCal/mol75 /0   دهند. بیشترین احتمال توزیع را نشان می 
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