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XRD، XRF، BET نانوذرات تیتانوسیلیکات حاوى نیوبیم و ژرمانیم به روش آب گرمایى سنتز و به وسیله روش هاى چکیده:
% درصد  در مجموع به مقدار 25 Ge و Nb نمونه ي سنتز شده نشان مى دهد که X شناسایى شدند. الگوي پراش پرتو SEM و
XRF وزنی در ساختار نانوذرات تیتانوسیلیکات جایگزین شده است. همچنین نتیجه تجزیه عنصرى به دست آمده  به وسیله
فعال و غیر  Co با مقدارهاى نظرى از همخوانى خوبى برخوردارند. بررسى میزان جذب نمونه ها نشان داد که، بیشترین جذب
را  TS است. به بیان دیگر حضور این دو عنصر در کنار هم، جذب Ge و Nb حاوى (TS) فعال مربوط به نمونه تیتانوسیلیکات

نسبت به حالت هایى که هر کدام از این دو عنصر به تنهایى جایگزین شده باشند، افزایش مى دهد.
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مقدمه
در سال هاى اخیر نانو ذرات به دلیل ویژگى هاى خاص مانند 
و  مکانیکى  و  حرارتى  پایدارى  زیاد،  ویژه  سطح  کم،  دانسیته 
نفوذپذیرى سطحى آن ها مورد توجه پژوهشگران قرار گرفته اند. 
حضور  و  اى  لایه  بلورى  ساختار  دلیل  به  که  ها  تیتانوسیلیکات 
کاتیون هاى تبادلگر درساختارشان، از ظرفیت تبادل یونى و جذب 
فیزیکى-شیمیایى بالایى برخوردار هستند، به عنوان جاذب هاى 
طبیعى براى حذف فلزهاى سنگین از پساب هاى صنعتى درسال 

60Co  هاى اخیر مورد توجه قرار گرفته اند. رادیو ایزوتوپ هاى
که ساطع کننده پرتو گاما هستند، در پساب هاى مراکز  58Co و
60Co صنعتى هسته اى یافت مى شوند. این ایزوتوپ ها به ویژه
نیم عمر طولانى دارند. پژوهش هاى زیادى در مورد حذف این 
به  توان  مى  مثال،  براى  است.  شده  ارایه  صنعتى  هاى  آلاینده 
و  Kozlowski ،Nam kim ،Kuruczt ،Granados کار
پلیمرى،  غشاهاى  از  استفاده  با  ها  آن  کرد.  اشاره  همکارانشان 
بنتونیت و کلینوپتیلولیت توانسته اند این آلاینده را از پسماندهاى 
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صنعتى و هسته اى حذف یا کاهش دهند. در این کار پژوهشى، 
روى  بر  58Co و  Co2+، 60Co جذب  مقدار  بار  نخستین  براي 
نیز  (به نسبت 1:1) و  Nb و  Ge تیتانوسیلیکات حاوى  نانوذرات 
اثر دما و زمان بر فرایند جذب نمونه هاي ساخته شده مورد بررسی 

قرار گرفت.

بخش تجربى

(TEOS) 99٪، تیتانیم تترا ایزو پروپکساید  تترا  اتیل اورتوسیلیکات
ژرمانیم   ،٪99/99 Nb٢O۵ اکساید  نیوبیم   ،٪99  (TIPT)
 ،٪99/5  (CoCl٢) کلراید  کبالت   ،٪99/99  (GeO٢) اکساید 
اسید هیدروکلریدریک   ،٪99/99  (NaOH) هیدروکساید  سدیم 

ساخت شرکت مرك آلمان. از پساب واکنشگاه تهران  ٪97 (HCl)
براى بررسى جذب نمونه  58Co و 60Co حاوى رادیونوکلوئیدهاى

ها استفاده شد. 

سنتز نانوذرات تیتانوسیلیکات حاوى نیوبیم و ژرمانیم به روش 
نیوبیم  ژرمانیم-  ذرات  نانو  تهیه  براى  شد.  انجام  گرمایى  آب 
تیتانوسیلیکات با درصد وزنى مساوى ژرمانیم و نیوبیم (در مجموع 
میلى لیتر  میلى لیتر تترا اتیل اورتوسیلیکات، 7 وزنى)، 5/7 25%
ژرمانیم اکساید و نیوبیم  تیتانیم تترا ایزوپروپکساید، مخلوط 50:50
سدیم  محلول  لیتر  میلى  100 و   (Ge٪50  -Nb ٪50) اکساید 
ساعت هم  مولار را با هم مخلوط و پس از 1 هیدروکساید 33/3
خوردن با سرعت بالا بر روي همزن مغناطیسی، به اتوکلاو منتقل 
درجه سانتیگراد حرارت  روز در کوره در دماي 170 و به مدت 4
داده شدند. سپس مخلوط به دست آمده صاف و نانو ذرات سفید 
مرحله شستشو داده شد. در مرحله  رنگ روى صافى خشک و در 2
مولار  میلى لیتر محلول 1 ساعت در 100 اول نانوذرات به مدت 3
هیدروکلریدریک اسید در دماى محیط هم زده شد. سپس مخلوط 
صاف و نانو ذرات خشک شدند. در مرحله دوم شستشو، نانوذرات 
دماى در  هیدروکساید  سدیم  1مولار  محلول  لیتر  100میلى  در 

ساعت هم زده شدند. سپس نانو ذرات صاف  به مدت 3 40 ºC

و خشک شدند.
محلول لیتر  میلى  25 کلراید،  کبالت  جذب  مطالعه  براى 
1/5 و  ریخته  بشر  در  و  کرده  تهیه  را  ماده  این  از  5700 ppm

گرم از نانو ذرات مورد نظر به آن افزوده شد. این مخلوط به مدت 
ساعت با همزن مغناطیسى هم زده و سپس مخلوط صاف و  12
شستشو شد. محلول زیر صافى به وسیله جذب اتمى مورد بررسى 
میلى لیتر از  قرار گرفت. همچنین براى بررسى جذب فعال،250
قرار  اسپکتروسکوپى  گاما  آنالیز  مورد  اولیه  شمارش  براى  پساب 
گرم جاذب  میلى لیتر از پساب با 1/5 گرفت. پس از شمارش، 25
ساعت روى هم زن مغناطیسى  مورد نظر مخلوط و به مدت 12
هم زده شدند. سپس مخلوط را صاف و محلول زیرصافى براى 
گرفت.  قرار  استفاده  مورد  اسپکتروسکوپى  گاما  روش  با  بررسى 

بار تکرار شدند. کلیه آزمایش هاى مورد نظر در این بررسى 3

با   (XRD) ایکس  پرتو  پراش  وسیله  به  شده  سنتز  نمونه هاي 
فیلیپس  شرکت  ساخت  سنج  پراش  دستگاه  یک  کارگیري  به 
مدل PW1800، میکروسکوپ الکترونى روبشى (SEM) ساخت 
(XRF) ایکس  پرتو  فلوئورسانس   ،XL30 مدل  فیلیپس  شرکت 
و دستگاه طیف سنج جذب اتمى  ED2000 ساخت آکسفورد مدل
شدند.  شناسایی  AA100مدل استرالیا  ساخت  (AAS) varian

ساخت  BET آنالیز  دستگاه  وسیله  به  ذرات  نانو  سطح  مساحت 
اندازه گیرى  County coram آمریکا مدل  ایالات محده  کشور 
شد. همچنین براى بررسى مقدار جذب فعال نمونه ها از دستگاه 
استفاده شد. Silena CAT ADC 7412گاما اسپکتروسکوپى مدل

نتیجه ها و بحث
نمونه سنتز شده نیوبیم- X مقایسه الگوى پراش پرتو شکل 1
ژرمانیم تیتانوسیلیکات و نمونه مرجع را نشان می دهد. همان گونه 
که مشاهده مى شود، این الگوها از هم خوانى خوبى برخوردارند. 
با نسبت  مساوى (و در مجموع به مقدار  Ge و Nb به بیان دیگر
تیتانوسیلیکات  نانوذرات  نمونه) در ساختار  وزنی کل  درصد  25%

جایگزین شده اند.
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(b) مرجع TS و (a) (TS50% Nb- 50%Ge) نانوذرات سنتز شده (XRD) الگوى پراش پرتو ایکس شکل1

a

b

تیتانوسیلیکات  ژرمانیم-نیوبیم  ذرات  نانو  SEM تصویر  2 شکل 
نشان  تصویر  این  دهد.  مى  نشان  را   (TS 50% Nb- 50%Ge)

مى دهد که اندازه ذرات در مقیاس نانو هستند و از یکنواختى به 
نسبت خوبى برخوردارند.

نانو ذرات ژرمانیم-نیوبیم تیتانوسیلیکات SEM تصویر شکل2

و ... Co2+ بررسى مقدار جذب
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آورده  نمونه هاى سنتز شده  نتیجه تجزیه عنصرى  در جدول 1
شده است. نتیجه هاى به دست آمده تطابق خوبى با نسبت هاى 
استوکیومترى مورد نظر دارد. همان طور که در بخش هاى قبلى 
% وزنى ساختار کلى تیتانوسیلیکات  ذکر شد نیوبیم و ژرمانیم در 25

جایگزین شده اند.
به دست آمده،  BET مساحت سطح نمونه ها که به وسیله روش
مى-شود  مشاهده  که  گونه  همان  است.  شده  آورده  جدول2 در 
مساحت سطح و حجم حفره هاى نمونه حاوى ژرمانیم و نیوبیم از 

نمونه هاى دیگر بیشتر است.

روي نانو ذرات تیتانوسیلیکات  Co2+ نمودار مقدارجذب شکل 3
ساعت نشان  را در مدت 12 Ge و Nb  و تیتانوسیلیکات حاوي
می دهد. همان طور که در این شکل مشاهده مى شود با افزایش 
% میزان جذب این یون نیز افزایش  درصد وزنى نیوبیم تا حدود 50

کمتر  تنهایى  به  تیتانوسیلیکات  جذب  میزان  همچنین  یابد.  مى 
نیوبیم و ژرمانیم در آن جایگزین شده باشند.  از زمانى است که 
افزایش میزان جذب براى نمونه ى تیتانوسیلیکات حاوى ژرمانیم 
و نیوبیم (Nb - 50%Ge%50) با مساحت سطح و حجم حفره ها 
هم خوانى دارد. به بیان دیگر با افزایش مساحت سطح و حجم کل 

حفره ها، میزان جذب نیز افزایش مى یابد.

تغییرات مقدار جذب نمونه نانو ذرات ژرمانیم- نیوبیم  شکل 4
TS 50%) را بر حسب زمان جذب  Nb- 50%Ge) تیتانوسیلیکات
نشان مى دهد. همان طور که مشاهده مى شود با افزایش زمان 
جذب میزان جذب کبالت، بر نمونه نیز افزایش مى یابد به گونه 
نانو ذرات سنتز شده در حضور به  بیشتر  با فرصت دهى  اى که 

آلاینده ها جذب مى شود. ساعت، 100% آلاینده ها تا 72

نمونه ها
GeO2 wt%Nb2O5 wt%

تجربىنظرىتجربى**نظرى*

Ge٪50 - Nb٪5012/512/312/511/9

Nb٪1000/00/025/024/4

Ge٪10025/023/80/00/0

XRF نتیجه تجزیه عنصرى نمونه ها به وسیله جدول 1

BET نتیجه مساحت سطح ویژه نمونه ها به وسیله جدول2

نمونه ها
حجم کل حفره ها

(ml/g)

میانگین اندازه حفره ها
(nm)

مساحت سطح
(m2/g)

Nb٪10022017

Ge٪50 - Nb٪501000452

Ge٪10020013
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ساعت در مدت 12 Ge و Nb  روي نانو ذرات تیتانوسیلیکات و تیتانوسیلیکات حاوي Co2+ مقایسه مقدارجذب شکل 3

(TS50% Nb - 50%Ge) بر روى نانو ذرات ژرمانیم- نیوبیم تیتانوسیلیکات Co2+ اثر پارامتر زمان روى مقدارجذب شکل 4

تغییر مقدار جذب جاذب بر حسب دما را نشان مى دهد.  شکل 5
همان گونه که این شکل نشان مى دهد با افزایش دما از دماى 
% افزایش در میزان جذب مشاهده مى  حدود 80 55 °C محیط تا

شود و جذب به طور کامل صورت مى گیرد.

این بررسى بر اساس روش ارایه شده در بخش تجربى انجام 
بار تکرار  شد. براى اطمینان به نتیجه به دست آمده، آزمایش ها 3
اند.  آورده شده  و 4 3 شدند. نتیجه هاى مربوط در جدول هاى 
بار یون هاى کبالت  همان گونه که مشاهده مى شود، در هر 3
موجود در پساب مورد بررسى به طور کامل، جذب نانو ذرات مورد 

استفاده شده اند.

و ... Co2+ بررسى مقدار جذب

نشریه پژوهش هاى کاربردى در شیمى (JARC)سال پنجم، بهار 90، شماره 1



٣٦

(TS 50% Nb- 50%Ge) بر روى نانو ذرات ژرمانیم- نیوبیم تیتانوسیلیکات Co2+ اثر پارامتر دما روى مقدارجذب شکل 5

مرتبه آزمایش
شمارش پرتو گاما

بعد از جذبقبل از جذب

1CPM 24890

2CPM 26810

3CPM 27560

(TS 50% Nb- 50%Ge) به وسیله دستگاه گاما اسپکتروسکوپى براى نمونه 60Co شمارش پرتوگاما جدول 3

مرتبه آزمایش
شمارش پرتو گاما

بعد از جذبقبل از جذب

1CPM 22030

2CPM 22510

3CPM 23710

(TS 50% Nb- 50%Ge) به وسیله دستگاه گاما اسپکتروسکوپى براى نمونه 58Co شمارش پرتوگاما جدول 4

نتیجه گیرى
گرفت  نتیجه  توان  مى  آمده  دست  به  هاى  داده  اساس  بر 
نمونه  روى  بر  فعال  غیر  و  فعال  Co یون  جذب  بیشترین  که، 
مربوط به حالتى است که  Ge و Nb حاوى (TS) تیتانوسیلیکات
جایگزین شوند. به  TS این دو عنصر به طور هم زمان در ساختار
را نسبت به  TS بیان دیگر، حضور این دو عنصر در کنار هم، جذب
حالت هایى که هر کدام از این دو عنصر به تنهایى جایگزین شده 

% مى رساند. همچنین بررسى  باشند، افزایش مى دهد و به 100
دماى  میزان جذب در  که  دهد  نشان مى  روى جذب  بر  دما  اثر 
مى توان به جذب  30˚C کامل مى شود و تنها با افزایش 55˚C

بهینه دست یافت. همچنین بررسى جذب کبالت فعال نشان مى 
را از پساب  58Co و 60Co دهد که نانو ذرات سنتز شده به راحتى

واکنشگاه تهران جذب کرده اند.

و همکاران نوشین طلایى
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The study of Co2+, 60Co and 58Co radionucliedes adsorption onto
titanosilicate nanoparticles containing Nb and Ge
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Abstract: Titanosilicate nanoparticles containing Nb and Ge were synthesized using a hydrothermal
method. The synthesized compounds were characterized by using XRD, XRF, BET and SEM analysis.
X ray diffraction patterns of synthesized samples showed that Nb and Ge were doped simultaneously
into titanosilicate nanoparticles up to 25 wt%. Elemental analysis results obtained by XRF are in
agreement with those of calculated. The adsorption study of samples indicated that the adsorption
capacity of the TS samples containing Nb and Ge were more than the others.

Keywords: Titanosilicate; Niobium-Germanium Titanosilicate; nanoparticles, 60Co and 58Co
radionucliedes, Co Ion.
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