
                                                         
  

دار شده با  تریس ھیدروکسی متیل آمینو متان عامل/سنتز وشناسایی نانوذرات مغناطیسی جدید آھن
  ھا  در تھیھ تترازول نیترات و بررسی کاربرد کاتالیزگری آن) II(مس/ملامین

  
  و الھام علي محمدي ، فاطمھ کریمی ، مریم ابراھیمی*کاوه خسروی

  38156-8349: اراک، ایران، کد پستی ه اراک، گروه شیمی، دانشکده علوم پایھ، دانشگا
  )26/6/1397:       تاریخ پذیرش8/2/1397: تاریخ دریافت(

  
در مرحلھ بعد، فعالیت کاتالیزگری این نانوذرات . دار شده با ملامین تھیھ شدند در این پژوھش، نانوذرات مغناطیسی آھن بر پایھ تریس ھیدروکسی متیل آمینو متان عامل      

این . ھای مختلف کھ در داروسازی و کشاورزی حائز اھمیت ھستند مورد بررسی قرار گرفتھا در تھیھ تترازول ناطیسی در واکنش بین سدیم آزید با بنزونیتریلمغ
- شناسایی نانوکاتالیزگر مغناطیسی بھ وسیلھ. کردتر و بازده بالاتر فراھم  ھای کوتا کاتالیزگر با نشان دادن  فعالیت کاتالیزگری بسیار خوبی، امکان تولید محصولات در زمان

 و نقطھ IR، 1H NMR، 13C NMR یبھ علاوه، مشتقات تترازول بھ وسیلھ. نجام شد ا TGA  وIR، SEM، XRD،EDAX ، CHN ی تکنیک ھای مختلفی شامل
تالیزگر بدون مشاھده ھیچ گونھ فقدانی در فعالیت کاتالیزگری آن برای چندین این کا. ھای پیشین شناسایی شدندذوب و ھمچنین مقایسھ آن با ترکیبات گزارش شده در پژوھش

شرایط ملایم واکنشی، نبود محصولات جانبی، امکان بازیابی و استفاده مجدد کاتالیزگر این روش را بھ روشی دوست دار محیط زیست تبدیل . بار مورد استفاده قرار گرفت
  .کرد

 
ھا، تریس ھیدروکسی متیل آمینو متان ن، نانوذرات مغناطیسی، ھتروسیکلھا، ملامی  تترازول:كلید واژه

  
  مقدمھ

   
- ھای اخیر نانوذرات مغناطیسی اکسید آھن با توجھ بھ ویژگیدر سال      

ھ ھای منحصر بھ فرد و پتانسیل بالقوه خود در زمینھ کی توج ای بیوپزش ھ
رده ب ک ود جل ھ خ ادی را ب سیار زی د ب ی از ]. 1[ن ژوھشدر برخ ا، پ ھ

ازی مولکول وثر در جداس زاری م وان اب ھ عن سی ب ای نانوذرات مغناطی ھ
ستی  یمیایی ]2[زی نجش بیوش صویربرداری ]3[، س ، ]NMR] 4،5، ت

] 8،9[و درمان سرطان از طریق ھیپروترمی ] 6،7[رسانش ھدفمند دارو 
ده ناختھ ش دش د . ان سی نیازمن انوذرات مغناطی ای ن ک از کاربردھ ر ی ھ

ی تھویژگ ی اس ب . ای خاص ھ ترکی واد ب ستھ م سی ھ یت مغناطی خاص
ھای دیگر نیز تلاش. ھای سنتز و اندازه ذرات بستگی داردشیمیایی، روش

ا  ھ دارد ت ب ادام سی مناس انوذرات مغناطی طح ن راھم آوردن س ھ ف درزمین
دار کردن شیمیایی و بیولوژیکی مناسب، سازگاری نانوذرات بتوان با عامل

ت ا باف ای زنب ابھ شید ده و انتخ ود بخ ستی را بھب ر زی انوذرات ]. 10[گ ن
رین ) γ-Fe2O3(یا نوع اکسید شده آن ) Fe3O4(اکسید آھن مثل  ج ت از رای

 .نانوذرات در زمینھ بیوپزشکی ھستند
تترازول ھا دستھ مھمی از ترکیبات ھستند کھ دارای کاربرد فراوانی       

ن ترکیب]. 11[باشند می ال، ای ھ طور مث واد از ب م م ی در عل ش مھم ات نق
د  ک دارن شرانھ موش ره و پی واد منفج ھ م ن  ].12،13[جمل لاوه، ای ھ ع ب

ی ات م یون ترکیب یمی کوئوردیناس د در ش وان لیگان ھ عن د ب و ] 14[توانن
ھای مختلفی برای تاکنون روش. عمل کنند] 15[ھای ثبت اطلاعات سیستم

ز شده با اسید بین ھیدرازوئیک زایی کاتالیسنتز این ترکیبات از جملھ حلقھ
، حلقھ زایی کاتالیز شده با اسید بین ایزوسیانیدھا ]16[اسید و ایزوسیانید ھا 

د  ل آزی ا ]17[و تری متی وع اول ی ای ن ین ھ ین آم وی شدن ب ، واکنش حلق
ا  نمک ھای آن ھا بھ کمک ارتوکربوکسیلیک اسید استر در استیک اسید ی

د تری فلوئورواستیک اسید و سدیم ین، ]18[ آزی وی شدن از یک آم ، حلق
یلھ ھ وس د ب ون آزی ات و آنی ل ارتوفرم ری اتی  AcOH, PCl5ی ت

In(OTf)3, ،Yb(OTf)3 ،SSA ،[HBIm]BF4 ،ت ت زئولی  ،ناترولی
  کمپلکس /Fe3O4@SiO2 مغناطیسی پوشیده شده با کیتوزان و  یونی مایع 

  
 k-khosravi@araku.ac.ir   :ایمیل نویسنده مسئوول

 

 
ھای مختلف در حضور نانو کاتالیزگر مغناطیسی سنتز تترازول.1شکل   

.جدید               
 

الیزگر  وان کات ی ] 27-19[سالان بھ عن ھ زای ت حلق ین ] 3+2[و در نھای ب
زارش شده است  دھا گ ی و آزی ای آل ھ روش. نیتریل ھ دایی اگرچ ای ابت ھ

رایط ھمواره با معای وی، ش می، اسیدھای ق زات س بی از قبیل استفاده از فل
واکنشی سخت و تشکیل درجای ھیدرازوئیک اسید کھ سمی و قابل احتراق 

ی راه م ت، ھم داس ھ از ]. 28[ باش دیم ک ر آن ش ق ب ن تحقی ابراین در ای بن
دار شده  تریس ھیدروکسی متیل آمینو متان عامل/نانوذرات مغناطیسی آھن

ی مشتقات مختلف تترازول در شرایط نیترات برای تھیھ) II(مس/با ملامین
  ).1شکل (ملایم و با بازده بالا استفاده کنیم 

  
 قسمت تجربي

  
سی  ریس ھیدروک ھ ت ر پای ن ب سی آھ الیزگر مغناطی ھ کات روش تھی

  نیترات) II(مس/دار شده با ملامین متیل آمینو متان عامل
 10 و FeCl2.4H2Oمول  ی میلMNPs .(5تھیھ نانوذرات مغناطیسی آھن 

ی100  را در یک بالن تھ گرد FeCl3.6H2Oمول  میلی ز   میل ری مجھ لیت
ھ آن  ھ و ب سی ریخت ت مغناطی ک مگن ھ ی ی100ب ر  میل  آب               لیت

د افھ گردی ر اض ای . مقط روژن در دم و نیت وط در ج ھ 80مخل  درج
انتی د س ا داده ش اعت گرم ک س دت ی ھ م راد ب پس . گ ی10س رل  میل       یت

افھ شد%) 25(آمونیاک غلیظ  وط اض ھ مخل ھ مدت . بھ سرعت ب ول ب محل
رد . یک ساعت دیگر در ھمین شرایط ھم زده شد ای محیط س سپس در دم

   با آب دوبار تقطیر و رسوب سیاه تشکیل شده بھ وسیلھ آھنربا جدا شد،. شد
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ای اتانول شست و شو داده شد و د انتی60ر آون خلاء با دم ھ س راد   درج گ
  .خشک گردید

ش        سی پوش انوذرات مغناطی ھ ن ا  تھی ده ب دار ش
 سنتز Fe3O4یک گرم از نانوذرات مغناطیسی  .)Fe3O4@SiO2(سیلیکا

لیتر آب مقطر در   میلی6لیتر اتانول و   میلی40شده در مرحلھ قبل بھ ھمراه 
الن  ک ب ی100ی د  میل ھ ش ری ریخت دت لیت ھ م واج 20 و ب ھ در ام  دقیق

اضافھ گردید و % 25لیتر آمونیک   میلی5/1سپس . فراصوت قرار گرفت
رار داده شد20بھ مدت  واج فراصوت ق ھ .  دقیقھ دیگر در ام  4/1در ادام

ی را میل ر تت ل لیت یلیکات   اتی و س افھ ) TEOS(اورت نش اض وط واک ھ مخل ب
د دت  .گردی ھ م نش ب وط واک اوی مخل الن ح پس ب و 12س اعت در ج  س

ھ ھم زده شده و رسوب سیاه   Fe3O4@SiO2نیتروژن در دمای محیط ب
سپس چندین بار . تشکیل شده، بھ وسیلھ آھنربا از مخلوط واکنش جدا گشت

ای  ا دم لأ ب د و در آون خ و داده ش ست و ش انول ش ا آب و ات ھ 60ب  درج
  .گراد خشک گردید سانتی
انوذرات عامل       ردن ن ا Fe3O4@SiO2دار ک ری -3  ب ل ت رو پروپی کل

   را SiO2   دار شده با یک گرم نانو ذره پوشش ). CPTs ( متوکسی سیلان

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ھ آن   میلی100در یک بالن تھ گرد  ھ و ب ی40لیتری ریخت وئن  میل ر تول  لیت
ھ و30مخلوط واکنش . اضافھ گردید رار گرفت ابش فراصوت ق   دقیقھ در ت

کلرو پروپیل تری -3لیتر   میلی6/0سپس . سوسپانسون ھمگن ایجاد شدیک 
د) CPTs( متوکسی سیلان وط واکنش . بھ مخلوط واکنش اضافھ گردی مخل

ای  روژن در دم و نیت انتی110در ج ھ س دت   درج ھ م راد ب اعت 24گ  س
شد وئن . بازروانی ا تول وط واکنش جدا و ب ا از مخل ھ کمک آھنرب رسوب ب

ای شست و شو داده شد ا دم انتی60 و در آون خلأ ب ھ س راد خشک   درج گ
  . گردید
دار کردن نانوذرات مغناطیسی بھ وسیلھ تریس ھیدروکسی متیل  عامل      

لیتر   میلی30یک گرم از نانو ذره سیلیس دار شده را ھمراه با . آمینو متان
الن  وئن در ب ی100تول دت   میل ھ م ھ و ب ری ریخت واج 20لیت ھ در ام  دقیق

دفراص رار داده ش پس . وت ق ی20س ول   میل رم422/2(م ریس )  گ ت
راه  ھ ھم ان را ب و مت ل آمین سی متی ول 20ھیدروک ی م رم423/2( میل )  گ

وط-6و4و2 د و مخل افھ گردی الن اض ات ب ھ محتوی دین ب ل پیری ری متی   ت
         ساعت در جو نیتروژن در امواج فراصوت قرار داده شد1واکنش بھ مدت 

   گراد  سانتی  درجھ110   در دمای  نیتروژن  جو  در ت ساع48و بھ مدت 

 

  .نیترات) II(مس/دار شده با ملامین  متان عامل تھیھ مرحلھ بھ مرحلھ کاتالیزگر مغناطیسی آھن بر پایھ تریس ھیدروکسی متیل آمینو.2شکل 
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 محصول با تولوئن داغ و سپس با اتانول شستھ شد و در آون. بازروانی شد
  .گراد خشک گردید  درجھ سانتی60خلأ با دمای 

د عامل       ا سیانوریک کلری سی ب انوذره مغناطی رم از  .دار کرن ن یک گ
راه دار شده در مرحلھ  نانو ذره عامل ھ ھم ل را ب ی20قب ر  میل  در THFلیت

رم85/2(مول   میلی5لیتری ریختھ و بھ آن   میلی100بالن  سیانوریک )  گ
ھ مدت   میلی2کلرید و  زوده و ب واج 30لیتر تری اتیل آمین اف ھ در ام  دقیق

د رار داده ش وت ق دت . فراص ھ م نش ب وط واک و 24مخل اعت در ج  س
 داغ شستھ شد و در THFصول با مح. زده شد نیتروژن در دمای محیط ھم

 .گراد خشک گردید  درجھ سانتی60آون خلأ با دمای 
انو ذره  .عامل دار کردن نانو ذره مغناطیسی با ملامین       رم از ن یک گ

ر یانوریک کل راه  س ده را ھم ی30دار ش ر   میل الن DMFلیت  100 در ب
ی د میل ھ ش ری ریخت پس . لیت ی08/3س ول   میل رم 388/0(م ھ ملام) گ ین ب

د  میلی428/0ھمراه  افھ گردی ین اض ل آم ری اتی ھ . لیتر ت وط واکنش ب مخل
دت 30مدت  ھ م نش ب رار داده شد و واک واج فراصوت ق ھ در ام  72 دقیق

ازروانی شد  درجھ سانتی110ساعت در دمای  روژن ب راد،  در جو نیت . گ
ا  صول ب لأ در DMFمح د و در آون خ ستھ ش انول داغ ش پس ات  داغ و س

 .  گراد خشک گردید  درجھ سانتی60دمای 
یک گرم از  .دار کردن نانو ذره مغناطیسی حاصل با نیترات مس عامل      

لیتری   میلی100لیتر اتانول در بالن   میلی30دار شده ھمراه  نانو ذره ملامین
د ھ ش ھ آن . ریخت پس ب ی13/4س ول   میل رم1(م  Cu(NO3)2.3H2O)  گ

د افھ ش دت . اض ھ م نش ب وط واک ای 24مخل اعت در دم ھ 80 س  درج
دست آمده با اتانول شستھ شد و در  محصول بھ. گراد بازروانی گردید سانتی

  ).2شکل (گراد خشک گردید   درجھ سانتی60آون خلأ در دمای 
  

 روش عمومی سنتز تترازول
د ) مول  میلی1(مخلوطی از بنزونیتریل        ا سدیم آزی ی2(ب و ) مول  میل

رم08/0( ا)  گ ھ ) Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+(لیزگر از کات ب
 در یک لولھ آزمایش ریختھ و سپس مخلوط DMFلیتر حلال   میلی5ھمراه 

پیشرفت واکنش . گراد بازروانی گردید  درجھ سانتی120واکنش در دمای 
بعد از تکمیل ). 1(دنبال گردید شکل ) TLC(با کروماتوگرافی لایھ نازک 

صول .  شده و حلال در خلاء تبخیر شدواکنش، کاتالیزگر با آھنربا جدا مح
ی10دست آمده با   بھ ر   میل ل استات HCl (4 N)لیت ا حلال اتی  اسیدی و ب
  .فرآوری گردید) لیتر  میلی10(
  

  نتایج و بحث روی نتایج
 

 آنالیز و شناسایي کاتالیست
کل        ھ در ش ھ مرحل ھ ب ھ صورت مرحل الیزگر ب رخ کات  3طیف فروس

ده اس شان داده ش ذب .تن ای ج شی ھ د   کش  cm-1578  در Fe-O پیون
 نوار جذبی پھن در . کند  را تایید میFe3O4 حضور نانو ذره cm-1389و

cm-13400  د شی پیون اش کش ھ ارتع وط ب ونOHمرب ذب  در ی ای ج ھ
ھایی کھ در   جذب(b)در قسمت . باشد سطحی شده روی سطح نانوذرات می

شود، مربوط بھ حرکات  ه می مشاھدcm-11180-960-802-510 محدوده 
روه  اب خورده گ ت خمشی و ت ی Si-O-Siکششی نامتقارن، حال . باشد  م

انو ذره  راف ن یلیس در اط ھ س شکیل لای ده ت شان دھن ا ن ن نوارھ ود ای وج
ی روه. باشد مغناطیسی آھن م ضور گ ھ وسیلھ  ح صل شده ب ل مت ای آلکی ھ

ارنجذب عیف متق ای کششی ض ا  و ھ ارن  ن د  متق  محدوه   درC-H  پیون
cm-1 2995 و cm-12922 در قسمت (c) و (d)بنابراین .  است  تایید شده  

 
انو ذره   ھای عاملی بھ دھد کھ گروه نتایج فوق نشان می ت در سطح ن موفقی

Fe3O4@SiO2   رار ھ  ق د،  گرفت وار  ان شاھده   ن ده  م دوده   در ش   مح
cm-1 3200 ا ات کششی پcm-13500  ت ھ ارتعاش وط ب د  مرب   N-Hیون

 در حلقھ ھتروسیکلی C=Nھای مربوط بھ  باشد و نوار  می O-Hھمراه با 
دوده  سمت cm-11400-1600 در مح ت) f( و (e) در ق ده اس اھر ش . ظ

و ھمچنین ) e(بنابراین، وجود گروه تری آزین سیانوریک کلرید در مرحلھ 
 .گرددثابت می) f(ملامین در مرحلھ 

ور تع       ھ منظ ین، ب انوذرات، از ھمچن ت ن دازه و ریخ سبی ان ین ن ی
شی  ی روب کوپ الکترون ده و از (FE-SEM)میکروس تفاده ش  اس

Fe3O4@SiO2/THMA/M و +Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2 

صاویر ) الف-4 شکل.( شد تصاویری تھیھ انو ذره (SEM)ت ھ ن وط ب  مرب
کل  مغناطیسی پوشش ین و ش الیزگر ) ب-4(دار شده با ملام ھ کات وط ب مرب

س است شپوش پلکس م ا کم ان.). دار شده ب ی ھم ھ مشاھده م شود،  طور ک
کل  دازه ذرات در ش وده و ان روی ب انو ذره ک ر دو ن کل ھ ف-4(ش در ) ال

کل   نانو28محدوده  دازه ذرات در ش ر است وان  32در محدوده ) ب-4(مت
انو نانومتر است کھ نشان می اختار ن دھد کاتیون مس سبب بھ ھم ریختن س

ی تذره و ھمچن شده اس دازه آن ن ر ان دازه . ن تغیی ھ ان ھ ب ا توج ابراین ب بن
اس  کوچک ذرات، نسبت سطح بھ حجم این ذرات بیشتر بوده، در نتیجھ تم

ھ خوبی  گر بیشتر شده واین نانوذرات نقش با واکنش کاتالیزگری خود را ب
 .کنندایفا می

ھ       ایج ب اس نت ر اس ف ب رژی طی راش ان ده از پ ت آم نجی دس              س
س  عھ ایک انوذرات )EDX(اش و Fe3O4@SiO2/THMA/M  ن

Cu2+/Fe3O4@SiO2/THMA/M ب - 5الف و - 5 کھ بھ ترتیب در شکل
کل مشاھده می ضور -5شود، در ش ای   و سیگنالC, N, Si, Oالف، ح ھ

Fe کل ضور-5 و در ش ر ح ای   سیگنالC, N, Si, O, Fe ب علاوه ب ھ
صر شد. گردد نیز اثبات میCuمربوط بھ  ھ عن  Siت بیشتر پیک مربوط ب

ک  ا پی سھ ب یFeدر مقای شان م انوذرات   ن ھ ن د ک ی از Fe3O4دھ ا غلاف  ب
SiO2ی-اند و تأییدی بر ساختار پوستھ پوشیده شده . باشد ھستھ سنتز شده م

ھ خوبی سنتز  ھا می بر اساس این آنالیز انوذرات ب ھ ن ت ک ھ گرف وان نتیج ت
 .اند شده

کل        ال6ش ی آن اوزنی  منحن انو (TGA)یز گرم رای ن  ب
 Cu2+/Fe3O4@SiO2/THMA/MوFe3O4@SiO2/THMA/Mذرات

روه را نشان می ر  دھد کھ در واقع نشان دھنده حضور گ ی ب املی آل ای ع ھ
ایی  سطح نانوذرات مغناطیسی آھن بوده و ھمچنین نمایان داری گرم گر پای

ی ده م نتز ش الیزگر س د کات نجی در. باش ات گرماس دود مطالع ایی  مح ه دم
ھ800-50 ورت گرفت روژن ص و نیت ت  در ج ان .  اس ور ک ھم   ه در ط

ا 200الف نشان داده شده است، در محدوده -6شکل  انتی280 ت ھ س - درج
ھ از دست   درصد کاھش وزن مشاھده می12گراد حدود  شود کھ مربوط ب

روف  دادن یاقیمانده حلال و آب موجود در سطح نمونھ است، و این پلھ مع
 280 درصد از دمای حدود 25کاھش وزن حدود . باشد فیزیکی میبھ آب 

انوذرات  گراد کھ مربوط بھ عامل درجھ سانتی620تا  ی در سطح ن ھای آل
ی ای  م د و از دم روه620باش ھ گ وط ب د مرب ھ بع طح   ب یلیکا در س ای س ھ

ھ  بنابراین می. باشد نانوذرات است کھ بھ پلھ تغیر فاز مربوط می توان نتیج
شیب . ھای آلی پوشیده شده است نمونھ بھ وسیلھ عاملھ تقریبا سطحگرفت ک

شان  کند نمونھ بیانگر مقاومت حرارتی محسوسی است کھ نمونھ از خود ن
گراد کاتالیزگر کاملا پایدار است و تمام  درجھ سانتی280تا دمای . دھد می

   300 تا 200   در محدوده ب نیز،-6 شکل  در. این مراحل گرماگیر ھستند
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وط   درصد کاھش وزن مشاھده می15گرادحدود درجھ سانتی ھ مرب شود ک
ن  ھ است، و ای بھ از دست دادن یاقیمانده حلال و آب موجود در سطح نمون

 درصد از دمای 22کاھش وزن حدود . باشد پلھ معروف بھ آب فیزیکی می
ھای آلی در سطح   عاملگراد کھ مربوط بھ درجھ سانتی550 تا 250حدود 

ی انوذرات م ای  ن د و از دم انتی550باش ھ س ھ  درج وط ب د مرب ھ بع راد ب گ
روه وط  گ از مرب ر ف ھ تغی ھ پل ھ ب ت ک انوذرات اس طح ن یلیکا در س ای س ھ

ی. باشد می ابراین م ھ وسیلھ  بن ھ ب ا سطح نمون ھ تقریب ت ک ھ گرف وان نتیج ت
ھ ب.  ھای آلی پوشیده شده است عامل ایی شیب کند نمون انگر مقاومت گرم ی

ی شان م ھ از خود ن ای . دھد محسوسی است کھ نمون ا دم الیزگر ت  250کات
 .کاملا پایدار است و تمام این مراحل گرماگیر ھستند

الیز از راش  آن و  پ س  پرت رای  ) XRD (  ایک ی   ب ورینگی    بررس  بل
انوذرات ل ن ن عام سی آھ ده، دار  مغناطی ت  ش ده اس تفاده ش ودا . اس ر  نم

XRDاختار ا س ده ب ھ ش انوذرات تھی تھ  ن ستھ- پوس وط  ھ ھ  مرب ) a (  ب
Fe3O4  و (b)  Fe3O4@SiO2/THMA/M و )c (

Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ کل ی7 در ش شاھده م ود  م . ش
 نانوذرات سنتز شده XRDشود، نمودار  طور کھ در شکل مشاھده می ھمان

. دھد نشان می راƟ2  =30-35-43-55-58-63 پیک مشخص تقریبا در6
  خالص و دارای Fe3O4دست آمده، دھد کھ نانوذرات بھ این نتایج نشان می

دار کردن  توان نتیجھ گرفت فرایند پوشش بنابراین می. ساختار اسپینل است
 .باعث تغییر فاز نانوذرات آھن نشده است

ز ھا بعد از ھر مرحلھ پوشش کاھش شدت پیک       ر  دار شدن نی دی ب تأیی
انوذرات  لایھ تشکیل ر روی سطح ن رات ب س نیت ھای سیلیکا و ملامین و م

ی رر . باشد م ھ ش ا استفاده از معادل دترین پیک ب رای Ɵcosβ/ 94از بلن ب
ھ در آن . تخمین اندازه کریستالی نانوذرات مغناطیسی استفاده شده است ک

Dموج  طول  کریستال،  متوسط  اندازه X-ray  )  nm154/0(، β نشان  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ان و ا واحد رادی اع ماکسیمم ب صف ارتف ای پیک در ن ھ Ɵدھنده پھن   زاوی
با استفاده از معادلھ شرر و پھنای بلندترین . براگ پیک با واحد درجھ است

ھ . پیک اندازه نانوذرات مغناطیسی بر حسب نانومتر محاسبھ شده است ک
  .باشد تر می ھم کوچک FE-SEMاین اندازه از اندازه محاسبھ شده در 

ھ        سی نمون اش مغناطی یلھ ارتع ھ وس انوذرات ب سی ن یت مغناطی خاص
(VSM)منحنی مغناطیسی نانوذرات را در 8شکل . گیری شده است  اندازه 

اطیس دمای اتاق نشان می ودار مغن ر حسب (M)شدگی  دھد کھ شامل نم  ب
ال سی اعم دان مغناطی ده  می ی  ((H)ش ی ھیM-Hمنحن ا منحن ) سترزیس ی

شدگی با افزایش شار  واضح است کھ در ابتدا مغناطیس. باشد کاتالیزگر می
دان  میدان مغناطیسی  بھ شدت افزایش می د و در می رای   Oe10000یاب ب

ی ت م ھ ثاب ود نمون ان. ش ی ھم شاھده م ودار م ھ در نم ور ک زان  ط ود می ش
ا (Ms)مغناطیسی  شدگی اشباع  emu g1-17  برای نمونھ مورد نظر تقریب

است کھ این مقدار نسبت بھ ھستھ آھن اولیھ کاھش یافتھ است کھ این کاھش 
دھنده پوشیده شدن سطح نانوذرات مغناطیسی آھن  خاصیت مغناطیسی نشان

 .باشد ھستھ می-و تأیید کننده ساختار پوستھ
د و        ام ش ی انج الیز جذب اتم الیزگر سنتز شده آن رای کات ھ علاوه، ب ب

زا س گ دار م الیز  رشمق ن آن ده در ای ت% 4/3ش ده اس زارش ش      .گ
ام  )CHN ( عنصری  آنالیز  کاتالیزگر  این  ھمچنین، برای   و شد    انج

ادیر  دازهH = 4.298 و C = 6.217 و N = 8.916مق ری گشت  ان . گی
ھ سطح ھستھ  ن است ک ده ی ات کنن الیزگر اثب ا (وجود این عناصر در کات ی

  شدهدارھای عاملی استفاده شده عاملسط گروهتو) حداقل مقداری از سطح
ھای آلی ًاکاملا قابل انتظار است کھ ھمھ سطح کاتالیزگر توسط گروه. است
سبتعامل ھ ن ده از دار نشوند، لذا منطقی است ک ھ دست آم ر ب ای عناص ھ

  .آنالیز عنصری کمتر از نسبت مورد انتظار باشد
 

 

   a (Fe3O4 )b (Fe3O4@SiO2 )c (Fe3O4@SiO2/Pr-Cl (MNPsنانوذرات مغناطیسی آھن ) FT-IR(  طیف ھای فروسرخ .3 شکل
             )d (      Fe3O4@SiO2/THMA ) e(          Fe3O4@SiO2/THMA/Cy-Cl) f(        Fe3O4@SiO2/THMA/M) g (  

 .Fe3O4@SiO2/THAN/M/Cu2+            
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  تصاویر الکترنی روبشی نانو ذره ) ب.Fe3O4@SiO2/THMA/M نانو ذره  تصاویر الکترنی روبشی) الف.4شکل                         
.Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+                                                         
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 نانو ذره مغناطیسی EDX طیف ) ب.Fe3O4@SiO2/Pr-Cl/THMA/Cy-Cl/M نانو ذره مغناطیسی EDX طیف ) الف.5شکل          
Fe3O4@SiO2/Pr-Cl/THMA/Cy-Cl/M/Cu(NO3)2                                 
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 ھابررسی فعالیت نانو کاتالیزگر سنتز شده در سنتز تترازول

ش  ق، نق ن تحقی ده در ای نتز ش الیزگر س ت نانوکات ی فعالی رای بررس       ب
منظور بھینھ  بھ .  کاتالیزگر در سنتز تترازول ھا مورد بررسی قرار گرفت

ھ  نش تھی رایط واک ردن ش ل-5ک ین -1H - فنی نش ب رازول از واک  تت
ی2( ، سدیم آزید )لیتر  میلی1/0مول،   میلی1(بنزونیتریل   13/0مول،   میل

ف از در پارامتر) لیتر  میلی1(و حلال ) گرم ای مختل ا، حلا ھ ھ دم ل و جمل
ھ رایط واکنش بھین ازی  مقادیر کاتالیزگر مورد بررسی قرار گرفت و ش س

دا واکنش دو. شد وط  در بررسی دما و حلال، ابت ی مخل ی و یک ظرف جزئ
ر  میلی1/0مول،   میلی1(بنزونیتریل  د )لیت ی2(، سدیم آزی  13/0مول،   میل

رم د) گ ی ش ف بررس ای مختل لال و دماھ رایط ح نش. درش شرفت واک        پی
   بین  در1 در جدول   داده شده  نشان  نتایج اساس بر.  شد  دنبالTLC   با

  
  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  
ھ حلال  حلال وط ب ازده مرب شترین ب ان و بی رین زم ھ، کمت ار رفت ھای بھ ک

DMF انتی120 و دمای راد است  درجھ س رای دست. گ رین  ب ھ بھت ابی ب ی
 بھ شرایط بھینھ واکنش ھای مختلف برای رسیدن نتیجھ از مقدار کاتالیزگر

ترین شرایط انجام  دھد کھ مناسب ھای گزارش شده نشان می داده. استفاده شد
س از ). 1جدول ( گرم کاتالیزگر است 08/0واکنش استفاده از  ابراین، پ بن

ضور  ا در ح رازول ھ ی از تت بھ دست آوردن شرایط بھینھ، مشتقات مختلف
ھا نتایج حاصل از این واکنش. ندکاتالیزگر تھیھ و مورد بررسی قرار گرفت

د آورده شده2در جدول  ھ . ان ا حلق ھ ب ھ گان د س ودن پیون زدوج ب ت م ھ عل ب
د فنیل، واکنش ذیری پیون م میپ ل ک ھ نیتری ابراین طی . شود سھ گان بن

ھ استخلافمی شده، این نتیجھ حاصل ھای انجامبررسی ای شود ک ھ
  ھایاستخلاف  از تررا سریع  حلقھ واکنش   روی الکترون کشنده

 

 +Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2. دیاگرام آنالیز گرماوزنی ) بFe3O4@SiO2/THMA/M. دیاگرام آنالیز گرماوزنی ) الف.6 شکل
 

 

 

  .+a (Fe3O4) b (Fe3O4@SiO2/THMA/M) c (Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2( مربوط بھ XRD دیاگرام.7شکل 
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برند بھ طوری کھ بھترین نتیجھ در مورد دھنده روی حلقھ پیش میالکترون
ن است . شوداستخلاف نیترو در موقعیت پارا مشاھده می ر ای ن ام ت ای عل

ربن ھ ک ھ گان د س ھ پیون ھ ھرچ ت-ک روژن مثب روننیت ت الکت ر باشند، جف  ت
د راحت افھنیتروژن سدیم آزی ر اض یت ذا استخلاف م رون شود ل ای الکت ھ

ی سریع م ر را ت دکشنده این ام ت . کنن ین، وجود استخلاف در موقعی ھمچن
ارتوی حلقھ آروماتیک بھ دلیلی ایجاد ممانعت فضایی و اثر منفی آن ھنگام 
ھ  سبت ب رعت ن اھش س بب ک ل س روه نیتری د و گ ون آزی ی آنی ھ زای حلق

  .گردداستخلاف در موقعیت پارا می
  

  نیسم پیشنھادی تشکیل تترازول ھامکا
ھ        ق حلق ھمانطور کھ قبلا گزارش شده است، مکانیسم واکنش از طری
  ].29) [9شکل(پیش می رود ] 2+3[زایی 

  
  گربازیابی و استفاده مجدد از کاتالیز

برای بررسی میزان قابل بازیافت بودن و استفاده مجدد از کاتالیزگر،       
  C 60° با کلروفرم شستھ شده و در دمای   واکنش پایان  از  کاتالیزگر پس

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  
 

ل-5مدل تھیھ . خشک شد و دوباره استفاده گردید رازول  در  -H 1 - فنی تت
ن  ھمان.  خلاصھ شده است1نتایج در طرح . نظر گرفتھ شد ھ از ای طور ک

ت،  ت فاحشی در فعالی دون اف طرح مشخص است، کاتالیزگر تا شش بار ب
  .ابی و استفاده مجدد شدبازی

  
  گیري نتیجھ

 
در این پژوھش ، نانوذرات مغناطیسی آھن بر پایھ تریس ھیدروکسی       

ان عامل و مت ان،  متیل آمین ا استفاده از یک روش آس ین ب ا ملام دار شده ب
ف  طیف مادون. مؤثر و کارآمد سنتز شد قرمز گرفتھ شده در مراحل مختل

  در نانوذرات مگنتیت و درSi-O-Si و Fe-Oتشکیل پیوندھای مربوط بھ 
ستھ انوذرات ھ روه-ن زایش گ ین اف تھ و ھمچن ھ پوس املی را ب ای ع وبی  ھ خ

 28در تصویر میکروسکوپ الکترونی روبشی اندازه نانوذرات . داد نشان 
 XRDھای  ھای مربوطھ در طیف ھا و شدت موقعیت قلھ.  نانومتر بود32و 

ای ا سازگاری مناسبی با نمونھ ین  ستاندارد وھ اختار  ھمچن الص و   س خ
   گرفتھ شده ازTGA طیف  . داد  نشان  را  مغناطیسی ذرات  نانو اسپینلی

 

.لیزگر نمودار ھیسترزیس خاصیت مغناطیسی کاتا.8شکل   
 

 
.  قابلیت بازیابی و استفاده مجدد از کاتالیزگر.1طرح   
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ھ شان نمون ا ن ده  ھ ت دادن باقیمان ی از دس اھش وزن ناش ده ک دھن
رات مغناطیسی پس از تأیید تشکیل نانوذ. ھای عاملی بود گروه ھا و حلال

ای از مشتقات تترازول  ھای مختلف، طیف گستردهنامبرده بھ کمک تکنیک
  توان ترین مزایای این روش می از مھم.  کاتالیزگر تھیھ شد  این در حضور

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

ارجی وبھ جداسازی آسان کاتالیزگر بھ وسیلھ سی خ دان مغناطی  ی یک می
اھش چشمھمچن دون ک الیزگر ب ابی کات ان بازی ت آن  ین امک ری در فعالی گی

زیست،  شرایط ملایم واکنش، سھولت کار، سازگاری با محیط. اشاره کرد
  ھای واکنشی کوتاه، بازده بالا از دیگر مزایای مقرون بھ صرفھ بودن،زمان

   تترازول-1H - فنیل-5 بررسی اثرات حلال، کاتالیزگر و دماھای مختلف بر روی سنتز  .1جدول          
 

 بازده
)درصد(  

 زمان
)ساعت(  

 کاتالیزگر
)گرم(  

  آشماره واکنش حلال دما

50 12 Fe3O4@SiO2/THMA/M(0.08) 120 DMF 1 
92 6 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 120 DMF 2 
85 6 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 100 DMF 3 
80 10 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+  (0.06) 120 DMF 4 
90 6 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.1) 120 DMF 5 

 DMF 6 120 - 16 ناچیز
40 12 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 80 MeCN 7 
15 16 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 110 Toluene 8 
72 14 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 60 THF 9 
55 10 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 120 DMSO 10 
35 15 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 100 H2O 11 
40 14 Fe3O4@SiO2/THMA/M/Cu2+ (0.08) 80 EtOH 12 

  .، بازروانی) میلی لیتر5( ، حلال ) میلی مول2(، سدیم آزید ) میلی مول1(و نیتریل بنز:   شرایط واکنش        
  
 

  5ھای مختلف استخلاف شده در کربن شماره تترازول-H-1 سنتز .2جدول             
 

 نقطھ ذوب گزارش شده
(C) 

 بازده
(%) 

 زمان
)ساعت(  

Ar آشماره  

214-21533  212-214  92 6 C6H5 1 
154-15633  205-206  87 8 2-Me-C6H4 2 

New 226-223  82 12 3,4-Di-MeO-C6H3 3 
25233 -250  255-251  93 5 4-Cl-C6H4 4 

216-21933  210-212  94 4 4-NO2- C6H4 5 
New 171-173  92 5 3-NO2-C6H4 6 
New 255-257  81 12 2-NH2-C6H4 7 
New 250-252  93 5 4-Formyl-C6H4 8 

  .، بازروانی) میلی لیتر5 ( DMF، حلال ) گرم08/0(، کاتالیزگر ) میلی مول2(، سدیم آزید )میلی مول1(نیتریل : شرایط واکنش             
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ھای ش با برخی از روشمیزان موثر بودن این رو. باشند برده می روش نام
کارا داده.  مقایسھ شده است3گزارش شده قبلی در جدول  ای این جدول اش

کند کھ روش حاضر تا حد زیلدی بازده را بالا برده و زمان مورد ثابت می
  .ھا را کاھش داده استنیاز واکنش
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