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Элмор әдісімен магнетит және магнетит-опока композиті бөлшектері синтезделді. 
Магнетит бөлшектерінің опока құрылымына енуі ИҚ-спектроскопия және рентгенфазалық 
талдау әдістерімен негізделді. Композиттің ИҚ-спектрінде тербеліс жиілігінің 1402 см-1 
мәнінде магнетиттің Fe-O байланысына сәйкес шыңдар табылды. Опока, магнетит және 
олардың композитінің дифрактограммаларын салыстыру магнетит-опока жүйесінің 
дифрактограммасында 2θ бұрышының 37,15; 43,37 мәндерінде Fe3O4 қосылысына тән шыңдар 
пайда болатындығын көрсетті. Сонымен қатар 2θ бұрышының 21,48 и 26,56 мәндерінде си-
ликаттарды сипаттайтын шыңдардың бәсеңдеуі байқалды. Метилен көгінің опока, магнетит 
және магнетит-опока композитінің бетіндегі  адсорбциясы зерттелді. Адсорбция нәтижелері 
Лэнгмюр және Фрейндлих бойынша өңделді. Бояудың опока, магнетит және магнетит-опока 
композитінің бетіндегі  максималды адсорбциясы сәйкесінше 133,3 мг/г, 85,0 мг/г және 
166,6  мг/г құрайтындығы көрсетілді. Адсорбция константасы да магнетит-опока композитінде 
ең жоғары мәнге иеленді. Лэнгмюр және Фрейндлих бойынша анықталған адсорбция 
параметрлері өзара жақсы үйлесіп, опока мен магнетит-опока композитін метилен көгінің 
адсорбенті ретінде қолданудың тиімдігін растайды.

Түйін сөздер: магнетит; опока; магниттік бөлшектер; магнетит-опока композиті; метилен 
көгі; адсорбция.
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Magnetite and magnetite-flask composites were synthesized by the Elmore method. The 
inclusion of magnetite particles into the structure of the flask is justified by methods of IR spectroscopy 
and X-ray phase analysis. On the IR spectrum of the composite the peaks characteristic of Fe-O 
of the magnetite were found at the oscillation frequency of 1402 cm-1. Comparison of diffraction 
patterns of the flask, magnetite and composite showed the appearance on the diffraction pattern 
of the system magnetite-silica maxima at values of 2θ and the 37.15, 43.37 characteristic of Fe3O4. 
In addition, the decrease of peak intensity was found at the values of 2θ 21,48 and 26.56 assigned 
to the silicate groups. Adsorption of methylene blue on the surface of the flask, magnetite and their 
composite was studied. Adsorption results were processed according to Langmuir and Freindlich. It 
is shown that the maximum adsorption values of the dye on the surface of the flask, magnetite, and 
their composite are 133.3 mg/g, 85.0 mg/g, and 166.6 mg/g, respectively. The adsorption constant 
is also maximal in the case of a magnetite-flask composite. The adsorption parameters calculated 
according to Langmuir and Freindlich are in good agreement and indicate the preferability of using 
the flask and composite magnetite- flask as a methylene blue adsorbents.

Keywords: magnetite; flask; magnetic particles; magnetite-flask composite; methylene blue; 
adsorption.
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Методом Элмора синтезированы частицы магнетита и  композита магнетит-опока. 
Включение частиц магнетита в структуру опоки обосновано методами ИК-спектроскопии и 
рентгенофазового анализа. На ИК-спектре композита обнаружены пики при частоте колебаний 
1402 см-1, характерные для Fe-O связи магнетита. Сравнение дифрактограмм опоки, магнетита 
и их композита показало появление на дифрактограмме системы магнетит-опока максимумов 
при значениях 2θ 37,15 и 43,37, характерных для Fe3O4. Кроме того, обнаружено снижение 
интенсивности пиков при значениях 2θ 21,48 и 26,56, отнесенных к силикатным группам. 
Изучена адсорбция метиленового голубого на поверхности опоки, магнетита и их композита. 
Результаты адсорбции обработаны по Лэнгмюру и Фрейндлиху. Показано, что значения 
максимальной адсорбции красителя на поверхности  опоки, магнетита и  композита магнетит-
опока составляют 133,3 мг/г, 85,0 мг/г и 166,6 мг/г соответственно. Константа адсорбции также 
максимальна в случае композита магнетит-опока. Параметры адсорбции, рассчитанные по 
Лэнгмюру и Фрейндлиху, находятся в хорошем согласии и указывают на предпочтительность 
использования опоки и композита магнетит-опока в качестве адсорбента метиленового 
голубого.

Ключевые слова: магнетит; опока; магнитные частицы; композит магнетит-опока; 
метиленовый голубой; адсорбция.
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1. Кіріспе

Магнитті нанобөлшектер, соның ішінде темір оксиді, 
биомедициналық мақсатта кеңінен қолданылады [1-3]. 
Дисперстілігі мен меншікті ауданының жоғарылығы бұл 
заттарды теңдесі жоқ сорбенттер ретінде қарастыруға 
мүмкіндік береді. Олардың көмегімен өндірістің қалдық 
суларын металл иондарынан, бояулардан, беттік-активті 
заттардан пәрменді тазалауға болады [4-6]. Ертеректе 
жасалған жұмысымызда [7] метилен көгін опоканың 
магниттік композитімен судан бөліп алу мүмкіндігін 
көрсеткен едік. Бірақ ол жұмыста адсорбция механизмі 
қарастырылмаған және адсорбциялық параметрлер де 
есептелмеген. Алайда адсорбцияның пәрмендәгін реттеу 
үшін және сорбенттерді тиімді қолдану үшін олардың 
адсорбциялық қабілетімен қатар кейбір адсорбциялық 
параметрлерін анықтаған жөн. Адсорбциялық үрдіске тән 
сипаттамаларды анықтау кез-келген адсорбатқа сәйкес 
адсорбентті табуға және сорбциялық үдерісті реттеуге 
мүмкіндік береді. Осыған орай жұмыс мақсаты – метилен 
көгі бояуының магнетит-опока композиті бетінде 
адсорбциялану үрдісінің параметрлерін анықтау.

2. Тәжірибелік бөлім 

Жұмыста Қыңырақ кенорны опокаларының қатысында 
Элмордың әдісі бойынша жұмсақ жағдайда FeSO4·7H2O және 
FeCl3·6H2O тұздарымен аммиак суы  қатысында магнетит-
опока композиті алынды.Тұнбаға түсіру үрдісі екi кезеңнен 
тұрады: зат концентрациясы критикалық қанығу кезінде 
орын алатын шапшаң түйін түзу үрдісі [8,9], одан кейін 
кристалдың бетiне ерiтiлген заттардың диффузисы арқылы 
түйіндердің баяу өсуі жүреді. 

Реакция теңдеуі:

2FeCl3∙6H2O + FeSO4·7Н2О + 8NH4OH → Fe3O4↓ + 6NH4Cl + 
+ (NH4)2SO4 + 23H2O

Тұнбаға түсіру үрдісінің негiзгi артықшылығы —
нанобөлшектердің шығымы 95% -ке жетеді.  

Алынған магнетит-опока композиті бетінде метилен 
көгінің адсорбциясы зерттелді. Адсорбция шамасы мына 
формула бойынша анықталды:

мұндағы А – адсорбция, мг/г; С0 және С – метилен көгінің 
бастапқы және адсорбциядан кейінгі концентрациясы, мг/л; 
V – бояу ерітіндісінің көлемі, л; m – адсорбент массасы, г.

Магнетит-опока композитінің ИҚ-спектрлері Cary 660 
FTIR құрылғысымен жабдықталған ИК-Фурье спектро-
фотометрінде түсірілді.

Рентгендік дифрактограммалар ДРОН-3M дифракто-
метрінде алынды.

3. Нәтижелерді талқылау

Элмордың әдісімен табиғи минерал -опока құрылы-
мына магнетитті енгізу әрекеті жасалынды. 1-суретте 
опоканың  және оның магниттік композитінің ИҚ-спектрлері 
берілген. Бастапқы  минералдың ИҚ-спектроскопиялық 
түсірілімінен силикаттық топтардың әр-түрлі күйіне тән 
тербеліс жиіліктерінің шыңдарын көруге болады. 3434 см-1 

жұтылу  және 1636 см-1 аймағында судың және силикат 
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топтарының О-Н байланыстарына сәйкес тербеліс шыңдары 
байқалады. 1100 см-1 және 471 см-1 тербеліс жиіліктерінде Si-
O-Si байланыстарының валенттік және деформациялық 
тербелістеріне тән шыңдар көрінеді. 792 см-1 – дегі тербеліс 
шыңдары опока құрамындағы металл оксидтеріне сәйкес 
болуы мүмкін. 

Ал магнетит-опока композитінің ИҚ-спектрінде бұл 
шыңдардың пәрменділігі өзгеріп, 1402 см-1 жиілігінде жаңа 
тербеліс шыңы пайда болады, ол опока құрамына енген 
магнетиттің Fe-O байланысының сипаттамасы. Сонымен, ИК-
спектроскопиялық зерттеулер синтезделген магнетиттің 
опока құрамына кіргенін көрсетеді, яғни олардың 
композитінің  түзілгендігін дәлелдейді. Бұл жайт опоканың 
силикаттық қабаттарының арасында пакетаралық кеңістіктің 
болуымен байланысты. 

Метилен көгінің адсорбциясынан кейінгі түсірілген 
магнетит-опока композитінің ИҚ-спектрінде ерекше 
өзгерістер 1600-1100 см-1 аралығында байқалады. Сонымен 
бірге композит бетінде адсорбцияланған судың ОН-
топтарына тән 3434 см-1-дегіжұтылу жолақтарының 
интенсивтілігі төмендейді. Композиттің ИҚ-спектрінде 
опокаға тән жұтылу жолақтары өзгеріске шалдыққанымен, 
сақталып отыр. Ал 1402 см-1-дегі Fe-O байланысына тән 

1-сурет – Опоканың (1), магнетит-опока композитінің (2) және метилен көгі-магнетит-опока жүйесінің (3) ИҚ-спектрлері

жұтылу жолағы көлегейленіп, оның орнына бірнеше 
пәрмендігі төмен жұтылу жолақтары пайда болған.  
1490 см-1-дегі жұтылу жолағы композит бетінде С=C 
байланысты аромат сақинасының пайда болғанын көрсетеді. 
1397 және 1338 см-1-дегі тербеліс жолақтары амин топта-
рына тән. Бұл өзгерістер композит бетінде катиондық бояу – 
метилен көгі молекулаларының адсорбциясының айғағы. 
Сонымен қатар спектрдің оң жағындағы өзгерістер  
өздеріне назар аударарлықтай. Опока мен оның магниттік 
композитінде табылған 792 немесе 793 см-1-дегі жұтылу 
жолақтары бояудың адсорбциясынан кейін 886 см-1 және 
792 см-1-де екі шың беріп отыр. [10,11] авторлардың 
мәліметтеріне сәйкес, бұл жолақтар магнетит құрамындағы 
гетитті (α-FeOOH) сипаттауы мүмкін. Ал 471 см-1 -дегі Si-O 
байланыстарының деформациялық тербелістеріне жататын 
жұтылу жолағы өзгеріссіз қалады [12].

Сонымен, опока минералы құрамына магнетитті  
енгізіп, алынған композиттің бетінде метилен көгінің 
адсорбция-лануын дәлелдедік. Адсорбцияның негізгі 
механизмі ретінде силикат иондары бойынша өтетін 
ионалмасу реакциясын және оң зарядты бояу иондарының 
теріс зарядты минерал бетіне тартылуын қарастыруға 
болады.

1-кесте – Метилен көгінің опока және магнетит-опока композитіндегі адсорбциясының Ленгмюр және Фрейндлих моделі 
бойынша есептелген адсорбция параметрлері

Жүйе Ленгмюр бойынша Фрейндлих бойынша

А∞, мг/г К, л/мг R2 К, мг/г n R2

Опока 133,3 0,0782 0,922 9,549 1,57 0,996

Магнетит 85,0 0,0023 0,928 7,549 1,22 0,979

Опока-магнетит композиті 166,6 0,0860 0,912 11,221 1,67 0,934
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2-сурет – Опока (1), магнетит (2) және магнетит-опока композитінің (3) дифрактограммалары 

3-сурет – Метилен көгі бояуының опока (1), магнетит (2) 
және магнетит опока композиті (3) бетіндегі 

адсорбциясының изотермалары. Т =298К

Магнетит-опока композиті рентгенфазалық талдау әдісі 
бойынша зерттелді (2-сурет). Бастапқы опоканың рентгендік 
дифракторгаммасында 2θ бұрышының мәндері 20.56; 
21,48; 26,56 және 31,91 құрайды. Олардың ішінде аса жоғары 
мәндері 21,48 және 26,56; дифрация бұрышының бұл 
мәндері силикаттарға тән. Магнетиттің дифракторгаммасында 
аса көрнекі шыңдар 2θ бұрышының 30,09; 35,47; 37,15 және 
43,37 мәндерінде табылды. Дәл осындай шыңдар [13] 
жұмыста магнетиттің рентгенограммасында табылған және 
олар Fe3O4-ке жатқызылған. Ал магнетит-опока композитінің 
дифрактограммасында силикаттарға тән шыңдар төмендеп, 
оның есесіне магнетитке сәйкес жаңа шыңдар пайда болды. 
Олар 2θ бұрышының 37,15; 43,37 мәндеріне тең. Бұл 
мәліметтер магнетиттің опока құрылымына енуі туралы ИҚ-
спекроскопия әдісінің нәтижелерімен жақсы үйлесуде.

Метилен көгінің адсорбциясы бойынша жасалған 
эксперимент нәтижелері магнетит-опокакомпозиті бетіндегі 
адсорбция мәнінің жеке магнетит бетіндегі адсорбция 
мәнінен шамамен екі есе жоғары болатындығын көрсетті 
(3-сурет). Сонымен қатар адсорбция изотермасынан опока 
мен магнетит-опока композитінде адсорбция мәнінің күрт 
жоғарылайтындығын көруге болады. Адсорбция мәліметтері 
магнетит-опока композитінің адсорбциялық қабілеті 
бастапқы минерал – опокамен шамалас болатындығын 
көрсетті. 

Адсорбция нәтижелерін Лэнгмюр және Фрейндлих 
теңдеулері бойынша өңдеу адсорбция параметрлерін 
анықтауға мүмкіндік береді [14-17]. Метилен көгінің 
максималды адсорбциясы магнетит бетінде 85,0 мг/г, опока 
бетінде 133,3 мг/г, ал магнетит-опока композитінде 
166,6 мг/г құрайды. Адсорбциялық тепе-теңдіктің констан-
таларына келетін болсақ, К мәні Лэнгмюр бойынша да, 
Фрейндлих бойынша да есептелінді. Екі жағдайда да 
адсорбция константасы магнетит-опока композитінде 
жоғары болып отыр. Сонымен қатар тағы бір маңызды 

көрсеткіш – 1/n. Оның мәні 0,6-0,8 аралығында жатса, 
таңдалған адсорбент адсорбат үшін тиімді болғаны [16]. 
1-кестеден 1/n мәнінің осы шамаға сәйкестігін көруге 
болады. Сонымен, адсорбциялық параметрлердің мәндері 
магнетитті опока құрылымына енгізу минералдың 
адсорбциялық қабілетін жоғарылататындығын көрсетеді.

Қорытынды

Опоканың магниттік композиттері алынып, олардың 
адсорбциялық қабілеті метилен көгінің адсорбциясы 
бойынша бағаланды. Адсорбция мәліметтері Лэнгмюр және 
Фрейндлих модельдері бойынша өңделіп, адсорбция 
параметрлері анықталды. Максималды адсорбция мен 
адсорбция константасының мәндері магнетитке қарағанда 
бастапқы опокада және композитте едәуір жоғары болды.
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