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Магнитті сорбенттерді еріткіште агрегациядан және ауадағы оттегімен тотығудан 
қорғау үшін және қасиеттері ерекше бірнеше компоненттерді бір материалда біріктіру 
үшін оларды беттік активті заттармен тұрақтандырады. Сонымен қатар олардың 
сорбциялық сыйымдылықтарын арттыру мақсатында полиэлектролиттерді қолданады. 

Жұмыста Элмор әдісімен синтезделген магнетит-опока композиті аниондық 
полиэлектролит полиакрил қышқылымен тұрақтандырылып, полимерлі композит 
синтезделіп алынды. Тұрақтандырылған магнетит-опока композитін трансмиссиялық 
электронды микроскопия әдісімен зерттеуде саздың кеңістік құрлымындағы магнетит 
бөлшектерінің пішіні мен өлшемдерінің өзгеретіні байқалды. Полиакрил қышқылымен 
тұрақтандыру композиттің ζ-пoтeнциaлың -18,5 мВ-тен -19,9мВке төмендетеді. Композит 
және тұрақтандырылған композиттің ζ-пoтeнциaлына орта рН әсері опока-магнетит 
композитте -4,2 мВ дaн -32,6 мВ-ғa, тұрақтандырылған композитте -11,9 мВ-тaн -35,5 мВ 
аралығында ауысу байқалды. Композитті тұрақтандырудың адсорбцияға әсері метилен 
көгімен сипатталды және сорбция мөлшерін арттыратындығы байқалды. Адсорбция 
шамасы бояудың бастапқы және адсорбциядан кейінгі концентрацияларының 
айырымының адсорбент массасына қатынасы бойынша есептелді. Адсорбцияны  
Лэнгмюр және Фрейндлих бойынша өңдеу тұрақтандырудың тиімділігін көрсетті. 
Лэнгмюр бойынша метилен көгінің максималды адсорбциясы 152,73 мг/г кұрайды. 
Фрейндлих тұрақтысы 1/n мәндері бойынша адсорбат пен адсорбент арасында жақсы 
үйлесімділік бар екенін көрсетеді.

Түйін сөздер: магнетит; опока; магнетит-опока композиті; полиакрил қышқылы; 
метилен көгі; адсорбция.
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Для предотвращения агрегации магнетитовых сорбентов в растворителе, защиты 
их от окисления кислородом в воздухе и соединения нескольких компонентов с их 
специфическими свойствами в одном материале проводят их стабилизацию поверхностно-
активными веществами. Также в целях увеличения сорбционной емкости применяют 
полиэлектролиты.

В работе методом Элмора синтезирован композит магнетит-опока, 
стабилизированный анионным полиэлектролитом-полиакриловой кислотой. При иссле-
довании стабилизированного композита магнетит-опока методом трансмиссионной 
электронной микроскопии обнаружено изменение размеров частиц магнетита в 
структуре глины. Стабилизация полиакриловой кислотой снижает величину ζ-потенциала  
композитов от-18,5 мВ до -19,9 мВ. С повышением рН среды ζ-потенциал композита  
опока – магнетит снижается от 4,2 мВ до -32,6 мВ, а в случае стабилизированного компо- 
зита – от 11,9 мВ до -35,5 мВ. Показано, что стабилизация композита полимером повышает 
его сорбционную способность по отношению к метиленовому голубому. Величину 
адсорбции рассчитывали как отношение разности между начальной концентрацией 
красителя и концентрацией красителя после адсорбции к массе адсорбента. Обработка 
данных адсорбции по Лэнгмюру и Фрейндлиху подтверждает эффективность  
стабилизации. Максимальная адсорбция метиленового голубого по Лэнгмюру составляет 
152,73 мг/г. Значение постоянной 1/n показывает совместимость между адсорбентом и 
адсорбентом.

Ключевые слова: магнетит; опока; композит магнетит-опока; полиакриловая 
кислота; метиленовый голубой; адсорбция.
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The surface-active substances stabilization are used to prevent aggregation of magnetite 
sorbents in the solvent, to protect against oxygen oxidation in the air as well as to combine 
several components with their specific properties in one material.

In this work, the Elmore method synthesized a composite of magnetite-gaize stabilized 
with polyelectrolyte - anionic polymer polyacrylic acid. The stabilized gaize-magnetite composite 
is considered by physical and chemical methods. When studying a stabilized magnetite-
gaize composite using transmission electron microscopy, a change in the size of magnetite 
particles in the structure of a clay space with a molding form is observed. Stabilization with 
polyacrylic acid reduces the value of the ζ-potential of composites from -18.5 mV to -19.9 mV. 
The effect of medium pH on the potential work of the magnetite-gaizecomposite and stabilized 
composite was observed. Increasing of the pH value leads to decreasing of the ζ-potential of 
gaize-magnetite composite from 4.2 mV to -32.6 mV and from 11.9 mV to -35.5 mV in the cause 
of stabilized composite.  The effect of the stabilization of the composite on the adsorption 
was characterized using methylene blue was observed. Processing of adsorption by Langmuir 
and Freundlichmodels shows the effectiveness of stabilization. The maximum adsorption of 
methylene blue by Langmuir is 152.73 mg/g. The Freundlich constant 1/n shows that there is 
high compatibility between the adsorbat and the adsorbent.

Keywords: magnetite; gaize; magnetite-gaize composite; polyacrylic acid; methylene blue; 
adsorption.
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1. Кіріспе

Магниттік заттардың сорбенттер ретінде қолданылуы 
әдебиетте көп кездеседі, бірақ олардың практикада 
қолданылуы олардың агрегацияға бейімділігімен 
шектеледі [1,2]. Магнитті сорбенттердің сұйық ортада 
агрегациясын тежеу үшін оларды беттік активті заттармен 
тұрақтандырады [3-5]. Беттік активті заттар ретінде 
органикалық қосылыстар және синтетикалық немесе 
табиғи полимерлер қолданылады [4-9], сонымен қатар 
полимерлермен тұрақтандыру адсорбенттердің 
сорбциялық қасиеттеріне айтарлықтай әсерін  
тигізеді [10]. Соңғы жылдары биотехнология және 
медицина үшін магнитті полимерлі нанокомпозиттерді алу 
әдістері бойынша көптеген мәліметтер жарияланған [5-10]. 
Негізгі әдістер: біріншіден, нанобөлшектерді синтездеу 
үрдісіне полимер қосу арқылы тұрақтандыру [11,12], екінші 
тәсіл– жаңадан синтезделген магнетиттік бөлшектердің 
бетіне полимерді егуден тұрады [13]. Нанобөлшектерді 
сулы ерітінділерде полиэлектролиттермен тұрақтандыру 
органикалық макромолекулалардың функционалдық 
топтарының нанобөлшектер бетімен өзара әрекеттесу 
есебінен жүзеге асады. Мысалы, [10,14,15] жұмыстарда 
магнетитті полистирол,полиакрилқышқылы және 
α-аминонитрилмен тұрақтандырып, оның сорбциялық 
қасиетін зерттеген. Осыған орай жұмыс мақсаты опока-
магнетит композитін (ОМК) полиакрил қышқылымен (ПАҚ) 
тұрақтандыру және адсорбциялық қасиеттерін зерттеу. 

2. Тәжірибелік бөлім

Жұмыста Элмордың тұнбаға түсіру әдісі бойынша 

Қыңырақ кенорны опокаларының суспензиясында жұмсақ 
жағдайда FeSO4 және FeCl3тұздарының массалық қатынасы 
1:2 мөлшерінде 13% аммиак суы (рН 9,5-11) қатысында 
жаңа синтезделген опока-магнетит суспензиясынаанионды 
полимер - полиакрил қышқылы (0,01 М, 50 мл) қосылып,  
30 мин механикалық араластырып, 70°С температурада 
кептіріліп, қара қоңыр түсті композит бөлшектері 
синтезделді.

Тұрақтандырылған композит трансмиссиялық 
электронды микроскопия (LEO912 AB OMEGA), Фуpьe 
инфрақызыл (ИҚ) cпeктpoскопия, спектрофотометрия (LEKI 
SS-1104), ZetasizerNano ZS лазерлік спектрометрия 
(Ұлыбритания) әдістерімен зерттелді.

Опока-магнетит және тұрақтандырылған опока-
магнетит композиті бетінде метилен көгінің адсорбциясы 
анықталды. Адсорбция шамасы бояудың бастапқы және 
адсорбциядан кейінгі концентрацияларының айырымының 
адсорбент массасына қатынасы бойынша бойынша 
есептеліп, адсорбция мәліметтері Лэнгмюр және 
Фрейндлих модельдері бойынша өңделді [8,16,18,19].

3. Алынған нәтижелерді талдау

Опока-магнетит композитінің алыну ерекшеліктері  
[16,17] жұмыстарда толық сипатталған. Жаңадан 
синтезделген магнетит-опока композитіне 0,01% полиакрил 
қышқылын (ПАҚ) қосып, араластыру оларды агрегациядан 
сақтап, тұрақтандырылған бөлшектер алуға мүмкіндік 
берді. 

Алынған магнетит-опока композиті трансмиссиялық 
электронды микроскопия (ТЭМ) әдісімен зерттелді 
(1-сурет). Опоканың қатпарланған құрылымындағы 
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a ә

1-сурет – Опока-мaгнeтит (а) және опока-мaгнeтит-ПАҚ кoмпoзитінің (ә) элeктpoнды микpocкoпиялық түcіpілімдepі

парақша аралық кеңістікте магнетит бөлшектерінің 
орналасуы 1-суретте (а) анық байқалады. Магнетит 
бөлшектерінің жеке жүргені байқалмайды, тек саз 
құрылымдарында иммобилизацияланғаны анық көрінеді. 
Ал полиакрил қышқылымен тұрақтандырылған магниттік 
композитінің (1-сурет, ә) бөлшектері бір-бірінен алшақ 
орналасады, олардың сфералық пішіндерінің бұзылғаны, 
сонымен қатар беткі қабатының  полимермен қапталғаны 
көрініп тұр. 

Опока-магнетит композитін полимермен 
тұрақтандырудың олардың ζ-пoтeнциaлына әсері зерттелді 
(2-сурет). ПАҚ-пен тұрақтандыру нәтижесінде опока-
магнетит композитінің ζ-пoтeнциaлы -18,5 мВ-тaн -19,9 мВ-
ке дейін өзгepeді. Оpтa pН-ын 2-дeн 12-ге дeйін көтepу 
oлapдың ζ-пoтeнциaл мәндepінің eдәуіp өзгepeтіндігін 
көpceтті. рН мәнінің артуына байланысты ζ-пoтeнциaл 
магнетит-опока композитінде -4,2 мВ-тен -32,6 мВ-ке, ал 

тұрақтандырылған композитте -11,9 мВ-тен -35,5 мВ-ке 
дейін өзгереді. [2,3] жұмысы бойынша хитозанмен 
тұрақтандырылған магнетитте рН-тың артуымен 
ζ-пoтeнциaлы теріс мәнінің артуына қарай өзгерген. Опока-
магнетит композиттерінің зapядының тepіcтігін саз 
құpaмындaғы ≡SiOH тoптapының диccoциaцияcымeн 
нeгіздeугe бoлaды, ал ПАҚ-мен тұрақтандырылған 
композиттің ζ- пoтeнциaлының теріс мәнінің көбеюі -СООН 
функционал топтарының композит бетінде шоғырлануынан 
болуы мүмкін, яғни композитте теріс зарядты 
функционалдық топтардың саны артады. Coнымeн қaтap 
oң зapядты мaгнeтит бөлшeктepінің және тepіc зapядты саз 
бeтінің топтары көбейген сайын элeктpocтaтикaлық 
тapтылыcты күшейтуі кoмпoзитті тұpaқтaндыpaды дeп 
бoлжaуғa бoлaды. Композит бетінде орта рН-ының өзгеруі 
ондағы зарядтардың  мынадай өзгеруіне апарады:

FeOH + H +  = FeOH2
+

FeOH + ОH – = FeO – + H 2О
≡SiOH + H +  = ≡SiOH2

 +

≡SiOH + ОH – = ≡SiO– + H 2О
-СООН + H + =  -СООН2

+

-СООН + ОH - = -СОО-+ H 2О

Тұрақтандырылған магнетит-опока композиті ИҚ-
спектроскопия әдісімен зерттелді (3-сурет). Магнетит-
опока композитінің 1-қисығында 3434 см-1 және 1636 см-1 

аймағында судың және силикат топтарының О-Н 
байланыстарына сәйкес тербеліс шыңдары [17], сонымен 
қатар 2-қисықта 1402 см-1 жиілігінде Fe-O байланысынын 
көрсететін көрнекі шыңдардың қарқындылығы қатты 
төмендеген. Опока минералындағы металл оксидтеріне 
Al-O тән 792 см-1 тербеліс жиілігі жойылып, оның орнына 
пәрменділігі төмен ПАҚ-на тән 820 және 610 см-1 тербеліс 
жиіліктері пайда болды, бұл тербеліс жиіліктері С-Н және 

2-сурет – Опока-мaгнeтит (1) және опока-мaгнeтит-ПАҚ 
композиттерінің (2) элeктpoкинeтикaлық пoтeнциaлынa 

opтa pН-ның әcepі
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Г. Құрманғажы және т.б.

3-сурет – Опока-магнетит (1) және опока-магнетит-ПАҚ композиттерінің (2) ИҚ-спектрлері

С-С байланыстарына сәйкес [17,20], яғни композиттің 
полиакрил қышқылымен байланысқанын көрсетеді. 
Полиакрил қышқылы композиттегі О-Н және Fe-O 
топтарымен сутектік не электростатикалық тартылыс 
арқылы байланысуы мүмкін.

Опока-магнетиткомпозитін ПАҚ-мен тұрақтандыру 
композиттің сорбциялық қасиетін арттырып отыр (4-сурет).  
Метилен көгінің жоғарғы концентрациясында адсорбция 
мөлшері опока-магнетит композитінде (1-қисық) 118,34 
мг/г және тұрақтандырылған композитте (2-қисық) 123,14 
мг/г құрайды, яғни тұрақтандыру адсорбция мәнін 92,17%-

4-сурет – Метилен көгінің опока-магнетит (1) және 
опока- магнетит-ПАҚ композиттері бетіндегі (2) адсорбция 

изотермалары. Т=298К

дан 95,91%-ға дейін  арттырып отыр (4-сурет). [10] жұмыста 
осылай  гумин қышқылымен тұрақтандырылған магнетитте 
метилен көгінің сорбциясы айтарлықтай жоғарылаған. 
Сонымен қатар тұрақтандырылған композитте адсорбция 
изотермасы магнетит-опока композитіне қарағанда дөңес, 
бұл сорбцияның еш қиындықсыз жүретіндігін және 
микрокеуекті адсорбенттерге тән мономолекулалық 
адсорбция механизмі бойынша өтетіндігін көрсетеді. Ал 
композиттегі изотерманың сүйір болып келуі адсорбцияда 
белгілі бір қиындықтар бар екендігін көрсетеді [21]. Оны 
бентониттің силикаттық топтарының магнетит 
бөлшектерімен тосқауылданып, адсорбциялық сайттар 
санының азаюымен негіздеуге болады. Бұндай композиттер 
бетінде полиэлектролит макромолекулаларының  отыруы 
оларды ион алмасу реакцияларына қабілетті карбоксил 
функционал топтарымен байытады. Бұл жайт, өз кезегінде, 
беттің адсорбциялық қабілетін жоғарылатады, сол себепті 
2-ші изотерманың басында адсорбция мәні күрт 
жоғарылайды.

Опока-магнетит және опока-магнетит-ПАҚ 
композитінің беттерінде метилен көгі адсорбциясы  
нәтижелерінен Лэнгмюр және Фрейндлих модельдері 
бойынша адсорбция параметрлері анықталды (1-кесте) 
[8,17]. Лэнгмюр мәліметтері эксперименттік мәліметтермен 
жақсы үйлеседі және метилен көгінің максималды 
адсорбциясы опока-магнетит композитінде  131,92 мг/г, ал 
тұрақтандырылған композитте 152,73 мг/г құрайды. 
Лэнгмюр бойынша адсорбциялық тепе-теңдіктің 
константасы тұрақтандырылған композитте жоғары, бұл 

1-кесте – Метилен көгінің опока-магнетит композиттеріндегі адсорбция параметрлерін Лэнгмюр және Фрейндлих 
модельдері  бойынша есептеу нәтижелері

Адсорбент
Лэнгмюр бойынша Фрейндлих бойынша

А∞,
мг/г

К,
л/мг

R2 К,
мг/г

1/n R2

Опока-магнетит 131,92 0,0299 0,912 11,22 0,59 0,934

Опока- магнетит-ПАҚ 152,73 0,035 0,969 4,75
0,67

0,936
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Полиакрил қышқылымен тұрақтандырылған магнетит-опока...

адсорбциялық ынтықтылықтың тұрақтандырылған 
композитте әлдеқайда жоғары екенін көрсетеді. 
Фрейндлих тұрақтысы 1/n мәндері бойынша екі 
композиттеде метилен көгінің сорбциясы оңай жүретінін 
және адсорбатпен адсорбент арасында жақсы үйлесімділік 
бар екенін көруге болады [8,12,17]. Лэнгмюр бойынша 
есептелінген адсорбциялық сыйымдылықпен 
адсорбциялық тепе-теңдіктің константасының полимерлік 
қышқылмен тұрақтандырылған композитте жоғары болуы 
тұрақтандырудың тиімділігін көрсетеді. 

4. Қорытынды

Опока-магнетит композитін полиакрил қышқылымен 
тұрақтандыру әрекеті жасалынды және алынған композит 

физика-химиялық әдістермен зерттелді. Тұрақтандырудың 
адсорбцияға әсерін метилен көгімен зерттеу адсорбция 
мөлшерінің жоғарылайтындығын анықтады. Адсорбция 
мәліметтерін Лэнгмюр және Фрейндлих модельдері 
бойынша өңдеу тұрақтандырудың тиімділігін көрсетті.
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