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طی فرایند فوتوکاتالیستی با استفاده ازکاتالیست نانو  COبررسی حذف اکسایش 

 ZSM-5بر روی پایه    4O2ZnCr ساختار اسپینلی
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22/52/31تاریخ پذیرش:            75/07/31تاریخ تصحيح:               85/50/31تاریخ دریافت:   

 کيدهچ

ه ورک و معدن، سنگزغالی صنایع هاروگاهین گونه ی از گازهای خطرناک در میان گازهای خروجی از اگزوز وسایل نقلیه خودرو، COآلاینده گازی 

ی هاانبارآبزی در اثر واکنش فوتوشیمیایی و همچنین باعث   موجودات که این گاز باعث آسیب دیدن پوشش گیاهی، دباشیمغیره  و ی ذوبهاکارخانه

-سل است. این فوتوکاتالیست به روش ZSM-5  هیپابر  4O2ZnCr در این کار پژوهشی اسپینل مورداستفاده. فوتوکاتالیست شودیماسیدی خطرناک  

( بررسی خواهد GCدر فوتوراکتور ناپیوسته بوسیله دستگاه کروماتوگرافی گازی ) COی تهیه خواهد شد و در ادامه مطالعات میزان حذف خود احتراقژل 

. هدف از انجام این پروژه حذف حداکثری شودیمتعیین و غیره  XRD ،SEM، FT-IRی هاروشهای کاتالیست بررسی شده به  ویژگی شد. و سپس

CO .در حداقل زمان ممکن است 

 اسپینل-فتوکاتالیست -آلاینده های گازی -حذف اکسایشی مونوکسید کربن کلیدی: واژگان

 مقدمه

اکسیداسیون فوتوکاتالیستی ناهمگن ماوراء بنفش، منافع گسترده ای به عنوان یک فرایند کاتالیزوری اطمینان بخش برای 

تخریب مونوکسید کربن دارد. که با مصرف انرژی کم و کارایی بالا برای کاربردهای مختلف مسکونی، تجاری و صنعتی مناسب 

در این چند دهه گذشته که به طور عمده در آن بسیاری از   PCOمربوط به  می باشد. افزایش در تعداد مقالات چاپ شده

کسید کربن مونو مانند مطالعات بر روی فرایند فوتوکاتالیستی فاز گاز به دلیل سرعت واکنش بالای برخی از ترکیبات آلاینده

 . ]1-7[متمرکز شده است بیانگر اهمیت این موضوع می باشد
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دیل گازهای نفش و یا قابلیت تبسیستم اکسیداسیون فوتوکاتالیستی متشکل از یک ماده نیمه هادی فعال با تابش نور ماوراء ب

گلخانه ای موجود در هوا به مواد بی خطر مانند آب و دی اکسید کربن می باشد. ثابت شده است که کامل بودن سرعت واکنش 

PCO  3-4[و سرعت تشکیل و تخریب برخی از محصولات به پارامترهای مختلف تجربی و زیست محیطی بستگی دارد[ .

تولید می شود، پیش   PCOهمراه با محصولات جانبی پیش بینی نشده، که از واکنش های مختلف   PCOپیچیدگی سینتیک 

همه این عوامل نشان می دهد که کاربرد  .تحت شرایط مختلف محیطی را دشوار می کند  PCOبینی دقیق از کارآیی سیستم 

اکسیداسیون فوتوکاتالیستی یک  .]5-6[ستهنوز مشخص نیست وتحقیقات بیشتری مورد نیاز ا PCOو روش کار سیستم های 

جذب، مهاجرت الکترون  به نقاط خالی،  :فرایندی است که شامل هفت مرحله با واکنش های مختلف می باشد، که عبارتند از

 هیدروژن زدایی، انتقال هیدروژن، اکسیداسیون، تخریب آلاینده و دفع می باشد. در حالی که در واکنش کاتالیزور معمولی با

استفاده از روش فعال سازی حرارتی، واکنش انجام می شود اما در واکنش فوتوکاتالیستی به روش فعال سازی فوتونی  واکنش 

بسیاری از تحقیقات برای بهبود فعالیت  ].2-2[انجام می شود و در آن همه واکنش های روی سطح کاتالیست رخ می دهد

و کائوچو و ترکیب کامپوزیتی از نانوذرات فلزی و برای رسیدن به   (SC)هادی  کاتالیزوری از فوتوکاتالیست توسط سنتز نیمه

. اگر چه ]9-11[انجام شده است 2TiO انجام واکنش در محدوده نور مرئی و با روش دوپه کردن این فوتوکاتالیست ها به 

تا کمی برای اند، اما تلاش تحقیقاتی نسبفوتوکاتالیست های مختلف با فعالیت فوتوکاتالیستی بالا و پاسخ نور مرئی سنتز شده 

ساختن فوتوکاتالیست با کاربرد گسترده برای مثال به عنوان پاک کننده هوای داخل ساختمان و یا محصولاتی شبیه به این 

ر وانجام گرفته است. که در این میان اسپینل و نیمه هادی ها به دلیل داشتن یک باند گپ باریک می تواند بیش از کل طیف ن

یک فلز واسطه است، به عنوان یک خانواده جالب برای تبدیل   M، که در آن4O2XMاسپینل  .خورشید را جذب کند

فوتوالکتروشیمیایی است و با داشتن خواص نوری خوب آنها را برای استفاده به عنوان یک فوتوکاتالیست بسیار مفید و موثر می 

-13[همچنین ترکیب باید دارای انرژی باند گپ کوچکی باشد میایی پایدار باشد و. مواد فوتوکاتالیست باید از نظرشی]11[سازد

. خواص فتوکاتالیستی با اندازه گیری خواص حالت جامد تعیین می شود که افزایش خواص فوتوکاتالیستی با روشهای ]17

فرایند اکسایش فوتوکاتالیستی  . در این مقاله هدف ما حذف مونوکسید کربن توسط یک]14[شیمیایی قابل اندازه گیری است

 در راکتور ناپیوسته  در حضور اشعه فرابنفش می باشد.

 بخش تجربی

را به روش سل ژل خود احتراقی سنتز کرده و سپس با روش  4O2ZnCrدر این کار تحقیقاتی در ابتدا فوتوکاتالیست اسپینلی 

نشانده شده و بر روی لام شیشه ای تثبیت شد، و بعد از خشک شدن و کلسیناسیون مجدد  ZSM-5تلقیح بر روی پایه زئولیتی 

با استفاده از فوتوراکتور ناپیوسته کارایی آن در حـذف اکسـایـشی مونوکسید کربن مورد بررسی قـرار گرفـت.  برای سنـتز نانو 
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های استوکیومتری موجود برای با نسبت 3Cr(NO(3و  NOZn)3(2با سـاختار کریـستالی اسپینل، 4O2ZnCrذرات 

Zn  وCr  4درO2ZnCr در محلول ،)O: 1/12/H3(HNO دهی مواد اولیه و حل شدند. محلول به منظور واکنش

بدست آمده در دمای  تا تبخیر کامل و خشک شدن مواد حاصل روی همزن و در زیر هود قرار داده شد. ماده جامد 

ی بدست آمده لزوماً باید ساعت کلسینه شد. پس از خروج از کوره و سایش با هاون نمونه 6ی سانتیگراد و به مدت درجه 211

ساعت کلسینه گردد. در نهایت پودری یکنواخت و همگن به رنگ  سبزخاکستری   3ی سانتیگراد به مدت درجه 311در دمای 

 ،ZSM-5بدست آمد که به عنوان فوتوکاتالیست مورد استفاده قرار گرفت و برای تهیه پایه  کاتالیست مقدار مشخصی زئولیت 

همزن مغناطیسی بهم زده شد. سپس زئولیت به داخل  ساعت به کمک 74مولار به مدت  5/1را در محلول آمونیوم کلرید 

ی نشین شده در ته ظرف از محلول بالایی جداسازهای پلاستیکی دربسته مخصوص منتقل شد و سانتریفوژ گردید. رسوب تهظرف

شده و سپس به رسوب حاصل آب مقطر اضافه شد و توسط هم زدن به صورت معلق درآمد. سوسپانسیون حاصل سانتریفوژ 

های مبادله نشده بطور کامل از زئولیت جدا شوند. برای اطمینان از خارج شدن گردید. این عمل چندین بار انجام شد، تا یون

مازاد نمک از تست تشخیص کلر به توسط نیترات نقره استفاده شد. به این صورت که محلول بالایی رسوب حاصل از سانتریفوژ 

مولار نیترات نقره و از روی تشکیل رسوب سفید کلرید نقره به وجود نمک در زئولیت پی  11/1را جدا کرده وبا افزودن محلول 

ساعت در دمای  74شد تا شستشوی بیشتری صورت بگیرد. بعد از شستشوی کامل، کاتالیست به مدت شد که لازم میبرده می

درجه سانتیگراد  511ساعت در دمای  6مدت درجه سانتیگراد در داخل آون قرار داده شد. کاتالیست خشک شده حاصل به  115

 برای نگهداری کاتالیست فوق و در داخل کوره کلسینه شد. کاتالیست حاصل در داخل کوره باقی ماند تا به دمای اتاق برسد. 

ن بر روی میزا HZSM-5برای جلوگیری از جذب رطوبت، کاتالیست در داخل دسیکاتور قرار داده شد. به منظور بررسی تأثیر 

در حذف اکسایشی فوتوکاتالیزی مونوکسید کربن طی فرآیند اکسایش فوتوکاتالیزوری  4O2ZnCrفعالیت فتوکاتالیستی نانوذرات 

به  11افزوده شد؛ بدین صورت که مخلوط نهایی دارای نسبت وزنی  4O2ZnCr،  این ترکیب به نانوکاتالیزور UVی تحت اشعه

3 (4O2ZnCr 5نسبت به-HZSMپس از اخ ) تلاط فیزیکی به صورت یک مخلوط یکنواخت تهیه گردید و سپس بر روی لام

 15درجه سانتیگراد کلسینه شد و در راکتور فوتوکاتالیستی ناپیوسته با لامپ فرابنفش با توان  421تثبیت گردید و در دمای  

ورد آنالیز قرار گرفت که نتایج م  TCDوات مورد بررسی قرار گرفت و محصولات توسط دستگاه کروماتوگرافی گازی با دنکتور 

 .ساعت را نشان می دهد 74د در مدت حاصله حذف بالای نود درص

 نتایج و بحث

سنتز شده  4O2ZnCrی نمونه XRDاست. طیف سنتز شده نشان داده شده  4O2ZnCrنانوذرات  XRD( طیف 1در شکل )

کرومیت روی سنتز شده با ساختار  IR-FTطیف ( 7) شاهد مطابقت دارد. شکل XRD، 4O2ZnCrبطور کامل با طیف 
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شود مربوط به گروه هیدروکسیل است. مشاهده می cm 3411-1ی دهد. باند پهنی که در ناحیهمیکریستالی اسپینل را نشان 

نانومتر ظاهر شده  511باشند. پیک اول در زیر نانومتر می 211الی  411ی ترکیبات اسپینلی دارای دو پیک شاخص در محدوده

. این باشدنانومتر ظاهر شده و مربوط به ساختار تتراگونال می 611باشد و پیک دوم در بالای و مربوط به ساختار تتراگونال می

ر تصویباشد. میی سنتز شده اند که حاکی از عدم وجود ناخالصی اکسید روی در نمونهدو پیک برای کرومیت روی ظاهر شده

SEM ( تصویر 3به صورت تازه و شکل ) ی سنتز شده در حالت پودری ونمونهSEM ی سنتز شده در حالت تثبیت شده  نمونه

ی بلورهای این نمونه اندازه .را نشان می دهد شده تثبیت  ZSM-5نل کرومیت روی پایه تصویر نانو ذرات اسپی (4تازه و شکل )

محاسبه شد. همانطور که کارایی  nm 37شرر( حدود -ی دبی)رابطه XRDو با استفاده از طیف  SEMبا توجه به تصویر 

های هیـدروکسیـل به وجود گـروه  ZSM-5و نوع ساختار کریستالی زئولیت  فرآیندهای اکسایش فوتوکاتالیزی علاوه بر اندازه

های هیدروکسیل در سطح کاتالیزور کرومیت بستگی دارد، به همین دلیل وجود گروه ZSM-5در سـطح کاتالیـزور زئولیـت  

 بررسی گردید.  FT-IRی طیف روی نیز بوسیله

 

 

 

 

 

 

 
 شده با ساختار کریستال  اسپینلکرومیت روی سنتز  XRDطیف  -1 شکل

 

 

 

 

 

 

 

 میت روی سنتز شدهوکر FT-IRطیف  -2شکل 
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 تصویر کرومیت روی سنتز شده به حالت پودری و تازه -3شکل

را نشان می دهد که بر روی لام های شیشه ای با موفقیت  ZSM-5کرومیت روی بر روی پایه SEM تصویر  4همچنین شکل 

   تثبیت شد.

 

 

 

 

 

 

 

                                         

 تثیت شده  ZSM-5تصویر نانو ذرات اسپینل کرومیت روی پایه  -4شکل 

شکل )  سید کربن در مدت زمان     ( 5در  شی مونوک سای شان می دهد.    74میزان حذف اک شان می    ساعت را ن سی ن نتایح این برر

سریعی از %    سبتا  شده ؛ تا اینکه پس از       11دهد که در ابتدای واکنش با آهنگ ن شروع  ساعت  شروع انجام      74در  ساعت از 

ساعت می 1واکنش به % شان داد که میزان تبدیل در زمان    در  ست آمده ن سد. نتایج بد شد که علت آن می   های اولیه بالا میر با

شت زمان و تبدیل آلاینده          تواند بالا بودن شد. با گذ ستی و حجم حفرات  و غلظت بالای آلاینده در ابتدای کار با سطح کاتالی

ــت پر می  ــده و حفرات کاتالیس ــت بتدریج از غلظت آلاینده کم ش ــود و مولکولروی کاتالیس د به  تواننهای آلاینده کمتر میش

شود و   ه کاتالیست با گذشت زمان دارای سرعت تبدیل کمتری می   حفرات نفوذ کرده و جذب سطحی کاتالیست شوند. در نتیج   

 یابد.سرعت تبدیل آلاینده بر روی کاتالیست کاهش می
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 ساعت 24میزان حذف مونوکسید کربن در مدت زمان  -5شکل 

 نتيجه گيری

داسیونی در حذف اکسی نانو اسپینل کرومیت با موفقیت بر روی ساپورت سنتز شد و فعالیت فوتوکاتالیزوری این کاتالیست

مونوکسید کربن مورد بررسی قرار گرفت که نتایج حاصله فعالیت کاتالیزوری بسیار خوبی را در حذف فوتوکاتالیستی مونوکسید 

نشان می دهد. بنابراین استفاده از ترکیبات اسپینلی بر پایه زئولیت ها می تواند یک گزینه بسیار مناسب جهت حذف 

 د کربن با استفاده ازروش فوتوکاتالیستی باشد.اکسیداسیونی مونوکسی

 تقدیر و تشکر

 .دارند اعلام می پژوهشی کار این معنوی و مادی حمایتهای دانشگاه تبریز بخاطر از را خود قدردانی مراتب مقاله این نویسندگان
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