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سالن محبوس در  مزیرکونی، شناسایی و بررسی فعالیت کاتالیتیکی نانوکامپوزیت سنتز

زدایی شده بعنوان کاتالیست موثر در اکسیمه کردن آلومینیوم Y نانوقفس زئولیت

 آلدهیدها

 سعیداله ناصری و*فرمریم موسوی 
 گروه شیمی، دانشکده علوم پایه، دانشگاه مراغه، مراغه، ایران

 60/63/10تاريخ پذيرش:                  63/63/10تاريخ تصحيح:                   60/96/19تاريخ دريافت: 

 چکيده

به روش لیگاند قابل انعطاف سنتز شد. کاتالیست ناهمگن حاصله توسط  Y زدایی شدهآلومینیوم کاتالیست زیرکونیم سالن محبوس شده در نانوقفس زئولیت

 280/2 اب برابر زئولیت نانوقفس در سالن زیرکونیم کمپلکس مقدار شناسایی شد. FESEMو  XRD ،DRS ،UV-Vis ،EDS ،FT-IRهای روش

. مقدار تسیمه کردن آلدهیدها در دمای اتاق مورد مطالعه قرار گرفکفعالیت کاتالیتیکی سیستم در فرایند ا .بدست آمد زئولیت یک گرم بر کمپلکس گرم

 62-49بازده محصولات  کمپلکس زیرکونیم سالن بود. مول(میلی 49/2معادل ) گرم 2940/2گرم زئولیت معادل با  6/2کاتالیست مورد استفاده برابر با 

یستم ن س. ایکندپذیر عمل مینسبت به آلدهیدهای خطی بصورت گزینش کاتالیست حاصل شد. بعلاوه، دقیقه 02-022 واکنش و مدت زمان درصد

  دوره را بدون از دست دادن فعالیت کاتالیتیکی از خود نشان داد. سهقابلیت بازیابی 

  .کردن آلدهیدهازدایی شده، روش لیگاند قابل انعطاف، کاتالیست ناهمگن، اکسیمهزیرکونیم سالن، زئولیت آلومینیوم کلیدی:کلمات 

 مقدمه -9

و ضد میکروب استفاده  در سنتز مواد ضدقارچ، ضد باکتریدر شیمی آلی و همچنین های خوب ها بعنوان حدواسطاکسیم

ازی و سشوند و برای خالصها سنتز میلبه کربونیاین ترکیبات با افزایش هیدروکسیل آمین هیدروکلراید   .[2, 5]شوند می

که هر دو محصول از  کنندرا تولید می Eو  Zگیرد و مخلوطی از دو ایزومر ها مورد استفاده قرار میشناسایی آلدهیدها و کتون

جدد جداسازی مهای تبلور های شیمیایی شامل کروماتوگرافی و یا با تکنیکمحصولات با روش . این نظر بیولوژیکی فعال هستند

 . [3]شوند می
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ها به اکسیم [4]وابسته به دما هست، بنابراین کنترل دما در طول واکنش ضروری است  چون سرعت واکنش مخلوط ایزومرها

و  [7]ها تریل، نی [1]ها، نیترون [1]دار شامل آمیدهاسبب داشتن خاصیت نوکلئوفیلی، بطور وسیعی در سنتز ترکیبات نیتروژن

 گیرند. مورد استفاده قرار می [9] سولفونیل کایرال-های و اکسیم [8] ها اکسیدهانیتریل

های موثر و . توسعه کاتالیست[50] ها با استفاده از پتاسیم کربنات گزارش شده استاکسیم-Zهای متعددی برای سنتز روش

ها حوزه تحقیقاتی رو به رشد است و بنابراین، بهبود بیشتر برای عملکرد بهتر متنوع برای اکسایش انتخابی آلدهیدها به اکسیم

ورد استفاده ها مهای اسید برونستد در تهیه اکسیمها، بعنوان کاتالیستاکسومتالاتتر شرایط واکنش مورد نیاز است. پلیملایمو 

 ها استفاده شده است. بعلاوه، هتروپلی اسید ساپورت شده بر روی بسترهای مختلف در تهیه اکسیم[52, 55] است قرار گرفته

بنابراین، برای غلبه بر این مشکل،  وجود دارد. 5ها احتمال جدا شدن کاتالیست از روی بستردر تمام این روش  .[53-58, 4]

 4SiO و4AlO -هستند که از واحدهای بلوری هایها آلومینوسیلیکاتزئولیت .کنندمی کپسولهکاتالیست را داخل منافذ زئولیت 

س سودالیت، بتا و ابرقف هایهای دوبعدی و سه بعدی که شامل قفسو قفس  تشکیل شدههای اکسیژن چهاروجهی متصل به پل

ها گیرند و با توجه به اندازه کمپلکس، آنمی قرارIII  و I ،IIئولیت در موقعیت زها در ساختار اند. کاتیونهدادباشند تشکیل می

 .[59] 5شکل  شوندرفته و کپسوله میدرون ابرقفس قرار گ

 

 [44] ساختار زئولیت فوژاسیت -4شکل 

 .[20] نام بردرا  4و روش لیگاند قابل انعطاف 3روش سنتز قالب، 2روش سنتز زئولیتتوان می کپسوله کردنهای ز جمله روشا

آن از منافذ ورودی که قطر  نشود درنتیجه احتمال خارج شددرون ابرقفس زئولیت سنتز می ها کاتالیستدر همه این روش

                                                           
1 Leaching  

Zeolite Synthesis Method 2  

Template Synthesis 3  

Flexible Ligand 4  
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انند مها به خاطر ساختار حفرهزئولیت یابد.کمتری نسبت به ابرقفس دارند کاهش یافته و درنتیجه احتمال جدا شدن کاهش می

ما اخیرا متالو پورفیرین . [23-25]ند گیرمیقرار استفاده ینده مورد سنگین و مواد آلاهای خود بیشتر در فرایند حذف یون

کپسوله شده در درون نانوقفس زئولیت را به روش سنتز زئولیت تهیه کرده و در واکنش اکسیمه کردن آلدهیدها مورد استفاده 

نتز زدایی شده سداخل زئولیت آلومینیوم زیرکونیم سالنکه برای اولین بار انجام شد حاضر  . در کار تحقیقاتی[24] قرار دادیم

با خاصیت اسید  4+ زیرکونیمکاتیون و ممکن است  داردای خاصیت بازی شد. زئولیت با توجه به بار منفی که دارد تا اندازه

ر . بعلاوه، در اثکنندزدایی میداخل زئولیت هیدرولیز شود. برای جلوگیری از هیدرولیز شدن زئولیت را آلومینیوم لووئیس

لیگاند سپس کمپلکس به روش  .[21] شودمی بسهولت انجامکمپلکس تشکیل ساختار مزوپروس تشکیل شده و  دایی،زمآلومینیو

کاتالیست حاصله در اکسیمه کردن آلدهیدهای خطی و آروماتیک مورد بررسی قرار و فعالیت کاتالیتیکی سنتز  ابل انعطافق
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اکسیمه کردن آلدهیدها در حضور کاتالیست زیرکونیم پورفیرین محبوس شده در زئولیت -0شکل 

 بحث و نتیجه گیری -2

-ZrSalen) زدايي شدهمآلومينيو Yتهيه و شناسايي کاتاليست زيرکونيم پورفيرين محبوس در زئوليت  -2-9

DAZY) 

ر این روش . د[21]زدایی شدمطابق با فرایندهای گزارش شده آلومینیوم EDTAبه روش شیمیایی با استفاده از  Yزئولیت 

EDTA  در غیر این صورت تغییر در سرعت افزایش ا سرعت کاملا یکنواخت اضافه شود به آرامی و ببایدEDTA  باعث تخریب

یم سنتز زیرکون .تا ساختار زئولیت حفظ شودمورد استفاده هم باید کنترل شود  EDTAبعلاوه، مقدار شد. ساختار زئولیت خواهد 

. در این روش، لیگاند یک گونه [20]انعطاف انجام شدمحبوس شده در داخل نانوقفس زئولیت به روش سنتز لیگاند قابل 

پذیری خود را از دست داده و در شدن با یون فلزی، خیلی سخت و سفت شده و انعطاف پدیر است ولی پس از کمپلکسنعطافا

 درون کونیومزیر کمپلکس سنتز اثر درافتد. تواند از منافذ زئولیت خارج شده در نتیجه در نانوقفس زئولیت بدام مینتیجه نمی

 کمپلکس دهدیم نشان که نکرد تغییر آن رنگ سوکسله با استخراج از پس و کرد تغییر حاصله کاتالیست رنگ زئولیت، ابرقفس
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نیز حضور زیرکونیم را در منافذ زئولیت تایید کرد و مقدار  ICPنتایج  .است گرفته قرار آن روی بر نه و زئولیت قفس ابر درون در

 بدست آمد.  زئولیتبر گرم کمپلکس گرم  082/0نانوقفس زئولیت برابر با  کمپلکس بر اساس مقدار زیرکونیم موجود در 

شده مشابه  کمپلکس محبوس Xاشعه  الگوی پراش .دهدرا نشان می Y (Salen)Zr/کمپلکس Xالگوی پراش اشعه  2شکل 

دهد در اثر تشکیل کمپلکس درون نانوقفس، ساختار زئولیت بدون تغییر باقی مانده است. با زئولیت اولیه است که نشان می

گرفت کمپلکس به صورت ذرات ریز  توان نتیجههای مربوط به کمپلکس در الگوی پراش ظاهر نشده است که میبعلاوه، پیک

  ، Iدر موقعیت  ( مربوط به موقعیت کاتیون335( و  )355(، )220ها در نواحی )بازتابدر نانوقفس زئولیت پراکنده شده است. 

II و IIIن بر اساس تشکیل کمپلکس زیرکونیم سالشود. جابجا مینسبت بهم ها باشد که با تغییر کاتیون شدت این پیکمی

کند که تاییدی ( تغییر می335)(355)(220( به )335)(220)(355های نسبی از )نانو قفس زئولیت، ترتیب شدت درون

 .[21] باشدهای سدیم میهای زیرکونیم در موقعیت یونبر جایگزینی یون

 
 ZrSalen-DAZY-زدایی شده و بزئولیت آلومینیوم -ی پراش اشعه ایکس الفهاالگو -3شکل 

آورده  4در شکل  FT-IRدهد. طیف درون نانوقفس زئولیت نشان می ZrSalenشواهدی را برای تشکیل  نیز FT-IRطیف 

ارتعاشات کششی واحدهای  مربوط بهبه ترتیب  cm 5137-1 و cm 5200-100-1 در ناحیهپیک مشاهده شده شده است. 

4(Si/Al)O 1بعلاوه، باند در ناحیهباشد. شبکه زئولیت می های آب هیدروکسیل موجود درو ملکول-cm  3100-3200  مربوط

برای تایید اینکه آیا کمپلکس در منافذ زئولیت تشکیل شده طیف باشد. های هیدروکسیل زئولیت میهای آب و گروهبه ملکول

FT-IR Zrsalen  هایشدت پیکبرای مقایسه آورده شد. نتایج نشان داد که Zrsalen  ضعیف است که علت آن مربوط به

های زئولیت پوشانده شده است. با این حال، ها توسط پیکبرخی از پیک ، بعلاوه،آن داخل زئولیت هستکم مقدار بارگیری 
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 .باشدمی کمپلکس N-C و H-C،C -Cبترتیب مربوط به ارتعاشات  cm 5100- 5510-1 و  cm 2900-1 هایی در نواحیپیک

بطور کامل ها )ناحیه اثر انگشت( قرار دارد که در این شکل  cm 100-1در ناحیه N-Zrو  O-Zrبعلاوه، باندهای مربوط به 

 .[27]نشان داده نشده است

 

 ZrSalen-DAZY، ج( کمپلکس زیرکونیم سالن و د( کاتالیست Zr-Yزدایی شده، ب( الف( زئولیت آلومینیوم FT-IR -9شکل 

جذب  نانومتر باندهای 200-400یف جذبی لیگاند سالن در منطقه دهد. طکونیم سالن را نشان میساختار کمپلکس زیر 1شکل 

نانومتر  250-300ناحیه  شود. باندهای جذبمربوط می  π→π*به انتقالات  ،گذارد. این باندهای جذبشدیدی را به نمایش می

  π→π*انتقالات  نانومتر شامل 300-410جذب ناحیه های آروماتیک است و باندهای ناشی از حلقه π→π*انتقالات  مربوط به
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در اثر کمپلکس شدن لیگاند سالن با  *nباند مربوط به   .الف( 1)شکل  باشدمی C=Nهای ناشی از گروه *nو 

های نیتروژن از بین رفته است. در مقابل باند جدیدی با اندکی جابجایی در زیرکونیم به سبب کئوردینه شدن جفت الکترون

باشد که می 4+Zr (2p)-2O (LMCT) (4d)انتقال بار از  نانومتر در طیف مشاهده شده است که مربوط به 400نواحی 

زدایی شده وجود دارد و تشکیل در هر دو طیف کمپلکس زیرکونیم سالن و زیرکونیم سالن محبوس در زئولیت آلومینیوم

توان به فشار ها را می. البته جابجایی در موقعیت پیک[29, 28]ب و ج(  1)شکل  کندمتالوکمپلکس را داخل نانوقفس اثبات می

  .(1)شکل  حلقه مربوط به نانوقفس ارتباط داد

 

 ساختار زیرکونیم سالن -9شکل 

 

 ZrSalen-DAZY  (DRS)جامد UVطیف  -کمپلکس زیرکونیم سالن و ج -لیگاند سالن، ب -الف UV-Visطیف  -6شکل 
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ر ثادهد در نشان می ZrSalen-DAZYکاتالیست و  Yزئولیت  (FESEM) تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی 

توان نتیجه گرفت میپس . (7)شکل  است مورفولوژی سطح زئولیت بدون تغییر باقی ماندهقرار گیری کمپلکس درون زئولیت 

 که کمپلکس در منافد زئولیت سنتز شده است نه بر روی سطح آن.  

 

      

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ZrSalen-DAZYکاتالیست -و ب Yزئولیت  -الف FESEMتصاویر -7شکل 

دهد و تشکیل حضور عنصر زیرکونیم را نشان می ZrSalen-DAZYکاتالیست  FESEM-EDSآنالیز  8شکل از طرفی،  

  کند.متالوکمپلکس را در منافذ زئولیت تایید می

 

 ب



 صريموسوي فر و نا                                               ...                          سنتز، شناسايي و بررسي فعاليت کاتاليتيکي نانوکامپوزيت زيرکونيم

552 

 

 ZrSalen-DAZYکاتالیست  EDSآنالیز  -8شکل 

 فرآيند اکسيم کردن آلدهيدهاهاي تهيه شده در بررسي فعاليت کاتاليتيکي کاتاليست -2-2

 توسط کاتاليست تهيه شده بررسي اثر دما در فرآيند اکسيم کردن آلدهيدها-2-2-9

 در و اتانول حلال در ZrSalen-DAZYکاتالیست  حضور در مدل سوبسترای عنوان به بوتیرآلدهید کردن هاکسیم واکنش

 5. همانطور که از جدول شد دنبال TLC با واکنشمورد بررسی قرار گرفت. پیشرفت  5مطابق با جدول  متفاوت دماهای

آورده  5دمای اتاق انجام شد. نتایج در جدول  آید افزایش دما تاثیر چندانی بر روی بازده واکنش ندارد در نتیجه واکنش دربرمی

 است.  شده 

 4بوتیرآلدهید اکسیمه کردن بازده اثر دما روی -4جدول 

 

 

 

 مول هیدروکسیل آمین هیدروکلرایدمیلی 0/4مول و میلی 4لیتر، بوتیرآلدهید میلی 9، اتانول گرم 6/2کاتالیست  -4
 ازده جداسازی شدهب -0

 اثر مقدار کاتاليست  -2-2-2

با مقدارهای  ZrSalen-DAZY کاتالیست کردن بوتیرآلدهید به عنوان سوبسترای مدل در حضورهی اکسیمواکنش کاتالیست

تفاوت چندانی وجود  ZrSalen-DAZYکاتالیست گرم  8/0و  1/0بازده واکنش برای  چون متفاوت کاتالیست انجام شد.

گرم  0492/0معادل با  گرم 1/0کاتالیست  بود بنابراین مقدار بهینه نداشت و از طرفی مقدار کاتالیست مورد استفاده هم کمتر

 .انتخاب شدزیرکونیم سالن 

 )%(0بازده  زمان )ساعت( دما )درجه سانتیگراد(

 72 3 دمای اتاق

72 3 79 

42 3 79 
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 4اثر مقدار کاتالیست بر روی بازده اکسیمه کردن بوتیرآلدهید -0جدول

 

 

 
 

 مول هیدروکسیل آمین هیدروکلراید و دمای اتاقمیلی 0/4مول میلی 4لیتر، بوتیرآلدهید میلی 9اتانول  -4
 بازده جداسازی شده -0

 

 ZrSalen-DAZYفرايند اکسيمه کردن آلدهيدها در حضور کاتاليست -2-2-3

ر حضور د آمین هیدروکلرایدهیدروکسیل با  ی آروماتیک و آلیفاتیکای از آلدهیدهاطیف گسترده تحت شرایط بهینه واکنش،

نتایج نشان داد که ماهیت  های مربوطه واکنش دادند.آلدوکسیم-zبرای حصول و در دمای اتاق  ZrSalen-DAZYکاتالیست 

حاصل شد و محصول  %500پذیری با گزینش آلدوکسیم-z. در همه حالات، مشخصی بر روی بازده محصول ندارد استخلاف اثر

شناسایی شدند. بعلاوه، کاتالیست   HNMR1ها و جابجایی شیمیایی صولات با مقایسه با نقاط ذوب آنجانبی تشکیل نشد. مح

ابد. ید که با افزایش طول زنجیر، بازده واکنش کاهش میداگزینش پذیری را نسبت به آلدهیدهای خطی نشان داد. نتایج نشان 

لکول تحرک م ،رسد که با افزایش طول زنجیرمیاست. به نظر توان نتیجه گرفت که ساختار زئولیت به طول زنجیر حساس می

 ابد.ییابد در نتیجه دسترسی به سایت فعال کم شده و بازده واکنش کاهش میکم شده و نفوذ به منافذ زئولیت کاهش می

 تجربیروش  -3

 هامواد شيميايي و دستگاه -3-9

 آلدریچ خریداری-ها و واکنشگرها از شرکت مرک، فلوکا و سیگماآلدریچ خریداری شد. همه حلال-از شرکت سیگما NaYزئولیت 

  ها در دمای اتاق مورد مطالعه قرار گرفتند.سازی مورد استفاده قرار گرفتند. تمام و اکنششدند و بدون خالص

-cm400-1ژاپن در محدوده  محصول 8400sمدل  شیمادزو  دستگاه از استفاده با KBr قرص بصورت IR-FT هایطیف

 موج طول در مس αK تابش منبع با D8 advance بروکر ایکس پرتو پراش دستگاه از هانمونه آنالیز برای اند.شده ثبت 4000

 محیط، دمای در و درجه 10-1 (θ2) پراش زاویه گستره در آمپر-میلی 30 جریان شدت ولت،کیلو 40 ولتاژ با انگسترم 14/5

 .است شده استفاده

ساخت کمپانی  FEG-SEM ،MIRA3 میکروسکوپ الکترونی روبشی با گسیل نشر میدانی دستگاه با FESEM های طیف

Tescan طیف  . از دستگاه اتوکلاو سفارشی  جهت تهیه زئولیت  استفاده شد.اند شده ثبت کشور چکH NMR1   با استفاده

 ثبت شد. مگاهرتز 100با قدرت  AQS   آرانس-بروکر مدل از دستگاه  اسپکترومتر

 )%(0بازده  زمان )ساعت( کاتالیست )گرم(

0/2 3 42 

9/2 3 92 

6/2 3 72 

8/2 3 79 
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-DCو با استفاده از ستون پر شده با سیلیکون  GC-16Aبا استفاده از دستگاه شیمادزو  GCآزمایشات کروماتوگرافی گازی 

نیتروژن به عنوان دکان به عنوان استاندارد داخلی استفاده شد. -nانجام شد. در این آزمایشات  Carbowax 20 mیا  200

 انتخاب شد.  FIDدتکتور  و حاملگاز 

 4تحت شرایط همزدن مغناطیسی  DAZY-ZrSalenاکسیمه کردن آلدهیدها با هیدروکسیل آمین هیدروکلراید کاتالیز شده با کاتالیست  -3جدول 

 0بازده )%( زمان سوبسترا ردیف
 نقطه ذوب/ نقطه جوش

 جابجایی شیمیایی
 گزارش شده      مشاهده شده   

4 

 

482 72 403            408-406 [9] 46/8 

0 

 

482 79 402                   404[9] 04/8 

3 

 

482 
 
82 
 

496                496 [44] 44/8 

93 

 

482 72 499                496 [44] 44/8 

99 

 

482 69 490               496 [44] 44/8 

6 

 

482 82 444        402-449 [32] 89/6 

7 

 

02 49 98                  97  [34] 40/6 

8 

 

482 79 448              449  [34] 70/6 

4 

 

022 62 492               490 [30] 73/6 

 
 کلوین 343لیتر و دمای میلی 9گرم، اتانول  6/2مول، کاتالیست میلی 0/4مول، هیدروکسیل آمین هیدروکلراید میلی 4آلدهید 4
 بازده جداسازی شده 0
 دور اول بازیابی -4
 دور دوم بازیابی -0
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 عمومي سنتز زيرکونيم سالن محبوس در زئوليت روش -3-2

ستفاده از    NaYست مورد نظر، ابتدا زئولیت  یبه منظور تهیه کاتال شیمیایی با ا شد. در آلومینیوم EDTA به روش  این  زدایی 

   .[21]بطور دقیق کنترل شود تا مانع از آمورف شدن زئولیت شود  باید EDTAه کردن روش مقدار، سرعت و زمان اضاف

 تهيه زيرکونيم سالن کلرايد -3-2-9

قدار    تدا م ید در  گرم(  30122/0میلی مول ) 5اب قدار      میلی 32زیرکونیوم کلر حل شدددد. سدددپس م تانول  میلی مول  5لیترم

لیترمتانول حل شد. در مرحله بعد محلول لیگاند قطره قطره به محلول نمک فلز در میلی 32در گرم( از لیگاند سالن 21853/0)

گراد وتحت همزدن مغناطیسددی،  درجه سددانتی 540سدداعت در دمای  8رفلاکس اضددافه گردید. مخلوط واکنش به مدت حال 

رفلاکس شد. در آخر محلول سرد شده و کمپلکس مایل به زرد رنگ به دست آمده بعد از جداسازی و چندین مرحله شستشو          

 یسه با کمپلکس محبوس شده آورده شده است. این ترکیب برای مقا FT-IR طیف با متانول، در آون خشک گردید.

 زدايي شده آلومينيوم Yتهيه زيرکونيم مبادله يوني شده با زئوليت  -3-2-2

 گرم 5 در این روش .(Zr/Y) شد زدایی آلومینومون جایگزین کاتیون سدیم خارج ساختار زئولیت   یمبادله  به روش زیرکونیوم

ضافه  اتانول لیترمیلی21 در آبه چهار کلرید زیرکونیوم گرم 3/0 محلول به شده زداییآلومینیوم زئولیت  به حاصل  محلول. شد  ا

  با بار چندین آن از پس و شد  صاف  حاصله  رسوب  سپس  و گرفت قرار مغناطیسی  همزدن تحت اتاق دمای در ساعت  24 مدت

شو     داغ مقطر آب ست  آون در ساعت  1 مدت به گرادسانتی  درجه 80 دمای در شده  صاف  جامد آخر، مرحله در. شد  داده ش

 .آمد دست به Zr/Y رنگ سفید جامد محصول. گردید خشک

 ZrSalen/DAZYزدايي شده کاتاليست زيرکونيم سالن محبوس شده در زئوليت آلومينيوم -3-2-3

کردن  محبوس پذیر برایاز روش لیگاند انعطاف .[20] لیگاند سددالن با اسددتفاده از روش گزارش شددده در مقاله سددنتز شددد   

در یک  Zr/Yگرم  5در واکنش نوعی، ابتدا بر روی  .استفاده شدY  در حفرات زئولیتزیرکونیوم سالن  های شیف بازکمپلکس

سالن   3بالن، مقدار  شده و     گرم لیگاند  ضافه  شده ا سانتی  520ساعت در دمای   24مدت بسپس مخلوط واکنش   سنتز  درجه 

سی قرار گرفت  و گراد صله  ماده جامد. تحت همزدن مغناطی سله       با حلال حا سوک ستخراج  ستون تحت ا های متانول، اتانول و ا

سته   ش  در حفراتموجود های واکنش نداده کاتیونشود. در مرحله بعد، به منظور حذف   قرار گرفت تا لیگاندهای واکنش نداده 

رسددوب  در نهایت .تحت همزدن مغناطیسددی قرار گرفت سدداعت 1به مدت  NaClمولار  5/0زئولیت، نمونه با محلول آبکی 

 نارنجی رنگ به دست آمده بعد از جداسازی و چندین مرحله شستشو با آب مقطر داغ، در آون خشک گردید.
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 کردن آلدهيدها در فرايند اکسيم ZrSalen/DAZYارزيابي فعاليت کاتاليتيکي  -3-3

 0492/0گرم کاتالیست معادل با  1/0مول(، میلی 5مول(، آلدهیدها )میلی 2/5در فرایند نوعی، هیدروکسیل آمین هیدروکلراید )

مخلوط شده و تحت همزدن مغناطیسی قرار  حلال عنوانه ب اتانول لیترمیلی 1و  زیرکونیم سالنمول( میلی 54/0 برابر) گرم

دنبال شد. بعد ازکامل شدن واکنش، کاتالیست صاف شده و با اتانول شستشو داده شد.  GCیا  TLCپیشرفت واکنش با گرفت. 

اضافه شد و ماده آلی توسط دی اتیل اتر استخراج شد. ماده آلی خشک شد و با  %50به محلول زیر صافی، سدیم بی کربنات 

 یبا استفاده از نقاط ذوب و جابجایی شیمیای ترکیبات حاصلهتبلور مجدد یافت.  ،اتانول برای حصول محصولات خالص استفاده از

H NMR1  .های در ادامه دادهشناسایی شدNMR ها آورده شده است.نمونه برای برخی از 

4-Nitrobenzaldehyde oxime (light yellow solid, 70% yield):1H NMR (500 MHz, CDCl3): δ 

7.76-7.78(q, 2H), 8.22(s, 1H), 8.25-8.28(q, 2H). 

 

3-Nitrobenzaldehyde oxime (light yellow solid, 75% yield):1H NMR (500 MHz, DMSO- 6): 

δ7.71 (t, J= 8.2 Hz, 1H), 8.05-8.06 (m, 1H), 8.21-8.24 (m, 1H), 8.34(s, 1H), 8.42(s, 1H), 

11.66(s, 1H).  

 

4-Chlorobenzaldehyde oxime (white solid, 80% yield):1H NMR (500 MHz, DMSO- 6): 

δ7.45-7.48 (m, 2H), 7.60-7.63(q, 2H), 8.16(s, 1H), 11.38 (s, 1H)  

 

Butyraldehyde oxime (colourless liquid, 75% yield): 1H NMR (500 MHz, CDCl3):  0.97 (t, 

3H), 1.52 (m, 2H), 2.06-2.50 (m, 2H), 6.728 (t, 1H), 9.3 (s, 1H). 

 نتیجه گیری -4

لکه ب کردهزدایی شد. در اثر این عمل نه تنها زئولیت خاصیت اسیدی پیداآلومینیوم EDTAبه روش شیمیایی توسط  Yزئولیت 

داخل نانوقفس زئولیت   ZrSalenکاتالیست شود. می تشکیل راحتی قطر حفرات افزایش یافته و کمپلکس داخل زئولیت به

 ،XRD، DRS، EDSهای کاتالیست حاصله توسط تکنیک ه وسنتز شدبه روش لیگاند قابل انعطاف Yزدایی شده آلومینیوم

FT-IR و FESEM گرم بر گرم زئولیت بدست آمد و فعالیت  082/0 با برابر سالن مقدار کمپلکس زیرکونیم .شد شناسایی

کسیمه کردن ا به کاتالیست نسبتکردن آلدهیدها مورد بررسی قرار گرفت. نتایج نشان داد که کاتالیستی آن در واکنش اکسیمه

توان ی. میابدو زمان واکنش افزایش می کاهش ، بازدهبا افزایش طول زنجیرکند و پذیر عمل میبصورت گزینشآلدهیدهای خطی 

ده واکنش و در نتیجه بازکاسته دسترسی به سایت فعال  ،و افزایش جرم، تحرک کاهش یافتهنتیجه گرفت با افزایش طول زنجیر 

بعلاوه . هددمییی بازیابی را بدون از دست دادن فعالیت کاتالیتیکی از خود نشان ااین کاتالیست توانلاوه، بعیابد. کاهش می

مول هیدروکسیل میلی 2/5گرم کاتالیست،  1/0برابر با کردن آلدهیدها برای اکسیمهو بیشترین فعالیت کاتالیستی  شرایط بهینه

 آمین هیدروکلراید و دمای اتاق حاصل شد.
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