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قرار گرفته بر  NiOاکسایش انتخابی از سیکلوهگزن کاتالیز شده بوسیله نانو ذرات 

 در فاز مایع MCM-41پایه مزوپور 

 2مظفری مجید ،1،*عبادی امین
 رانیکازرون،  ا، یدانشگاه آزاد اسلام ،واحد کازرون ،یمیگروه ش 1
 رانی،  اشاهرود، یدانشگاه آزاد اسلام شاهرود،واحد  ،یمیگروه ش 2

 11/01/97تاريخ پذيرش:                  21/12/96تاريخ تصحيح:                   12/09/96تاريخ دريافت: 

 چکيده

بخوبی شناسایی  (TEM)و میکروسکوپ الکترونی عبوری  X-ray (XRD) تهیه شد و با پراش MCM-41قرار گرفته بر پایه مزوپور  NiOنانو ذرات 

و سیکلوهگزن  سیکلوهگزنونال، -1-سیکلوهگزن-2به  پایه دار شده، برای اکسایش سیکلوهگزن NiOکاتالیزوری نانو ذرات  فعالیتشد. در این تحقیق، 

به عنوان اکسیدان، در حضور حلال مورد مطالعه قرار گرفت. برای این  )2O2H(و هیدروژن پراکسید  )TBHP(اکسید با ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید 

( بکار 7:3مخلوط حلال دی متیل فرم آمید:دی کلرو متان )(، %15و  10، 5متفاوت از نیکل اکسید )با درصدهای  NiO/MCM-41  نانوکامپوزیتهای

، فاکتورهایی از قبیل نوع اکسیدان، حلال و اصلیپذیری بهتری از محصولات تیابی به درصد تبدیل بالاتر سیکلوهگزن و گزینشبرای دسگرفته شد. 

مشخص گردید که ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید، اکسیدان بهتری  گرفت و شرایط بهینه بررسی گردید. مقدار نشست نیکل اکسید مورد مطالعه قرار

نانو  از بین  بکار گرفته می شود. TBHPنسبت به هیدروژن پراکسید می باشد از آنجا که فعالیت بالاتر کاتالیست، هنگامی مشاهده می شود که 

قرار گرفته بر  NiO 10%با  دهد.از خود نشان می  در این واکنش اکسایش بالاترین فعالیت را ،NiO/MCM-41 10% بکار گرفته شده، کامپوزیتهای

 بود.  %5/67پذیری سیکلوهگزنون و گزینش %9/82و تحت این شرایط واکنش، درصد تبدیل سیکلوهگزن،  MCM-41پایه مزوپور 

 .سیکلوهگزن، نانوکامپوزیت پایه کاتالیست، ،نیکل اکسیداکسایش، :  کلیدی کلمات

 مقدمه -1

که هیدروکربنهایی باشد از آنجا های علمی در زمینه کاتالیزورها میکسایش انتخابی هیدروکربنها یک چالش جدی در بررسیا

. ]1-3[توانند به عنوان خوراک برای تولید مواد شیمیایی مناسب بکار گرفته شوند شوند میکه بصورت گزینشی اکسید می

. در میان الفینها، سیکلوهگزن ]4[غیر اشباع یک واکنش حیاتی در شیمی آلی سنتزی است -α، βاکسایش الفینها به کتونهای 

تی است که مورد بررسی قرار گرفته است. اکسایش انتخابی سیکلوهگزن یک واکنش مهم برای صنایع یکی از مهمترین ترکیبا

ان و سیکلوهگزن اکسید -1-سیکلوهگزن-2ال، -1-سیکلوهگزن-2باشد از آنجا که محصولات این واکنش، از قبیل شیمیایی می

 شوند.عی و مواد فعال سطحی بکار گرفته میهایی برای ساخت پلیمرها، داروها، مواد شیمیایی زرابه عنوان واسطه
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سیکلوهگزن اکسید یک مونومر مفید در صنایع پلیمریزاسیون و لایه نشانی است. سیکلوهگزن اکسید همچنین در تولید مواد 

آلیلی و پیوند  C-H. هر دو پیوند ]6و 5[شود ها استفاده میکشهای رنگی، مواد معطر، داروها و آفتشامل پارچه کآلیسیکلی

باشد که برای تشکیل دامنه وسیعی از محصولات دلخواه، مایل به اکسیژن دار در سیکلوهگزن، مکانهای فعالی می C=Cدوگانه 

 ].10-14[هگزن، اختصاص داده شده است و. در چند دهه گذشته، تحقیقات زیادی به اکسایش سیکل]7-9[شدن هستند 

-17[گیرند معمولا به عنوان کاتالیستهایی در واکنشهای اکسایش جزئی مورد استفاده قرار میدار شده کاتالیستهای اکسید پایه

شوند. در این میان، به عنوان پایه بکار گرفته می 2ZrOو  3O2Al،  2TiO ،2SiO ،41-MCM. در این کاتالیستها معمولا، ]15

با مساحت سطح ویژه بالا و منافذ منظم، بطور وسیعی به عنوان پایه در بسیاری از فرآیندهای کاتالیزوری،  MCM-41مزوپور 

باشد های سیلانول در سطح کانالها میشامل تعداد زیادی گروه MCM-41. علاوه بر این، ]18-20[گیرند مورد استفاده قرار می

 . ]21[ایند براحتی در آنها نفوذ نم NiOکه ممکن است، ذرات 

دهیدروژناسیون هیدروکربنها، بسیار موثر دار، به علت قیمت ارزان و کارایی بالا، برای اکسایش جزئی و اکسیکاتالیستهای نیکل

. نانو ذرات در زمره بزرگترین گروهی است که در زمینه نانوتکنولوژی به سرعت توسعه یافته است. کاهش اندازه ]22[هستند 

. ]24و 23[ای آنها خواهد شد نانو، منجر به تنوعی از خواص ویژه و منحصر به فرد در مقایسه با خواص تودهذرات به مقیاس 

قرار گرفته بر  NiOکه بخاطر خواص کاتالیزوری و الکترونیکی، توجه زیادی را به خود جلب نموده است.  NiOبویژه نانو ذرات 

پایه سیلیکا به عنوان کاتالیست واکنشهای اکسایش، در صنایع پتروشیمی و پالایش نفت، بطور وسیعی مورد استفاده قرار می 

-27[کنند های نیکل اکسید قرار گرفته بر روی سیلیکا، فعالیت کاتالیزوری با کیفیت بالایی را ایجاد میگیرد، چون لایه

25[.NiO  ده، کاتالیستی برای اکسایش گزینشی دار شپایه]و پیش ماده کاتالیست  ]28-30Ni دار شده برای فرایندهای پایه

 NiOباشد. به علت اهمیت کاتالیستهای می ]35و 34[و تولید هیدروژن  ]33[، اکسایش انتخابی متان ]32و 31[دار کردن متان

 . ]36-38[رد آنها اختصاص داده شده است دار شده، تلاشهای وسیعی جهت سنتز، شناسایی و کاربپایه

بکار گرفته شد که  ،NiOبا اندازه ذرات در مقیاس نانو تهیه شد و به عنوان پایه برای کاتالیست  MCM-41در این تحقیق، 

NiO/MCM-41 دهد. وابستگی فعالیت ساختاری ای را از خود نشان میحاصل، عملکرد کاتالیزوری بهبود یافتهNiO  و نانو

می  NiO/MCM-41، بخوبی در این تحقیق مورد مطالعه قرار گرفته است. نانو کامپوزیتهای NiO/MCM-41کامپوزیتهای 

 ان و سیکلوهگزن اکسید کاتالیز نمایند.-1-سیکلوهگزن-2ال، -1-سیکلوهگزن-2توانند بطور موثری، اکسایش سیکلوهگزن را به 
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 بخش تجربی-2

 مواد شيميايي -2-1

مرک(، اتیل تری متیل  O2Naدرصد وزنی  5/7-5/8و  2SiOدرصد وزنی  5/25-5/28در کار حاضر، محلول سدیم سیلیکات )

، N      (،%99آبه، آکریل آمید ) 6ای(، نیکل نیترات درجه تجزیه %100، استیک اسید گلاسیال )99%( CTABآمونیوم برمید )

N'- (، آمونیوم پر سولفات و محلول آمونیوم هیدروکسید، مورد استفاده قرار گرفت که همگی %99آمید ) متیلن بیس آکریل

 درجه تجاری بودند.

 تهيه کاتاليست ها -2-2

 MCM-41تهيه  -2-2-1

41-MCM  با استفاده از مخلوط ژل مرکب ازO2H250:CTAB1:2SiO4  همراه با مقداری تغییر در روش شرح داده شده در

سدیم  به آرامی در مقدار مناسب از محلول( CTAB. مقدار لازم از اتیل تری متیل آمونیم برمید )]39[مقالات، تهیه شد 

تحت ، استیک اسید بتدریج 10به  pHدقیقه بخوبی مخلوط گردید. برای کاهش  30سیلیکات و آب حل شد و برای مدت زمان 

مخلوط، اضافه شد تا ژل مورد نظر تشکیل شود. ژل بدست آمده به ظرف پلی دقیقه دیگر به  30شرایط همزن مغناطیسی، برای 

، 10در  pHشد. بعد از سرد کردن تا دمای اتاق و تنظیم  بازروانیساعت  24برای  C 100°پروپیلن منتقل شد و در دمای 

و عمل حرارت دادن بعد از آن،  pHشد. تنظیم بازروانی  C° 100اعت در دمای س 24مخلوط حاصل دوباره برای مدت زمان 

روز تکرار شد. بعد از سرد کردن تا دمای اتاق، مواد به وسیله صاف کردن و شستشو با آب مقطر و اتیل  5چندین مرتبه در طول 

ساعت کلسینه شد تا نانو پودر  2برای مدت زمان  C 700°الکل بازیافت شد و سرانجام مواد حاصل در کوره الکتریکی در دمای 

MCM-41 .سفید رنگ بدست آید 

 NiOتهيه  -2-2-2

گرم آکریل آمید به عنوان  5میلی لیتر آب مقطر حل شد. سپس،  5در  O2H.62)3Ni(NOگرم از  4در روش سنتز معمول، 

( %10میلی لیتر از آمونیوم پر سولفات )حجمی/وزنی  1آکریل آمید به عنوان عامل شبکه و  اتیلن بیس -'N ،Nگرم از  1مونومر، 

به عنوان کاتالیست، به محلول فوق اضافه شد. هر مرحله ذکر شده در بالا، بایستی با همزن مغناطیسی همراه باشد تا افزودنیها 

، تنظیم شد. محلول 8برابر  pHاز محلول آبی آمونیاک تا  محلول مخلوط حاصل با استفاده pHبطور کامل در محلول، حل شود. 

برای مدت  C 120°حرارت داده شد تا واکنش پلیمریزاسیون آغاز شود. ژل بدست آمده در آون و در دمای  C 60°حاصل در 

مان برای مدت ز C 600°ساعت خشک شد. ژل خشک شده حاصل، بصورت پودر تبدیل شد و سپس در جریان هوا در  24زمان 

 ساعت تکلیس شد. 2
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 از نيکل اکسيد با درصدهاي متفاوت NiO/MCM-41 نانو کامپوزيتهاي تهيه -2-2-3

(، بوسیله مخلوط مقادیر متفاوت از نانو SSDاز طریق روش پاشیدگی حالت جامد ) NiO/MCM-41سرانجام نانو کامپوزیت 

بوتیل الکل، سنتز شد. سپس نانو کامپوزیت حاصل -nدر حداقل مقدار  MCM-41( با مقدار لازم از %15و  5 ،10) NiOذرات 

 ساعت قرار داده شد.  24برای  C 100°در آون تحت خلا، در دمای 

 شرح روش تجربي -2-3

تحت اتمسفر  n%NiO/MCM-41گرم  5/0میلی مول سیکلوهگزن و  10میلی لیتر حلال،  25در روش معمول، مخلوطی از 

دقیقه بهم زده  30میلی لیتری مجهز به مبرد، مخلوط گردید و در دمای اتاق برای مدت زمان  50نیتروژن در یک بالون ته گرد 

شیو بوتیل هیدروژن پراکسید و هیدروژن پراکسید به عنوان اکسیدان اضافه گردید. در نهایت مخلوط ترمیلی مول  16شد. سپس 

شد. بعد از صاف کردن، جامد حاصل با الکل شسته شد  بازروانیاتمسفر نیتروژن ساعت تحت  8زمان به دست آمده برای مدت 

به  GC-MS    ( برای آنالیز مخلوط حاصل، مورد استفاده قرار گرفت. تعیین محصولات باGCو سپس کروماتوگرافی گازی )

 ت.های استاندارد انجام گرفوسیله مقایسه زمان بازداری آنها با نمونه

 هاي شناساييروش -2-4

( ثبت λ=0/154nm) CuKαبا پرتو  Bruker Advance D8( نمونه ها با استفاده از پراش سنج XRD) X-rayالگوهای پراش 

گیری شد. تصاویر اندازه Strohlienمایع و به وسیله دستگاه  2Nدر دمای  BETشد. مساحت سطح ویژه، به وسیله تکنیک 

TEM با استفاده از میکروسکوپ ،Philips EM208  به دست آمد که این میکروسکوپ درkV100 کند. محصولات عمل می

 ( شناسایی شد.Finnigan TSQ-7000) GC-MS( آنالیز شد و به وسیله Shimadzu8A) GCواکنش اکسایش، به وسیله 

 نتايج و بحث -3

 هاايي کاتاليستشناس  -1-3

شاهد،  MCM-41نشان داده شده است. الگوهای پراش  1تکلیس شده در شکل  MCM-41ها و این کاتالیست XRDالگوهای 

. ]40[بعدی بسیار منظم را نشان می دهد  2باشد که تشکیل ساختار هگزاگونال ( می200( و )110(، )100های )مربوط به طرح

هنوز  MCM-41یابد، هر چند که ساختار اصلی کاهش می MCM-41، نظم ساختار MCM-41بر روی  NiOبعد از نشاندن 

شود. در کاتالیستهای با میزان نشست بالاتر ( اصلی آشکار می110شود که این واقعیت به وسیله وجود الگوی پراش )مشاهده می

NiOتواند مربوط به ی( تمایل به ادغام شدن با خط مبنا را دارند. این کاهش در شدت، م200( و )110های )، الگوهای طرح

 دهد.و منافذ را کاهش می MCM-41اثرات پوشش منافذ باشد که تباین پراکندگی بین قالب نمونه 
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 NiO/MCM-41های و نانو کامپوزیت MCM-41های نمونه XRDالگوهای  -1شکل

 ،θ2، 28/37، 28/43پراش در محدوده  5دهد. خالص را نشان می NiO( نانو ذرات XRD) X-ray، الگوهای پراش 2شکل 

باشد. این امر، تشکیل ساختار می( 222( و )311(، )220(، )200(، )111درجه بترتیب مربوط به ) 48/79و  28/75، 88/62

 نانو متر بود. 30محاسبه شده از معادله دبای شرر،  NiOکند. متوسط اندازه ذرات مکعبی را مشخص می

 

 NiOنمونه نانو ذرات  XRDالگوهای  -2شکل

توان دید که نانو ذرات دهد. از این شکل میرا نشان می NiO/MCM-41%10و  TEM ،5%NiO/MCM-41، تصاویر 3شکل 

NiO شکل کروی دارند و بخوبی بر روی سطح بیرونی ،MCM-41 زه ذرات اند و اندابا انباشتگی ضعیف، پخش و پراکنده شده

 منطبق است. XRDمتر است که با نتایج نانو 25-30آنها در حدود 
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 MCM-41+10%NiO( bو ) TEM (a )MCM-41+5%NiOتصاویر  -3شکل

برای  MCM ،g/2m1029-41برای  g/2m1081انجام گرفت که مقادیر  BETها با روش ویژه نانو کامپوزیت مساحت سطح

41-wt.%NiO/MCM5  وg/2m835  41برای-wt.%NiO/MCM10 .بدست آمد 

 سيکلوهگزناکسايش کاتاليزوري  -3-2

استفاده از ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید به عنوان عامل اکسید کننده بر اساس مطالعات قبلی بر روی اکسایش هیدروکربنها 

شود و درصد تبدیل بالاتری از ، از آنجا که مشخص شده بود که این اکسیدان، حداقل تخریب کاتالیزور را موجب می]41[بود 

ای، هیدروژن پراکسید نیز به عنوان عامل اکسید کننده بکار گرفته شد. د نمود. برای اهداف مقایسهسیکلوهگزن را ایجاد خواه

( برای این واکنشها از آن جهت بکار گرفته شد که تمام این مواد را در خود 7:3و دی کلرومتان ) DMFمخلوط حلال شامل 

ای از نانو کامپوزیتهای عملکرد مجموعه کند.ن را ایجاد مینماید و این نسبت از حلال بهترین درصد تبدیل سیکلوهگزحل می

سنتز شده به عنوان کاتالیستهای ناهمگن برای اکسایش سیکلوهگزن با هیدروژن پراکسید و ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید به 

 و سیکلوهگزنون کسید،(. در تمام این واکنشها، تنها محصولات مشاهده شده، سیکلوهگزن ا1عنوان اکسیدان، تست شد )جدول 

کننده، وژن پراکسید به عنوان عامل اکسیدو با ترشیو بوتیل هیدر NiO/MCM-4110%ال بود. در حضور -1سیکلوهگزن -2

 2O2Hو  TBHPدهد که اکسایش سیکلوهگزن با ای، نشان میبود. نتایج آزمایشات مقایسه %9/82درصد تبدیل سیکلوهگزن، 

-درصد تبدیل پایین MCM-41، بدون پایه NiOافتد و کاتالیست در غیاب کاتالیست و تحت شرایط واکنش یکسان اتفاق نمی

 دهد.دار نشان میتری را نسبت به کاتالیست پایه

فته شده بازیافت شده، کاتالیست بکار گر MCM-41قرار گرفته بر پایه مزوپور  NiOبرای بررسی قدرت کاتالیزوری نانو ذرات 

، 2در هر واکنش اکسایش، برای استفاده در مرتبه بعدی، از مخلوط واکنش جدا شد. نتایج آزمایشگاهی لیست شده در جدول 

شده و مورد استفاده قرار گیرد.  مرتبه بازیافت 6تواند می MCM-41قرار گرفته بر پایه مزوپور  NiOآشکار کرد که نانو ذرات 

بازیافت شده،  MCM-41قرار گرفته بر پایه مزوپور  NiO10%بود هنگامیکه نانو ذرات  %8/80 متوسط درصد تبدیل سیکلوهگزن
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قرار  NiOکند که نانو ذرات بکار گرفته شد. این نتایج مشخص می TBHPچندین مرتبه برای کاتالیز اکسایش سیکلوهگزن با 

 ، کاتالیستهایی با قابلیت بازیافت بالایی هستند.MCM-41ر پایه مزوپور گرفته ب

 به عنوان کاتالیست NiO/MCM-41نتایج اکسایش سیکلوهگزن با استفاده از  -1جدول

 کاتالیست اکسیدان درصدتبدیل پذیری محصولات )%(گزینش

   سیکلوهگزن )%( aکتون bالکل cاپوکسی
6.7 21.7 71.6 54.7 TBHP 5% NiO/MCM-41 

68.9 16.4 14.7 37.4 2O2H 5% NiO/MCM-41 

7.2 25.3 67.5 82.9 TBHP 10% NiO/MCM-41 

76.6 13.3 10.1 56.7 2O2H 10% NiO/MCM-41 

5.7 23.5 70.8 65.6 TBHP 15% NiO/MCM-41 

71.8 15.9 12.3 47.5 2O2H 15% NiO/MCM-41 

6.1 20.5 73.4 14.2 TBHP MCM-41 

72.3 14.6 13.1 10.3 2O2H MCM-41 

، زمان واکنش بازروانی(، دمای 3:7) DMF/2Cl2CHحلال میلی مول اکسیدان، مخلوط  16میلی مول سیکلوهگزن،  10گرم کاتالیست،  1: شرایط واکنش

 سیکلوهگزن اکسید cال، -1-سیکلوهگزن-b 2، سیکلوهگزنون  a ساعت. 8

 aبازیافت شده NiO/MCM-41قدرت کاتالیزوری نانو کامپوزیتهای  -2جدول

 درصدتبدیل )%( مرتبه

1 82.9 

2 81.4 

3 81.1 

4 80.6 

5 80.2 

6 78.8 

 80.8 متوسط
a میلی مول اکسیدان، مخلوط حلال  16میلی مول سیکلوهگزن،  10گرم کاتالیست،  1: شرایط واکنشDMF/2Cl2CH (3:7 دمای ،)زمان بازروانی ،

 ساعت.  8واکنش 

 ن واکنش بر روي اکسايش سيکلوهگزنزمااثر -3-2-1

کامپوزیت یو بوتیل هیدروژن پراکسید و نانودر این واکنش، تغییرات درصد تبدیل سیکلوهگزن در حضور اکسیدان ترش

NiO/MCM-4110%  8زمان  برای مدت بازروانیدر دمای (. این آزمایش، 4نسبت به زمان واکنش ترسیم شده است )شکل 

میلی مول ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید، در  16میلی مول سیکلوهگزن و  10و  NiO/MCM-4110%کامپوزیت ساعت با نانو

ها بطور منظم و در فواصل زمانی معین )هر یک ساعت( از ظرف واکنش خارج شده و یک بالون ته گرد انجام گرفت و نمونه

کند که درصد تبدیل سیکلوهگزن، ، مشخص می4ت. شکل ( مورد آنالیز قرار گرفGCسپس به وسیله کروماتوگرافی گازی )

ساعت،  7-8ماند، از این رو مدت زمان ساعت ثابت باقی می 8یابد و سپس بعد از افزایش می %8/82متناوبا با افزایش زمان تا 

 باشد.مناسبترین زمان برای انجام واکنش می
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 تاثیر زمان واکنش بر درصد تبدیل سیکلوهگزن -4شکل

 د بر روي واکنش اکسايش سيکلوهگزنتاثير ميزان نشست نيکل اکسي-3-2-2

ل سیکلوهگزن، سه ، بر روی درصد تبدیMCM-41برای مطالعه تاثیر میزان نشست نیکل اکسید قرار گرفته بر پایه مزوپور 

برای هر کاتالیست، لیست پذیری محصولات ، جزئیات درصد تبدیل و گزینش1مایش قرار گرفت. در جدول کاتالیست مورد آز

اتفاق  10wt.%NiOپذیری برای محصولات اصلی، با کاتالیست اکزیمم درصد تبدیل و گزینشمشود که شده است. مشاهده می

 10در میزان نشست  MCM-41ای بر روی مزوپور توانند بطور فوق العادهافتد. مشخص است که نانو ذرات نیکل اکسید میمی

، %10و توزیع شوند. کاهش در میزان درصد تبدیل سیکلوهگزن برای کاتالیستهای با میزان نشست بالاتر از  درصد وزنی، پراکنده

و ایجاد آرایش هگزاگونالی نامنظم و نیز کاهش بیشتر مساحت سطح  MCM-41احتمالا بعلت واپیچش ساختار منظم مزوپور 

 شود: ا بصورت زیر دنبال میکامپوزیتهباشد. فعالیت کاتالیزوری نانوویژه کاتالیست، می

10wt.%NiO/MCM-41 > 15wt.%NiO/MCM-41 > 5wt.%NiO/MCM-41 

 ن بر روي واکنش اکسايش سيکلوهگزنتاثير نوع اکسيدا-3-2-3

د و هیدروژن پراکسید پذیری سیکلوهگزن در جهت اکسایش با ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسیکند که واکنش، آشکار می5شکل 

شود که ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسید، ، بستگی به نوع اکسیدان دارد. مشاهده میNiO/MCM-41کامپوزیتهای بر روی نانو

 کننده مناسبتری است.مل اکسیدضعیفتر نسبت به هیدروژن پراکسید، عا O-Oبعلت پیوند 

کند. تولید محصولات ی ایجاد میرا به عنوان محصول اصل سیکلوهگزنونپراکسید، اکسایش سیکلوهگزن با ترشیو بوتیل هیدروژن 

فعال شده نسبت به پیوند دوگانه  C-Hال نشاندهنده حمله ترجیحی به پیوند -1سیکلوهگزن-2و سیکلوهگزنون اکسایش آلیلی 
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کننده، مسیر اکسایش آلیلی را ارتقا بخشیده و مسیر اپوکسایش به عنوان عامل اکسید باشد. ترشیو بوتیل هیدروژن پراکسیدمی

 رساند.حداقل مقدار ممکن می را به

افتد و سیکلوهگزن اکسید به اتفاق می C=Cشود، اکسایش بر روی پیوند دوگانه تغییر داده می 2O2Hهنگامیکه اکسیدان به 

کامپوزیتهای ، سیکلوهگزن را در حضور نانو2O2Hو  TBHPشود. اگرچه که هر دو عنوان محصول ارجح تشکیل می

41-NiO/MCM 2ند، اما تحت شرایط یکسان، کناکسید میO2H  بیشتر ازTBHPدهد که ، سیکلوهگزن اکسید را تشکیل می

گیرند. های یکسانی انجام نمی سازد که هر دو نوع از مسیر واکنش، از طریق حدواسطاین امر ما را به این نتیجه رهنمون می

های مسئول اکسایش سیکلوهگزن، اند و آن اینکه گونهجواب قانع کننده در رابطه با این موضوع داده صلواتی و همکارانش یک

آورند. این در حالی است که، مسیر اپوکسایش، به وسیله واکنش مستقیم بدست می O-Oمحصولات را از طریق شکستن پیوند 

 TBHPز قویتر ا 2O2H ،Kcal/mol5در  O-Oگیرد. از آنجا که پیوند انجام می ،کوردینه شده HOOسیکلوهگزن با رادیکال 

، انرژی فعالسازی بیشتری برای شکستن پیوند TBOOنسبت به کمپلکس  HOOشود که کمپلکس است، لذا تخمین زده می

O-O  42[داشته باشد[. 

 

 کامپوزیتهای متفاوتن در حضور نانویدان بر روی درصد تبدیل سیکلوهگزتاثیر نوع اکس -5شکل
 .میلی مول سیکلوهگزن 10مول اکسیدان،  میلی 16، بازروانی، دمای n%NiO/MCM-41شرایط آزمایش: ا گرم کاتالیست 

 بدون پايه NiOبا  MCM-41قرار گرفته بر پايه  NiOمقايسه قدرت کاتاليزوري -3-2-4

 TBHPبدون پایه با  NiOو  MCM-41قرار گرفته بر پایه  NiOهای اکسایش سیکلوهگزن کاتالیز شده به وسیله بررسی داده 

قرار گرفته بر پایه مزوپور  NiOکار کرد که اکسایش گزینشی سیکلوهگزن کاتالیز شده به وسیله شکننده، آبه عنوان عامل اکسید

MCM-41 درصد تبدیل بالاتری نسبت به ،NiO  10بدون پایه دارد. هنگامیکه%NiO  قرار گرفته بر پایه مزوپورMCM-41 

بدون پایه به عنوان  NiOبود. از طرف دیگر، هنگامیکه  %9/82تبدیل سیکلوهگزن  به عنوان کاتالیست بکار گرفته شد، درصد
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کند که کاتالیستهای یابد. این نتایج مشخص میکاهش می %3/57کاتالیست بکار گرفته شود، درصد تبدیل سیکلوهگزن به 

NiO دار شده نسبت به کاتالیستهای پایهNiO  بدون پایه، فعالتر هستند. علاوه بر این، این نتایج پایداری بالای نانو ذرات نیکل

 کند.را ثابت می MCM-41اکسید قرار گرفته بر روی سطح مزوپور 

 نتیجه گیری -4

 TEMو  XRD( تهیه شد و با wt.% 15-5) NiOبا دامنه درصد وزنی متفاوت از  NiO/MCM-41اتالیستهای جدید ک

به  TBHP، کاتالیستهای مفیدی برای اکسایش گزینشی سیکلوهگزن با NiO/MCM-41کامپوزیتهای این نانوشناسایی شد. 

:دی کلرو متان، به عنوان حلال هستند. ماکزیمم درصد تبدیل، برای اکسایش سیکلوهگزن DMF( 7:3عنوان اکسیدان و مخلوط )

و در حضور  TBHPشود. نتایج آشکار کرد که با یمشاهده م K343و در دمای  NiO/MCM-41%10( با کاتالیست 9/82%)

-سیکلوهگزن-2( و به %5/67عنوان محصول اصلی ) بهسیکلوهگزنون سیکلوهگزن به ، NiO/MCM-41%10 کامپوزیتهاینانو

، مسیر اکسایش آلیلی بر مسیر TBHPشود. در حضور اکسیدان ال و سیکلوهگزن اکسید به عنوان محصول فرعی تبدیل می-1

نیز توانند بعد از واکنش اکسایش، به آسانی از مخلوط واکنش جدا شوند و کامپوزیتها، میکند. این نانواپوکسایش غلبه می

-MCMقرار گرفته بر پایه  NiOمرتبه بازیافت شوند و دوباره بکار گرفته شوند، که این مزیتها برای نانو ذرات  6توانند تا می

 باشد. ر کاربردهای تجاری و صنعتی می، نوید بخش آینده درخشانی د41
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