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شده با هیدروژن و دار اشباعکربن روی صفحات گرافنی حفرهاکسیدمطالعه جذب دی

 جداسازی آن از نیتروژن با استفاده از نظریه تابعی چگالی و دینامیک مولکولی واکنشی

  *، مصطفی فضلیزهرا نگارش
 ی شیمی، دانشگاه سمنان، سمنان، ایراندانشکده

 25/06/00تاريخ پذيرش:           21/06/00تاريخ تصحيح:              29/04/00تاريخ دريافت: 

 چکيده

گرافنی شده با هیدروژن با اندازه حفره مختلف و همچنین صفحه دار اشباعچهار صفحه گرافنی حفرهاکسید کربن روی دی گازی هایجذب مولکول

استفاده شده است که  1حفره بررسی و با جذب مولکول نیتروژن روی این صفحات مقایسه شده است. برای این مطالعه از دینامیک مولکولی واکنشیبدون

دهد که تمامی صفحات یمکند. نتایج این تحقیق نشانگیرد و آثار قطبیتی را دقیقتر محاسبه میهای شیمیایی را در نظر میاحتمال تشکیل و گسست پیوند

کربن اکسیددیتوانند برای جداسازی اکسید کربن را دارند و میهای گازی دیدار و همچنین صفحه گرافنی بدون حفره قابلیت جذب مولکولگرافنی حفره

  وی این صفحات ندارد.های گازی رها تاثیری در میزان جذب مولکولاز نیتروژن مورد استفاده قرارگیرند. هرچند اندازه و شکل حفره

 .دار اشباع شده با هیدروژن، دینامیک مولکولی واکنشی، نظریه تابعی چگالیاکسید کربن، صفحه گرافنی حفرهجذب دی کلمات کلیدی:

 مقدمه -۱

کاملا مشهود ای اکسید کربن تولید شده توسط انسان نه تنها یک واقعیت علمی تاییده شده بلکه پدیدهبار دیامروزه تاثیر فاجعه

 ، زیرویرانگرهای توفان ، افزایش شدت و قدرت تخریبو محصولات کشاورزی در زندگی روزمره است. کاهش منابع آب شیرین

هایی نو برای های زیستی بخشی از عواقب این پدیده است. بنابراین کشف و ابداع راهآب رفتن مناطق ساحلی و انقراض گونه

ترین بخش جداسازی کربن از سایر گازهای اتمسفری ضرورتی آشکار است. در این مسیر مشکلاکسید ذخیره و جداسازی دی

اکسید کربن جذب شیمیایی با استفاده از ترین راه برای جداسازی دیمتداول ربن از نیتروژن مولکولی است.اکسید کدی

مینی و مصرف بالای انرژی در زمان بازیافت های آهای آمینی است با اینحال معایب این روش مانند خورندگی محلولمحلول

 .[2و۱] اکسید کربن باشندهایی جایگزین برای جداسازی دیهای آمینی پژوهشگران را برآن داشته تا به دنبال راهمحلول
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در مقایسه با جذب [. 3انجام شده است ] 2N/2COمخلوط  2ییغشاجداسازی مطالعات فراوانی بر روی  ، اخیرادر همین راستا

پذیری بزرگتر، تر، مقیاستر، بکارگیری سادهپایه هزینه انرژی پایین غشاءهای جداسازی اکسید کربن، سیستمشیمیایی دی

های همین جهت گزینه بسیار مطلوبی برای جایگزینی سیستم و به  [۶-4تری دارند ]ردپای کربنی کوچکتر و نگهداری ساده

نازکتر  غشاءبا ضخامت آن نسبت عکس دارد به همین جهت هرچه یک  غشاءجداسازی شیمیایی هستند. میزان نفوذپذیزی یک 

ا، سطوح کربن پایه، هها، پلیمرها، سیلیکاهای متداول امروزی مانند زئولیتغشاء[. ۷تر است ]باشد برای جداسازی گازی مناسب

های یکی از آلوتروپگرافن [. ۱۰-۸نانومتر دارند ] 2۰ز دار، ضخامتی بیشتر اساختارهای آلی فلزی و ساختارهای آلی حفره

تواند بعدی کربن تشکیل شده است. این ساختار می [ که تنها از صفحات دو۱2و  ۱۱پرکاربرد و بسیار مطالعه شده کربن است ]

گرافن دارای پایداری  ،بر این [. علاوه۱3و ۵نازک با ضخامتی به اندازه تنها یک اتم کربن را ایفا کند ]قفو غشاءنقش یک 

 های جداسازی گازی هست. غشاءآل برای توجهی است که خواصی ایدهمکانیکی قابلشیمیایی و استحکام 

هستند که اجازه  قدری تنگهای آروماتیک آن بهحلقهتراوا نیست زیرا حفره -خود گاز خودینقص بهیک صفحه گرافن بدون

دهد که صفحات گرافنی یم حال مطالعات تئوری و تجربی نشاناین [ با۱۵و ۱4دهند ]های هیچ گازی را نمیعبور مولکول

دار به حفرهنانویک گرافن [. ۹۱-۶۱] های گازی استفاده شوند توانند به طرز موثری برای جداسازی مولکولمی 3دارحفرهنانو

ها های خالی )حاصل از برداشتن اتمهای کربن آن برداشته شده است. اگر ظرفیتسادگی صفحه گرافنی است که برخی از اتم

های شود. روشنامیده می 4هیدروژنشده با دار اشباعحفرههای هیدروژن اشباع شود، چنین ساختاری گرافن نانوکربن( با اتم

و  ۷سنگینهای ، بمباران با یون ۶قلمزنی با اکسید،  ۵آوری با پرتودار وجود دارد، مانند عملصفحات حفره بسیاری برای ساخت

 [. 2۱و  2۰] ۸یا کاهش اکسید گرافن

دار کردن شیمیایی آن مهندسی کرد. به ها و یا عاملتوان با تنظیم سایز و شکل حفرهدار را میگرافن حفره غشاءکارایی یک 

کارایی و درصد عبور بسیار خوبی برای  ه خاص،سایز حفر دار باهای حفرهاند که گرافنداده نشان ۹عنوان مثال لیو و همکارانش

دار کردن دهد که، عاملهمچنین مطالعات نشان می [.22روژن مولکولی دارند ]اکسید کربن از نیتهای دیمولکول جداسازی

 
2 Membrane filtration 
3 Nanoporous graphene sheets 

4 H-passivated nanoporous graphene 
۵ Beam treatment 

۶ Oxidative etching 
۷ Heavy-ion bombardment 

۸ Graphene oxide reduction 
۹ Liu et al. 
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کشف  ۱۱[. ژیو و همکارانش32دارد ] غشاء ۱۰های گرافن تاثیر بسزایی روی میزان عبور گاز و گزینندگیههای حفرشیمیایی لبه

 دار اند که عاملکرده

دار کردن شیمیایی این عامل بر اکسید کربن را افزایش دهد. علاوهدیتواند جذب کردن شیمیایی صفحات گرافنی با نیتروژن می

همچنین  [.24دهد ]اکسید کربن در برابر نیتروژن را به طرز چشمگیری افزایش میگزینندگی دی ،های حفره با نیتروژنلبه

اکسید کربن اند و نتایج آنها حاکی از مسدود شدن شدید دیشده با نیتروژن را آزمودهدارنوعی حفره عامل  ۱2هوزر و همکارانش

 [.2۵است ] غشاءهای الکترواستاتیک این گاز با به علت برهمکنش

 2COدار است زیرا گرافن حفره غشاءبا استفاده از  ۱3کردن الکترواستاتیکالک 2N/2COیک روش بلقوه برای جداسازی مخلوط 

اند که دوپ کردن گرافن کردهکشف ۱۵[. لو و همکارانش۶2دارد ] 2Nبزرگتری نسبت به   ۱4پذیری و ممان چهارقطبیقطبش

دار را اکسید کربن و گرافن حفرههای دیآنها را تغییر و نیروی دافعه بین مولکول خنثاییلکترونهای نیتروژن ادار با اتمحفره

پیشنهاد  ۱۷همچنین وانگ و همکارانش[. ۷2شود ]می 2COهای برای مولکول ۱۶سد انتشارزایش دهد. این اثر باعث افافزایش می

های گرافنی را  غشاء خنثاییالکترونتواند های گرافنی اشباع شده با هیدروژن میغشاء های هیدروژن دراند که افزودن اتمداده

اند. در های اشباع شده با هیدروژن را بررسی کرده غشاء 2N/2COاین گروه همچنین کارایی جداسازی  [. 2۸]تغییر دهد 

سازی دینامیک مولکولی مورد مطالعه و شبیه DFTهای تئوری با اندازه حفره متفاوت با استفاده از روش غشاءتحقیق آنها سه 

ها از هنگام عبور مولکول غشاءهای گازی و دهد که نیروی دافعه بزرگی بین اتمینتایج تحقیق وانگ نشان م قرار گرفته است.

آنگستروم و   ۰۶/4های به قطر توانند از حفرهمی 2Nو  2COهای شود ولی مولکولآنگستروم ایجاد می ۵۶/2ای به قطر حفره

 [.2۸]بیشتر عبور کنند 

جذب سطحی ایم، حاکی از انجام داده ۱۸های نیروی واکنشیاستفاده از میدانسازی دینامیک مولکولی اخیری که ما با شبیه

بر این که با مسدود  چنین فرایندی علاوه دار اشباع شده با هیدروژن است.های گرافنی حفره غشاءروی سطح  2COهای مولکول

تواند به شود، به خودی خود میمی غشاءهای کربنی باعث تغییر میزان عبور گازها و گزینندگی کردن و یا تغییر سایز حفره

ت انجام شده در تاکنون تمامی تحقیقا اکسید کربن با استفاده از جذب سطحی استفاده شود.عنوان ابزاری برای جداسازی دی

 
۱۰ selectivity 

۱۱ Xue et al. 
۱2 Hauser et al. 

۱3 Electrostatic sieving 
۱4 Quadrupole moment 
۱۵ Lu et al. 
۱۶ Diffusion barrier  

۱۷ Wang et al. 
۱۸ Reax Force Fields  
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های کربنی متمرکز بوده است که در روی جداسازی از طریق عبور از حفره های کربنیغشا توسط 2N/2COزمینه جداسازی 

توانند فرایند مورد بررسی قرار گرفته است. با این حال صفحات کربنی می جداکننده صفحه کربنی به عنوان یک غشاء آنها

کنون تحقیقی در این زمینه صورت نگرفته انجام دهند که تا و به عنوان یک جاذب های گازیجداسازی را از طریق جذب مولکول

مورد بررسی قرار  با هیدروژن به همراه صفحه گرافنی بدون حفره اشباع شده دارحفرهغشاء گرافنی  در این تحقیق پنج است.

های گرافنی در این تحقیق از دینامیک  غشاءهای گازی و پذیری در برهمکنش بین مولکولخاطر نقش موثر قطبشبه اند.گرفته

ا با دقت بالاتری نسبت به دینامیک مولکولی غیر واکنشی پذیری رایم که آثار قطبشنیروی واکنشی استفاده کرده مولکولی میدان

اندازه و شکل حفره در مخلوط ها، تاثیر غشاءروی این  2Nو  2COهای گازی مولکول سطحی میزان جذبکند. محاسبه می

  .اندهای گازی خالص مورد بررسی قرار گرفتهگازی و همچنین محیط

 روش انجام محاسبات -۲

سازی و مورد دار اشباع شده با هیدروژن به همراه یک صفحه گرافن بدون نقص مدلدر این تحقیق چهار صفحه گرافنی حفره

اند. های هیدروژن  ایجاد شدههای خالی با اتمرفیتظهای کربن و پرکردن دار با برداشتن اتماند. صفحات حفرهبررسی قرار گرفته

 (.۱اند )شکل گذاری شدهنام P24و  P6 ،P10 ،P16های کربن برداشته شده به ترتیب این صفحات براساس تعداد اتم

شده تعبیه ۱۹سازی دینامیک مولکولی ساختار تمامی صفحات گرافنی با استفاده از نظریه تابعی چگالی الکترونیقبل از انجام شبیه

شده محاسبه PBE-PAWبا استفاده از تابعی  2۱هاالکترون[. تاثیر تعویض و همبستگی 2۹اند ]بهینه شده 2۰VASPافزار در نرم

الکترون ولت استفاده شده است.  3۰۰انرژی  23کرانهبا حداکثر  22پایه موج مسطحدر این محاسبات از مجموعه .[3۰و2۹است ]

بعد دارای تناوب سه کند و ساختارهای مولکولی باید دراستفاده می 24برای حل معادله شرودینگر از نظریه بلاخ VASPافزار نرم

،  استفاده شده است 2۶ایجاد شده با روش مونخورست ۱×۱×۱از یک شبکه   2۵باشند. برای انتخاب ترکیبی مناسب از نقاط کا

[3۱.] 

اند. شده آنگستروم قرار داده ۹۰سازی دینامیک مولکولی صفحات کربنی در مرکز یک جعبه متناوب به طول برای انجام شبیه

(. سپس فضای داخل جعبه با استفاده از ۱جعبه اندکی متفاوت و برابر با طول و عرض صفحه آن است )جدول  طول و عرض هر

 
۱۹ Density functional theory 
2۰ Vienna Ab initio Simulation 

2۱ Electronic exchange and correlation 
22 Plane-wave basis sets 

23 Cut-off 
24 Bloch’s theorem 

2۵ K-points 
2۶ Monkhorst-pack  
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سازی شده است. برای هر صفحه سه شبیه[ با اتمهای گازی پر32افزار متریالز استودیو ]موجود در نرم  amorphous cellماژول 

مولی هر دو گاز انجام شده است. در  ۵۰/۵۰خالص و مخلوط اکسید کربن های گازی: نیتروژن خالص، دیدر محیط

 2CO مولکول  ۱۰۰های مخلوط گازی سازیو در شبیه 2Nیا  2COمولکول  ۱۰۰های دارای محیط گازی خالص، سازیشبیه

 اند.در جعبه توزیع شده 2Nمولکول  ۱۰۰به همراه 
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صفحه گرافنی بدون حفره. بار جزئی مثبت با رنگ آبی و بار جزئی منفی با رنگ قرمز نشان داربه همراه . شکل و بار جزئی صفحات گرافنی حفره1شکل 
 است.داده شده
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برای تنظیم [. 33و آنسمبل کانونیکال انجام شده اند ] 2۷افزار لمپسهای دینامیک مولکولی با استفاده از نرمسازیتمامی شبیه

[ استفاده ۵3]  2۹هاور-[ و سپس ترموستات نوز43]  2۸ترموستات برندسن سازی ازصد گام اول شبیهسازی در چنددمای شبیه

سازی نیم فمتوثانیه در نظر گرفته شده و از الگوریتم درجه کلوین در نوسان باشد. طول هر گام شبیه 3۰۰شده تا دما در حدود 

velocity Verlet  تعداد کل  فاده شده است.سازی استای شبیهنانوثانیه 4برای محاسبه حرکت ذرات در طول زمان

 صفحه هر کدام در سه محیط گازی مختلف انجام شده است. ۵مورد است که برای  ۱۵های انجام شده سازیشبیه

سازی است. مناسب برای انجام شبیه  3۰نیروی مولکولی انتخاب میدانسازی دینامیکاز نقطه نظر فنی، مهمترین بخش هر شبیه

های نیروی متداول )غیر برهمکنشی( از یک میدان نیروی برهمکنشی استفاده در این تحقیق ما به جای استفاده از میدان

سازی باتوجه های نیروی برهمکنشی برخلاف میدان نیروی متداول مرتبه پیوند متغیر است و در زمان شبیهایم. در میدانکرده

توانند تشکیل و شکست های نیرویی به خوبی میشود. چنین میدانمیروزرسانی اصله بین اتمی تعیین و در هر گام بهبه ف

های کووالانسی با میدانرا مدلسازی کنند در حالی که بررسی فرایندهای شامل تشکیل و شکست پیوند  کووالانسیپیوندهای 

های نیروی میداندر والسی رهای کولنی و واندبرای توصیف برهمکنش[. 3۸-3۶پذیر نیست ]برهمکنشی امکاننیروی غیر

های غیرپیوندی بین تمام جفت اتمها بدون در نظر گرفتن وجود و یا عدم پیوند با پیوندهای متغییر، برهمکنش برهمکنشی

نزدیک تعریف  پیوندی بردهای غیربرای جلوگیری از محاسبه مجدد برهمکنش 3۱و سپس یک عبارت محافظت شودمحاسبه می

کند که محاسبه می  32این میدان نیروی برهمکنشی آثار قطبیتی را با استفاده از روش بار وابسته به مختصاتبر شود. علاوهمی

ر سیستم مولکولی نیاز به پارامترهای خاص شدت اختصاصی هستند و برای هبههای نیروی برهمکنشی میدان دقت بالاتری دارد.

ایم که گزارش استفاده کرده  33خود دارد. در این تحقیق ما از پارامترهای برهمکنشی محاسبه شده توسط کوالیک و همکارانش

 [. 3۹کند ]نتایج قابل قبولی تولید می C/H/O/Nهای مولکولی دارای عناصر شده برای سیستم

های اطراف صفحات کربنی کاری دشوار است، ما یک کد پایتون برای این منظور ایجاد کردیم مولکولباتوجه به اینکه شمارش 

شمارد. عمق ناحیه اطراف صفحات با توجه به شعاع های گازی را در ناحیه اطراف صفحات در هر گام میکه تعداد مولکول

 (.2های گازی تعیین شده است )شکل واندروالسی مولکول

 
2۷ LAMMPS 

2۸ Berendsen thermostat 
2۹ Nose-Hoover thermostat 

3۰ Force-field 
3۱ Shielding term 

32 Geometry-dependent charge calculation scheme 
33 Kowalik et al. 
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های جذب شده در نظر گرفته های گازی قرار گرفته در ناحیه جذب در هر گام شمارش و به عنوان اتمسازی و ناحیه جذب. اتمطول جعبه شبیه. ۲شکل 
 شوند.می

 نتایج و بحث -۳

های اد حفرهسازی شده تا ابعدر این تحقیق ابتدا ساختار صفحات گرافنی با استفاده از روش تابعی چگالی و توابع موج تخت بهینه

کربن -سازی ایجاد شود. مقدار متوسط طول پیوند کربنآنها بدست آید و همچنین ساختارهای اولیه مناسب برای شروع شبیه

 [.4۱و 4۰آنگستروم است که در توافق با محاسبات ساختار الکترونی پیشین است ] 42/۱در صفحه گرافنی بدون نقص در حدود 

شامل ابعاد صفحات گرافنی  ۱ام شده در این تحقیق است. جدول این توافق تایید کننده دقت محاسبات نظریه تابعی چگالی انج

[ روی 24] 34های آنها است. همچنین برای پیدا کردن توزیع بار روی صحفات گرافنی آنالیز جمعیت بیدرو همچنین ابعاد حفره

رود صفحه دهد. همانطور که انتظار میدار را نشان میزیع بار روی صفحات گرافنی حفرهتو ۱شکل  این صفحات انجام شده است.

ترین و دار مثبتهای کربن در آن صفر است. در صفحات حفرهگرافن بدون نقص توزیع بار یکنواختی دارد و بار جزئی اتم

شامل میانگین بار  همچنین ۱ژن هستند. جدول ن متصل به هیدروها به ترتیب اتمهای هیدروژن و اتمهای کربترین اتممنفی

 یج، افزودن هیدروژن باعث برهمهای کربن متصل به هیدروژن در هر  صفحه است. براساس این نتاهای هیدروژن و اتمجزئی اتم

ها توزیع بار به حفره ها. با افزایش فاصله از لبهشود، بخصوص در نزدیکی لبه حفرهدار میصفحات حفره خنثاییالکترونخوردن 

حفره در تمام صفحات تقریبا بار جزئی صفر دارد. کند به صورتی که سومین اتم کربن از لبهسرعت به سمت نوترال میل می

اکسید پذیری و ممان چهارقطبی دیتوزیع بارهای جزئی تاثیر بسزایی روی کارایی غربالگری صفحات گرافنی دارد زیرا قطبش

توانند تمایل بیشتری برای جذب روی اکسید کربن میهای دیبه همین دلیل مولکولنیتروژن است. کربن بیشتر از مولکول 

ای براساس نظریه تابعی چگالی مطالعه 3۵وانگ و همکارانش های واندروالسی داشته باشند. سطوح باردار با استفاده از برهمکنش

 
34 Bader population analysis 
3۵ Wang et al. 
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های های اکسیژن مولکولدهد که اتممی[. نتایج تحقیق آنها نشان 2۸اند ]دار اشباع شده با هیدروژن انجام دادهروی صفحات حفره

2CO 2 برای انتشار بزرگتر  شوند که منجر به انرژی برهمکنش بیشتر و سدها میهای هیدروژن لبه حفرهبیشتر جذب اتمCO 

روژن درحالی تین هایمولکولها به اندازه کافی بزرگ باشد، یافته اند که اگر اندازه حفرهشود. آنها همچنین درمی 2Nنسبت به 

الکتروستاتیک بین  اثرتنها با  کنند. این مشاهدهتر از حفره عبور میستند، سریعهاکسید کربن دیهای مولکولکه بزرگتر از 

 دار قابل توجیه است.های گازی و صفحات گرافنی حفرهمولکول

های کربن متصل به هیدروژن های حفره و اتمهای آنها به همراه میانگین بار جزئی هیدروژن. طول و عرض سلول واحد صفحات کربنی و حفره1جدول 
 در لبه حفره

 perfect sheet P6 P10 P16 P24 

cell length 21.35 21.31 21.29 21.28 21.28 

cell width 17.19 17.19 17.19 17.17 17.18 

pore length 0.00 3.59 5.57 7.85 7.93 

pore width 0.00 3.59 3.58 5.46 7.80 

Average Hydrogen partial charge 0.000 0.095 0.098 0.099 0.101 

Average Carbons partial charge 0.000 -0.171 -0.174 -0.174 -0.176 

های سازی دینامیک مولکولی برای صفحات مختلف در محیطشبیه ۱۵های گازی روی صفحات گرافنی برای بررسی جذب مولکول

سازی بررسی شده تا ابتدا نمودار دمایی شبیهسازی کنونیکال انجام شده است. بعد از انجام هر شبیه مجموعهگازی متفاوت در 

 P10سازی صفحه پیکوثانیه ابتدایی شبیه 2۰نمودار دمایی   3سازی اطمینان حاصل شود. شکلشبیهاز وجود تعادل گرمایی در 

ر دهد. همانطور که در شکل مشخص است سیستم مورد نظر دمینیتروژن نشان  –اکسید کربن دی ۵۰/۵۰را در محیط گازی 

در تعادل است. نمودار دمایی سایر کلوین  3۰۰رسد و پس از آن در محدوده پیکوثانیه ابتدایی به سرعت به تعادل گرمایی می 3

 .است و بنابراین تنها به یک نمودار اکتفا شده است 3ها کاملا مشابه شکل سازیشبیه

 

نانوثانیه است که برای نمایش بهتر  ۴سازی سازی. کل زمان شبیهزمان شبیه طی در )چپ( دمای سیستم انرژی پتانسیل سیستم )راست( و . نمودار3شکل 
 کند.سازی به همین شکل ادامه پیدا میدر مابقی زمان شبیه هاپیکوثانیه اول نمایش داده شده. نمودار ۲تنها 
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 4صفحات کربنی است. شکل های انجام شده بررسی میزان جذب گازهای مورد تحقیق روی سازیمهمترین دستاورد شبیه

اولین نتیجه  دهد.های گازی مختلف را نمایش میکربن روی صفحات گرافنی در محیطاکسیدهای جذب نیتروژن و دینمودار

 2 حداکثر های گازی است. تمامی نمودارها پس از گذشت زمانمشهود در این نمودارها رسیدن به تعادل در جذب مولکول

از  های گازی پس از طی این زمان است.رسند. این تعادل حاکی از اشباع شدن صفحات گرافنی با مولکولثانیه به تعادل مینانو

رسند. به خصوص می اکسید کربن به تعادلهای دیهای نیتروژن پیش از مولکولنظر سرعت متعادل شدن مولکول

ب(. در نقطه مقابل نمودار  4شود )شکل پیکوثانیه متعادل می 2۵۰که قبل از  های دارای محیط گازی نیتروژن خالصسازیشبیه

الف( و به صورت کلی هرچه درصد  4ن تعادل جذب را دارد )شکل ترین زمااکسید کربن خالص کندسازی در دیمربوط به شبیه

رتر رسیدن به تعادل در این مطالعه رسد. دیاکسید کربن محیط بیشتر باشد سیستم دیرتر به تعادل جذب میهای دیمولکول

اکسید کربن و صفحات کربنی باشد. از طرفی چون برهمکنش های دیتر بودن برهمکنش بین مولکولتواند نتیجه پیچیدهمی

تر و توانایی جذب بیشتر است، به تعداد بیشتری مولکول برای اشباع شدن صفحات اکسید کربن و صفحات کربنی قویبین دی

های هیدروژن به صفحات شدن اتممتصل شدن تعداد بیشتری مولکول به زمان بیشتری نیاز دارد. همچنین اضافهو  نیاز است

صفحه گرافنی  هایسازیشبیه دلیل به همین اکسید کربن شده استهای دیتر شدن برهمکنش آنها با مولکولباعث پیچیده

 .ج( 4ده است )شکل بدون حفره زودتر از سایر نمودارها به تعادل جذب رسی
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اکسید در محیط گازی دی اکسید کربندیسازی برای  پنج صفحات گرافنی  مورد مطالعه. )الف( جذب های جذب شده در زمان شبیهل. تعداد مولکو۴شکل 
اکسید کربن در محیط گازی مخلوط، )د( جذب نیتروژن در محیط گازی کربن خالص، )ب( جذب نیتروژن در محیط گازی نیتروژن خالص، )ج( جذب دی

 مخلوط 
ب صفحات ل تفاوت چندانی بین الگو و میزان جذددهد که بعد از رسیدن به تعامقایسه نمودار صفحات کربنی مختلف نشان می

های جذب شده روی صفحات گرافنی، بعد از رسیدن به تعادل ) میانگین تعداد مولکول 2همچنین جدول  مختلف وجود ندارد.

داری بین هیچ تفاوت معنی ست کهاست. در این جدول مشهود اهای گازی مختلف را فهرست کردهنانوثانیه به بعد(، در محیط 2

این نتیجه برای ما  دار وجود ندارد.میانگین جذب روی صفحات مختلف حتی بین صفحه گرافن بدون حفره  و صفحات حفره

صفحات گرافنی و افزایش  خنثاییالکترونخوردن های هیدروژن به دیواره باعث بهمتاحدودی دور از انتظار بود، زیرا افزودن اتم

تر است و چون تمام حال ظاهرا نقش مساحت سطوح در میزان جذب بسیار مهماکسید کربن خواهد شد. باایندیقدرت جذب 

توان اینچنین نتیجه گرفت که هرچند سطوح مساحت سطح یکسانی دارند تفاوتی در میزان جذب وجود ندارد. به بیانی دیگر می

های جذب در تمام صفحات ید کربن دارند ولی در نهایت تمام سایتاکسدار تمایل بیشتری برای جذب دیصفحات گرافنی حفره

اکسید از طرفی جذب دی دار با گرافن بدون نقص با همان مساحت سطح یکسان است. پرخواهد شد و درصد جذب سطوح حفره

مولکول  4۱/۶۵بیشتر است. به طور متوسط )میانگین تمام صفحات(  هاسازیشبیهکربن نسبت به نیتروژن در تمام 
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اکسید کربن خالص جذب دیمولکول نیتروژن در محیط گازی خالص جذب شده است. در نتیجه  ۹۰/4۷کربن در برابر اکسیددی

  درصد است. ۷۰ص است. اختلاف درصد جذب در محیط مخلوط گازی حتی بیشتر و برابر با لدرصد بیشتر از نیتروژن خا ۵/3۶

اع شده با هیدروژن بر اشداتوان نتیجه گرفت که صفحات گرافنی حفرهدر مخلوط گازی میجذب  توجه به اختلاف بالای درصدبا

نیتروژن از روش جذب را نیز دارند )علاوه بر جداسازی از روش عبور(. با این حال  گاز اکسید کربن ازدیگاز  قابلیت جداسازی

صفحه گرافنی بدون حفره توانایی مشابهی برای  حتی اختلاف جذب دو مولکول گازی ارتباط چندانی با اندازه حفره ندارد و

ه و ، میاندر مخلوط گازی را در شروع P10سازی صفحه گرافنی جعبه شبیه ۵شکل  های گازی دارد.جذب و جداسازی مولکول

فنی اکسید کربن تمایل بیشتری به صفحه گراهای دیدهد. در این شکل مشخص است که مولکولسازی نمایش میشبیه پایان

. برای سایر های نیتروژن استبسیار بیشتر از مولکولصفحه گرافنی  تعداد آنها در اطراف سازیدارند و در میانه و انتهای شبیه

  جهت اختصار آورده نشده است.های مشابهی وجود دارد که بهشکل های گازیسازی های صورت گرفته در مخلوطشبیه

 ب شده روی صفحات کربنی پس از رسیدن سیستم به تعادلهای جذ. متوسط تعداد مولکول۲جدول 

 perfect sheet P6 P10 P16 P24 average 

N2 pure 48.39 47.83 47.92 47.45 47.92 47.90 

N2 mixed 36.31 35.46 36.03 35.73 36.06 35.92 

CO2 pure 64.83 66.31 65.24 65.37 65.31 65.41 

CO2 mixed 62.01 61.38 61.23 59.49 61.17 61.05 

اکسید کربن در این مشهود است که در محیط گازی ناخالص جذب نیتروژن کاهش بیشتری نسبت به دی 2همچنین در جدول 

درصد  ۷/۶اکسید کربن تنها درصد است درحالی که جذب دی 2۵ کاهش جذب نیتروژن در محیط ناخالص محیط دارد. میانگین

پذیری بیشتری نسبت به ممان چهارقطبی و همچنین قطبش اکسید کربنکه قبلا گفته شد، دی همانطور کند.کاهش پیدا می

تری با صفحات کربنی واندروالسی قویشود که این مولکول برهمکنش الکترواستاتیک و ها باعث میگیاین ویژه  نیتروژن دارد.

شود مخلوط گازی نمایان می جذب بخصوص در محیط داشته باشد و در نتیجه بیشتر جذب دیواره گرافنی شود. این اختلاف

شود. به عبارت دیگر، میاکسید کربن با انرژی برهمکنش بیشتر های دو گاز باعث جذب بیشتر دیزیرا رقابت بین مولکول
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 ند.شوهای گازی میهای جذب روی صفحات باعث کاهش جذب نیتروژن در مخلوطاکسید کربن با اشغال سایتهای دیمولکول

 

 در مخلوط گازی P10سازی صفحه سازی در شبیه. شروع )الف(، میانه )ب( و پایان )ج( شبیه۵شکل 

 نتیجه گیری -۴

دار اشباع شده با هیدروژن به همراه صفحه گرافنی بدون حفره با ابعاد در این تحقیق ساختار الکترونی چهار صفحه گرافنی حفره

چگالی بررسی شده است. ابعاد صفحات گرافنی و طول و عرض حفره آنها در بخش نتایج موجود مشابه، با استفاده از نظریه تابعی 

 (.۱است )جدول 

دار نشان (. توزیع بار صفحات گرافنی حفره۱توزیع بار در صفحات با استفاده از نظریه بیدر محاسبه و رسم شده است )شکل 

های هیدروژن دارای بار جزئی شود به طوری که اتممیصفحات  خنثاییالکترونخوردن همدهد که افزودن هیدروژن باعث بهمی

ها به سرعت حال توزیع بار با دور شدن از لبه حفرهاین های کربن متصل به هیدروژن دارای بار جزئی منفی هستند. بامثبت و اتم

 تقریبا خنثی است. سومین اتم کربن از لبه حفره در تمامی صفحاتطوری که د بهکنمیبه سمت صفر میل 
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های گازی مختلف در محیط دار اشباع شده با هیدروژناکسید کربن و نیتروژن روی صفحات گرافنی حفرهجذب گازهای دی

سازی با استفاده از دینامیک مولکولی واکنشی شبیه مولی هر دو گاز( ۵۰/۵۰اکسید کربن خالص، نیتروژن خالص و ترکیب )دی

 .شمرده و نمودار شده است سازیهای جذب شده روی صفحات در هر گام شبیهو تعداد مولکول

تواند رسد که میاکسید کربن دیرتر به تعادل میهای دیصورت کلی فرایند جذب مولکولدهد که بهنتایج این قسمت نشان می

 های جذب شده باشد.های آن با سطح و تعداد بیشتر مولکولبودن برهمکنش ترنتیجه پیچیده

های جذب شده روی سطوح ندارد و پس از رسیدن داری در تعداد مولکولشده تاثیر معنی های اشباعاندازه و شکل حفره

 (.4است )شکل یکدیگر و مانند صفحه گرافن بدون حفره  ها به تعادل نمودار جذب تمام صفحات مشابهسیستم

درصد  ۵/3۶خالص به طور میانگین  2COاکسید کربن بیشتر از نیتروژن است. جذب سازی ها میزان جذب دیدر تمامی شبیه

اکسید کربن و نیتروژن( اختلاف جذب به مولی دی ۵۰/۵۰خالص است و در محیط گازی ناخالص ) محلول گازی  2Nبیشتر از 

اکسید کربن تنها های دیدرصد و برای مولکول 2۵های نیتروژن ش جذب برای مولکولمیانگین نرخ کاه رسد.درصد می ۷۰

های های جذب توسط مولکولتوان به پرشدن سایتافزایش اختلاف جذب در محیط گازی ناخالص را می درصد است.  ۷/۶

2CO 2های ب مولکولتری با صفحات گرافنی دارند و در نتیجه نبود فضای مناسب برای جذکه برهمکنش قویN  .نسبت داد

پذیری بیشتر آنها تواند نتیجه بیشتر بودن ممان چهار قطبی و قطبشمی 2COهای همچنین بیشتر بودن قدرت جذب مولکول

 باشد. 2Nنسبت به 
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