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 چكيده

گران را به ها بر بسترهاي معدني توجه بسياري از پژوهشسازي كاتاليزگرهاي همگن توسط اتصال كووالانسي آنهاي اخير، ناهمگندر سال

ها از مخلوط واكنش و قابليت استفاده مجدد نسبت به هاي ناهمگن مزاياي متعددي مانند جداسازي آسان آنكاتاليزگرخود جلب كرده است. 

دهند. با توجه به اين تري از خود نشان ميهاي كاتاليزي همگن فعاليت بيشها، سيستم                                       ً         انواع همگن خود دارند. با اين حال، عموما  در واكنش

گرها را با هم ادغام كنند. در اين پژوهش سعي بر اين بوده است كه شند تا مزاياي انواع مختلف اين كاتاليزگران در تلاموضوع پژوهش

كاتاليزگر ناهمگن جديدي از موليبدن به همين روش تهيه شود و خواص كاتاليزي آن مورد بررسي قرار گيرد. شناسايي اين كاتاليزگر توسط 

 و جذب اتمي صورت گرفت. )SEMو TEM ( وير ميكروسكوپ الكتروني عبوري و روبشي، تصاFT-IR ،XRDسنجي هاي طيفروش

منجر به تهيه  acac2MoO)  (2 و كمپلكس نمودن ماده حاصل با تركيب SBA-16مزوپور حفرات سيليستثبيت ليگاند افدرين در داخل نانو

هگزن صورت شود. بررسي خواص كاتاليزي اين تركيب در اپوكسايش سيكلومي  SBA- Si/ph e-(acac 2MoO - 16 كاتاليزگر ناهمگن

  .شودمي حضور اين كاتاليزگر ديدهدر  %100پذيري                   ً            گرفت. فعاليت نسبتا  خوب و گزينش

19ي شماره، پنجمسال   
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  مقدمه
اساس اندازه حفره سه  طبق قرارداد آيوپاك مواد متخلخل بر

 2ميكروپور (با اندازه حفره كوچكتر از  ؛]1[اند دسته

نانومتر) و  2-50، مزوپور (با اندازه حفره بيننانومتر)

مواد نانومتر).  50تر از ماكروپور (با اندازه حفره بزرگ

مزوپور منسوب به مقاومت بالا، ناحيه سطحي و حجم حفره 

عنوان جاذب، تبادگر بزرگ هستند و مطابق اصول فني به

يون، كاتاليزگر، بسترهاي كاتاليزي و چندين كاربرد مرتبط 

هاي مهم يكي از ويژگي گيرند.ديگر مورد استفاده قرار مي

هاي شيوه جامدات مزوپور قابليت تغييرپذيري و اصلاح به

منظور متعدد است. اصلاحات براي تنظيم عوامل سطحي به

يا وارد نمودن عامل كاتاليزي جديد و نيز  تغيير خواص بافتي

كشف مواد مزوپور  گيرد.پايداري مزوپور صورت مي

هاي اخير كه يكي از اكتشافات در سال M41Sخانواده 

هاي غربالجالب توجه در زمينه شيمي مواد است كاربرد 

	 .مولكولي را به دامنه تركيبات مزوپور نيز گسترش داد

SBA-16 يك سيليس متخلخل با مزوپورهاي بزرگ  جعبه                                       

كه در يك تقارن  نانومتر است 5-15مانند با اندازه بين 

ها اپوكسايش اولفين .]2[ اندمكعبي سه بعدي آرايش يافته

صنعت هاي اكسايشي بسيار اساسي در يكي از واكنش

شيميايي است كه منجر به توليد مجموعه محصولات بسيار 

                                                 شود. توليد ساليانه يازده ميليون تن ا تيلن اكسيد و مهم مي

                                                      پروپيلن اكسيد توسط اپوكسايش ا تيلن و پروپيلن اهميت اين 

ها سازد. اپوكسيدنوع واكنش را تا حدودي روشن مي

صنايع هاي ارزشمندي در سنتز تركيبات آلي و حدواسط

و  Mo ،V ،Wهاي اكسو . كمپلكس]3[ باشندشيميايي مي

Re باشندها ميگرهاي مؤثر در اپوكسايش اولفيناز كاتاليز .

ترين ز قديميا 2MoO(acac)2و  Mo(CO)6 هايكمپلكس

ها در پذيري آنباشند كه واكنشكاتاليزگرهاي موليبدن مي

  .]4[اپوكسايش به اثبات رسيده است 

كاتاليزگر ناهمگن  كرديم تا تلاش پژوهش،  يندر ا

جديدي از موليبدن با مقاومت بالا وداراي قابليت بازگرداني 

و استفاده مجدد را تهيه و شناسايي كنيم. به اين منظور ابتدا 

با اتصال كووالانسي  را دار شدهپروپيلكلرو سطح مزوپور

   تركيب به ليگاند افدرين متصل نموديم و سپس با

2)(acac2MoO  .شناسايي اين كمپلكس داده شد

، FT-IR ،XRDسنجي هاي طيفكاتاليزگر توسط روش

و TEM	تصاوير ميكروسكوپ الكتروني عبوري و روبشي (

SEMفعاليت كاتايستي در ) و جذب اتمي صورت گرفت .

	 اپوكسايش سيكلوهگزن بررسي شد.
  

  مواد و روش
  SBA -16تهيه مزوپور 
بروميد در محلول آمونيممتيلتريسيلدهگزا و پلورونيك

پس سطور كامل حل شد.  هيدروكلريك اسيد به

تدريج به محلول اضافه گرديد و بهسيليكات اورتواتيلتترا

در دماي و سپس ساعت  6به مدت  Ԩ40مخلوط در دماي 

Ԩ80 .سرانجام محصول  نيز به همان مدت رفلاكس شد

سورفاكتانت با حرارت دادن در خشك شد. آوري و جمع

	خارج گرديد.  Ԩ550ي دما
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متوكسيتريپروپيلكلرو	توسط		SBA-16		مزوپور	اصلاح

 و  شده فعال  SBA-16، براي اصلاح بستر مزوپور	سيلان

متوكسيتريدر ادامه كلروپروپيل .به بالن منتقل شد تولوئن

 سپس مخلوط .شد رفلاكس مخلوط و شد اضافه سيلان

	.شد خشك نموده و صاف را حاصل
  

	SBA-eph/Si - 16تهيه  

 SBA -16منظور اتصال افدرين بر مزوپور به

فعال شده به بالن  SBA-Clp- 16دار شده ابتدا كلروپروپيل

نيتريل به آن آمين و استواتيلمنتقل شد. سپس افدرين، تري

محصول سپس مخلوط رفلاكس شد. و  اضافه گرديد

	.خشك شدجداسازي و 
  

    BA - Si/ph e-(acac) 2SMoO -  16تهيه
منظور كمپلكس نمودن بستر اصلاح شده با به

- SBA -16)، 6موليبدن (+ -اكسودياستوناتواستيلبيس

Si /eph  شد.   منتقل كمپلكس موليبدن به بالن وفعال شده

رفلاكس گرديد. سپس متانول به مخلوط اضافه شده و 

  محصول نهايي جداسازي شد.

 -SBA - 16كاتاليزگرهگزن در حضور اپوكسايش سيكلو

Si/ph e-(acac)2MoO  	

 پراكسيدهيدروهگزن توسط كيومناپوكسايش سيكلو

 SBA- Si/phe-(acac)2MoO-  16حضور كاتاليزگردر

صورت گرفت و بازده تشكيل اپوكسيد و ميزان 

  پذيري كاتاليزگر تعيين گرديد.گزينش

  
  

	و بحث يافته ها

-SBA - Si/phe - 16تركيبFT-IR	كه طيف  1در شكل 

(acac)2MoO دهد، پيك بلند و پهن در ناحيه را نشان مي

در  N  ̶ Cو  O  ̶ Cناشي از ارتعاشات كششي  1000 -1350

-Si-O پل سيلوكسانكششي  اتليگاند افدرين و نيز ارتعاش

Si .بيانگر حضور  950هاي ريز در ناحيه حدود پيك است

موليبدن در تركيب است. اكسوديسيس هايگروه

در ليگاند  C=Cو  C=Oهاي ارتعاشات كششي گروه

  ظاهر كرده است.  1643در ناحيه  ياستونات پيكاستيل

الگوي پراش اشعه ايكس نانوكاتاليزگر را نشان  2شكل 

ك شديد كه مربوط به صفحه دهد. طبق اين الگو يك پيمي

) 211) و (200) و دو پيك خفيف ناشي از صفحات (110(

اند كه بر مزوپور ظاهر گرديده Ɵ2=8/0 -8/1در محدوده 

آن  Im3mبودن بستر، بلورينگي، نظم و تقارن مكعبي 

ها در تر شدن شدت پيككند. البته ضعيفدلالت مي

مزوپور ناهمگن شده در مقايسه با مزوپور همگن گواهي بر 

اشغال شدن حفرات آن توسط كمپلكس موليبدن و درواقع 

  باشد.كيل كاتاليزگر ناهمگن ميتش

   
SBA -Si/ph e-2MoO-  16تركيب IR-FT : طيف1 شكل

(acac)  
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    SBA- Si/ph e-(acac)2MoO -16 پراش اشعه ايكس: الگوي 2شكل

  
  كاتاليزگر ناهمگن موليبدن TEM تصوير - 3 شكل

  گيرينتيجهبحث و 
متحرك نمودن كاتاليزگر ناهمگن موليبدن از طريق نا

كاتاليزگر همگن مربوطه تهيه شد. پس از شناسايي اين 

كاتاليزگر، فعاليت كاتاليزي آن در واكنش اپوكسايش 

عنوان پراكسيد بههيدرو كيومن در حضورسيكلو هگزن 

                                        ً مورد بررسي قرار گرفت كه درصد تبديل نسبتا  اكسنده 

  دست آمدبه %100پذيري خوب و گزينش
  

SBA-Si/phe-MoO2 -16 تركيبنتايج آزمون كاتاليزي  -1 جدول

ሺacacሻ  

  اولفين
  زمان

  (ساعت)

  درصد

  (%) تبديل

  گزينش پذيري نسبت

  به اپوكسيد (%) 

  100  47  24 سيكلوهگزن

  100  8 10 سيكلوهگزن

 اولفين
  زمان

 (ساعت)

  درصد

 تبديل (%)

  گزينش پذيري نسبت

 به اپوكسيد (%) 

 24 47 100 سيكلوهگزن

 8 10 100 سيكلوهگزن
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