
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 مهدی مهام عهده دار مکاتبات:* 

 رانی، اعلی آباد کتول، علی آباد کتولواحد  ،یدانشگاه آزاداسلام نشانی:

   E-Mail: mehdimaham@gmail.com :کپست الکترونی              0333-5453323 تلفن:

 مجله شیمی کوانتومی و اسپکتروسکوپی

44-73 (5731 )1:54 

Journal of Quantum Chemistry and Spectroscopy (JQCS) 

 

 
 

 

 

دی نیتروفنیل هیدرازین با استفاده از  -4و  2مرئی برای نظارت بر احیای  و فرابنفش سنجی طیف

 نانوکامپوزیت پالادیوم/ناترولیت زئولیت بیوسنتز شده به عنوان کاتالیست قابل بازیافت
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 33/6/3532، تاریخ پذیرش قطعی:33/2/3532اصلاح شده:، تاریخ دریافت نسخه 35/5/3532تاریخ ثبت اولیه:

 

 چکیده

به عنوان عامل کاهنده و  (piper longum)لانگوم  های گیاه پیپربا استفاده از عصاره آبی میوه ناترولیت زئولیت /پالادیوم نانوکامپوزیت     

مجهز به  (FE-SEM)دانی می نشر روبشی الکترونی پایدارکننده با موفقیت سنتز شد. بررسی خصوصیات نانوکامپوزیت به وسیله میکروسکوپ

ی لیتیک( انجام شد. نانوکامپوزیت تهیه شده فعالیت کاتاTEMعبوری ) الکترونی ( و میکروسکوپ(EDSایکس  پرتو انرژی پراش سنجی طیف

تواند از مخلوط نانومتر نشان داد. کاتالیست می 535در  λmaxهیدرازین در آب، از طریق اندازه گیری  نیتروفنیلدی-2 و 4خوبی برای احیا 

    رد.قرار گی مجدد استفاده مورد شود، آن مشاهده ای در فعالیت کاتالیتیکیملاحظه قابل کاهش آنکه مرتبه بدون 3واکنش جدا شود و تا 
 

هیدرازین. نیتروفنیل دی-4 و 2ناترولیت زئولیت، احیاء، /پالادیوم بیوسنتز، نانوکامپوزیت واژه های کلیدی:

 مقدمه. 5

ور بسیار مورد توجه قرار گرفته است. این آلاینده ها به ط، طول چند سال گذشته در، خطرناکحذف موثر ترکیبات نیتروآروماتیک سمی و      

های طبیعی که وارد آب. ترکیبات نیتروآروماتیک زمانی]3[شیمیایی و بیولوژیکی پایدار بوده، در نتیجه تخریب طبیعی آنها غیرممکن است 

یار حائز اهمیت ها بستجدیدپذیر برای حذف این قبیل آلاینده هایآوریکنند. بنابراین توسعه فنخطرات زیست محیطی جدی را ایجاد میشوند، 

 است. 
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 های آروماتیک با ارزش دراز طریق تخریب کاتالیتیکی و تبدیل به آمین ٬معمولا تخریب ترکیبات نیتروآروماتیک با استفاده از نانوذرات فلزی

ناپذیر . هرچند به دلیل انرژی سطحی زیاد نانوذرات، تراکم این ذرات اجتناب]4-2[شود به عنوان عامل پایدارکننده انجام می 4NaBHحضور 

-دارندها، نگهه. همچنین جداسازی نانو ذرات به عنوان کاتالیست از مخلوط واکنش بسیار مشکل است. اخیرا برای غلبه بر این محدودیت]3[است 

 .]6-5[اند ای مورد استفاده قرار گرفتهبه طور گسترده 2TiO CuO٬ 4O3Fe٬های جامدی از قبیل زئولیت،گرافن اکسید، 

ایط واکنش هایی از قبیل شرها دارای محدودیتاند، هرچند این روشهای فیزیکی و شیمیایی متعددی برای سنتز نانوذرات فلزی استفاده شدهروش

های شیمیایی قابل اشتعال و خطرناک بوده و تولید محصولات قیمت، حلالبالا، استفاده از مواد شیمیایی سمی و گران سخت همچون دما و فشار

های ترین جنبه. سنتز سبز نانوذرات با استفاده از عصاره گیاهان یکی از جذاب]3 [آمیز است نمایند که سمی و برای محیط زیست مخاطرهفرعی می

. سنتز ]6-5[تواند مورد استفاده قرار گیرد و به عنوان یک جایگزین اقتصادی و ارزشمند برای تولید مقادیر زیاد نانوذرات می نانوتکنولوژی بوده

از واکنشگرهای  تر و ارزانتر بوده و نیازی به استفادهبیولوژیکی نانوذرات با استفاده از عصاره گیاه در مقایسه با سنتز فیزیکی و شیمیایی ساده

های بیولوژیکی از عوامل کاهنده طبیعی موجود در عصاره گیاه برای احیای ایی سمی و خطرناک و همچنین دما و فشار بالا ندارد. روششیمی

نمایند. مطالعات اخیر ما نشان داد که نانوذرات سنتز شده با استفاده از عصاره گیاهان در طولانی مدت پایدارتر بوده و های فلزی استفاده مییون

 . ]30-34[ها ندارند الها و پلیهای طبیعی از قبیل پروتئیناحتمالا به دلیل حضور پایدارکننده ٬یاز به افزودن عوامل پایدارکنندهن

بدون استفاده از پایدارکننده یا سورفکتانت  piper longumاخیرا گروه تحقیقاتی ما سنتز سبز نانوذرات پالادیوم را با استفاده از میوه های گیاه 

 piperای گیاه هبا استفاده از عصاره میوه ناترولیت زئولیت/پالادیوم . در تحقیق حاضر، ما یک پروتکل برای تهیه نانوکامپوزیت]30[گزارش نمود 

longum  نیتروفنیل دی -2 و 4نانوکامپوزیت سنتز شده در احیای به عنوان عامل کاهنده و پایدارکننده ارائه نمودیم. همچنین فعالیت کاتالیتیکی 

مورد بررسی قرار   (UV-visible)مرئی و فرابنفش آنالیت مورد نظر با استفاده از اسپکتروسکوپی λmaxگیری هیدرازین در آب از طریق اندازه

 گرفت.

 . بخش تجربی2

 ها و مواد شیمیایی مورد استفاده. دستگاه2-5

د. از منطقه حرمک )استان سیستان و بلوچستان( تهیه ش شیمیایی از شرکت های مرک و آلدریچ خریداری شدند. ناترولیت زئولیتتمام مواد      

انجام شد. مورفولوژی نانوذرات سنتز شده از طریق آنالیز  (Hitachi , U‐2900)با استفاده از اسپکتروفتومتر دو پرتوی  UV-visibleآنالیز طیفی 

SEM (Cam scan MV2300)  تعیین شد. ترکیب شیمیایی نانوکامپوزیت سنتز شده با استفاده ازEDS (S3700N)  مشخص شد. همچنین اندازه

کیلو ولت  30دهنده شتاب با یک ولتاژTEM (Philips EM208 )از طریق آنالیز  ناترولیت زئولیت /پالادیوم نانوذرات پالادیم در نانوکامپوزیت

 انجام شد.

 piper longumهای گیاه ه عصاره میوه. تهی2-2

لیتر اضافه شد. سپس میلی 300در یک بالن  %50لیتر محلول متانولی میلی 500به   piper longumهای گیاه شده میوهگرم پودر خشک 30     

و صاف شد و در نهایت در یخچال تا دور بر دقیقه سانتریفیوژ  6300دقیقه هم زده شد. عصاره تهیه شده در  50به مدت  C o50مخلوط در دمای 

 قبل از استفاده نگهداری شد.
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 . تهیه نانوذرات پالادیوم2-7

با سرعت هم زدن ثابت   2PdClمولار  005/0لیتر محلول آبی میلی 30لیتر عصاره تهیه شده، قطره قطره میلی 33 ٬برای تهیه نانوذرات پالادیوم     

 دقیقه با تغییر رنگ محلول انجام شد. تائید تشکیل نانو 50در طی  )0Pd (به پالادیوم )IIPd (های پالادیوماضافه شد. احیای یون Co50در دمای 

آوری نانوذرات پالادیوم از طریق سانتریفیوژکردن محلول رنگی به ( انجام شد. جمع3)شکل  UV-visibleذرات پالادیوم با استفاده از آنالیز 

 دقیقه انجام شد. 23به مدت  دور بر دقیقه 5000دست آمده در 

 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم . تهیه نانوکامپوزیت2-4

گرم  0/3و   2PdClمولار  05/0لیتر محلول آبی میلی 40لیتر عصاره تهیه شده به میلی 30 ،ناترولیت زئولیت/پالادیوم برای تهیه نانوکامپوزیت     

به  C o 300شده صاف و در دمای ساعت هم زده شد. رسوب تشکیل 33به مدت  C o 300اضافه شد و سپس مخلوط در دمای  ناترولیت زئولیت

  ساعت خشک شد. 3مدت 

 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم هیدرازین در حضور نانوکامپوزیت نیتروفنیل دی-4 و 2کاتالیتیکی  احیا .2-1

گرم نانوکامپوزیت مخلوط و به مدت میلی 0/3میلی مولار( با  056/0هیدرازین ) نیتروفنیل دی-2 و 4لیتر محلول میلی 43 ٬در روش ارائه شده     

 ٬زدن در دمای محیطمولار( به مخلوط، تحت هممیلی 33/5) 4NaBHلیتر محلول آبی تازه تهیه شده میلی 43 ٬یک ساعت هم زده شد. سپس

نانومتر  535در  λmaxاز طریق اندازه گیری  UV-visibleاضافه شد. پیشرفت واکنش با مشاهده تغییرات در رنگ محلول و اسپکتروسکوپی 

هیدرازین  آمینوفنیل دی-2 و 4هیدرازین و تشکیل  نیتروفنیل دی-2 و 4دهنده احیای شدن تدریجی رنگ زرد محلول نشان نظارت شد. ناپدید

-شستن با آب مقطر و سپس خشک ٬بازیافت کاتالیست از طریق سانتریفیوژ نمودن ٬ثانیه تکمیل شد. در انتهای آزمایش 340عد از بود. واکنش ب

 کردن انجام شد.

 . نتایج و بحث7
  ناترولیت زئولیت /پالادیوم . تعیین خصوصیات نانوکامپوزیت7-5

ارائه شده است. فلاونوئیدها و  piper longumهای گیاه با استفاده از عصاره میوه 0Pd به پالادیوم IIPdهای یک روش آسان برای احیای یون     

شوند. تجزیه و تحلیل دقیق تشکیل نانوذرات می Pdو تشکیل نانوذرات  IIPd هایدیگر ترکیبات فنولیک موجود در عصاره گیاه باعث احیای یون

Pd  با استفاده از عصاره گیاهpiper longum گیری طیف از طریق اندازهUV-visible  ( انجام شد. طول موج جذبی ماکزیمم به واسطه 3)شکل

 ناترولیت زئولیت /پالادیوم نانومتر شیفت پیدا نمود. در این تحقیق تهیه نانوکامپوزیت 450-550نانومتر به محدوده  233از  Pdتشکیل نانوذرات 

 FE-SEMبه عنوان بستر ارائه شده است. خصوصیات نانوکامپوزیت سنتز شده به وسیله آنالیز  ولیتبه ناترولیت زئ Pdاز طریق اتصال نانوذرات 

 بررسی شد. TEMو آنالیز  EDSمجهز به 

 ناترولیت زئولیت /پالادیوم از نانوکامپوزیت FE-SEMانجام شد. تصاویر  FE-SEMمورفولوژی سطح نانوکامپوزیت سنتز شده با استفاده از آنالیز 

 TEM(. اندازه ذرات نانوکامپوزیت سنتز شده با استفاده از تصاویر 4باشند )شکل متصل می به سطح ناترولیت زئولیت Pdداد که نانوذرات  نشان

توان می، نانومتر(صدم  23نانومتر( و قطر حفرات زئولیت )کمتر از  3/34)در حدود  Pd(. با توجه به میانگین اندازه ذرات 5بررسی شد )شکل 

  درون حفرات زئولیت وجود نداشتند، بلکه بر روی سطح زئولیت قرار گرفتند. TEMجه گرفت که نانوذرات شناسایی شده توسط آنالیز نتی
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  ناترولیت زئولیت/پالادیوم نانوکامپوزیت FE-SEMتصویر  .5شکل 

 

 

 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم نانوکامپوزیت TEMتصاویر  .2شکل 
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 C٬Oهای مربوط به عناصر پیک ٬کاتالیست EDS(. در طیف 2مشخص شد )شکل  EDSترکیب شیمیایی نانوکاتالیست سنتز شده توسط آنالیز 

٬ Al٬ Si٬ Ca  وPd  فهرست شده است. 3مشاهده شدند. نسبت وزنی و اتمی عناصر در جدول 

 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم نانوکامپوزیت EDS. طیف 7شکل 

 

  زئولیت ناترولیت/پالادیوم . نسبت های اتمی و وزنی عناصر تشکیل دهنده نانوکامپوزیت5جدول 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم . فعالیت کاتالیتیکی نانوکامپوزیت7-2

به عنوان عامل  4NaBHهیدرازین با استفاده از  نیتروفنیلدی-2 و 4 از طریق احیای ناترولیت زئولیت/پالادیوم فعالیت کاتالیتیکی نانوکامپوزیت     

بررسی شد. تغییرات  UV-visible(. پیشرفت واکنش با استفاده از اسپکتروسکوپی جذبی 3احیاکننده در محیط آبی مورد مطالعه قرار گرفت )طرح 

 عنصر سری نسبت وزنی )%( نسبت اتمی )%(

33/55  43/44  Ka C 

60/26  45/56  Ka O 

03/2  46/3  Ka Al 

32/2  52/6  Ka Si 

60/3  34/5  Ka Ca 

32/2  55/43  La Pd 

34/0  35/2  La Au 

300 300   
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یج نشان داد که (. نتا3مورد بررسی قرار گرفت )شکل  ءنانومتر برای نظارت بر فرایند احیا 535هیدرازین حدود  نیتروفنیلدی-2 و 4پیک جذبی 

پیک جذبی  UV-visible٬باشد. مطابق با آنالیز پایدار می ناترولیت زئولیت/پالادیوم هیدرازین در غیاب نانوکامپوزیت نیتروفنیلدی-2 و 4محلول 

در محلول آبی  ولیتت زئناترولی /پالادیوم ماند. در حضور نانوکامپوزیتهیدرازین در غیاب کاتالیست بدون تغییر باقی می نیتروفنیلدی-2 و 4

نانومتر کاهش یافت و پیک جذبی  535به تدریج شدت پیک جذبی در طول موج در محدوده  4NaBH٬هیدرازین و  نیتروفنیلدی-2 و 4حاوی 

همچنین همزمان  هیدرازین بود. آمینوفنیلدی-2 و 4هیدرازین به  نیتروفنیلدی-2 و 4که مربوط به احیای ،نانومتر ظاهر شد 430جدید در محدوده 

 نیتروفنیلدی-2 و 4به تدریج رنگ محلول از زرد به رنگ سفید تغییر نمود. احیای کاتالیتیکی ، کردن کاتالیستبا تشکیل ترکیب جدید بر اثر اضافه

هیدرازین در محدوده  نیلنیتروفدی-2 و 4دقیقه کل پیک جذبی  4دقیقه تکمیل شد. بعد از  4هیدرازین در مدت  آمینوفنیلدی-2 و 4هیدرازین به 

 بود. لیت زئولیتناترو /پالادیوم دهنده فعالیت کاتالیتیکی فوق العاده نانوکامپوزیتکه نشان ،رنگ شدنانومتر ناپدید و محلول نیز بی 535

 

 

 

  ناترولیت زئولیت/پالادیوم هیدرازین بر روی سطح نانوکامپوزیت نیتروفنیلدی-4 و 2احیای  .5طرح 

 و با استفاده از ناترولیت زئولیت اصلاح نشده به Pdبه عنوان بستر طبیعی، واکنش بدون نشاندن نانوذرات  بررسی تاثیر ناترولیت زئولیتبه منظور 

شده هیچ واکنش احیایی صورت نگرفت. زئولیت به عنوان بستر باعث کاهش تجمع عنوان کاتالیست انجام شد. با توجه به مشاهدات انجام

 نیتروفنیلدی-2 و 4شد. احیای کاتالیتیکی در جداسازی کاتالیست از مخلوط واکنش و تاثیر سینرژیک در فرایند احیا می تسهیل، Pdنانوذرات 

-2 و 4هیدرازین به  نیتروفنیلدی-2 و 4باشد. احیای کاتالیتیکی هیدرازین یک فرایند انتقال الکترون می آمینوفنیلدی-2 و 4هیدرازین به 

 شود:مرحله انجام می 4هیدرازین در  لآمینوفنیدی

 ، π-πهیدرازین بر روی سطح کاتالیست از طریق برهمکنش های  نیتروفنیلدی-2 و 4. نفوذ و جذب 3 

-. انتقال الکترون از گروه دهنده 4 
4BH  هیدرازین با استفاده از نانوذرات  نیتروفنیلدی -2 و 4به پذیرندهPd. 

-نشانده شده بر روی ناترولیت زئولیت باعث کاتالیزکردن واکنش از طریق تسهیل در انتقال الکترون از  Pdنانوذرات 
4BH  نیتروفنیلدی-2 و 4به 

 نیتروفنیلدی-2 و 4نتیجه منجر به احیای  در، اندشوند که هر دو گروه دهنده و پذیرنده الکترون بر روی سطح کاتالیست جذب شدههیدرازین می

 گردند.میهیدرازین 
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  ناترولیت زئولیت/پالادیوم هیدرازین کاتالیز شده توسط نانوکامپوزیت نیتروفنیلدی-4 و 2در هنگام احیای  UV-visibleطیف  .1شکل 

 

احیای کاتالیتیکی از شود و در نهایت محصول هیدرازین می آمینوفنیلدی-2 و 4هیدرازین بر روی سطح کاتالیست تبدیل به  نیتروفنیلدی-2 و 4

 گردد.روی سطح کاتالیست واجذب می

 

 . قابلیت بازیافت کاتالیست7-7

کاتالیست از طریق سانتریفیوژکردن از مخلوط واکنش جمع آوری و با اتانول  ،بعد از اتمام واکنش ٬به منظور بررسی قابلیت بازیافت کاتالیست     

چرخه متوالی تحت شرایط یکسان  3و آب شسته و قبل از استفاده مجدد به منظور حذف باقیمانده حلال ها خشک شد. آزمایشات بازیافت در 

 ای نداشته است. اینمرتبه استفاده مجدد از کاتالیست تغییر قابل ملاحظه 3بعد از  آمده نشان داد که فعالیت کاتالیتیکیانجام شدند. نتایج بدست

 نتایج پایداری خوب نانوکاتالیست سنتز شده را اثبات نمود.

 

  

  گیرینتیجه .4

 piper گیاه هایاز طریق روش بیولوژیک و با اسددتفاده از عصدداره آبی میوه  ناترولیت زئولیت/پالادیوم در تحقیق ارائه شددده نانوکامپوزیت     

longum  به عنوان عامل احیاکننده و پایدارکننده سنتز شد. مشخصات نانوکامپوزیت سنتزشده با استفاده از آنالیزFESEM، EDS   وTEM  مورد

محیطی هیدرازین در محیط آبی و شددرایط  آمینوفنیل دی-2 و 4بررسدی قرار گرفت. کاتالیسدت سدنتز شدده عملکرد کاتالیتیکی عالی در احیای     

نظارت شد. پس از پایان واکنش، کاتالیز مصرف شده به آسانی  UV-visibleنشان داد. پیشرفت واکنش احیا با استفاده از اسپکتروسکوپی جذبی 

ج به دست مرتبه استفاده مجدد مشاهده نشد. نتای 3ای در فعالیت کاتالیتیکی آن بعد از بوسدیله سدانتریفیوژکردن بازیافت شد و تغییر قابل ملاحظه  
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به عنوان عامل پایدارکننده و  piper longum گیاه هایآمده نشدان داد که اسدتفاده از ناترولیت زئولیت به عنوان بسدتر طبیعی و عصداره آبی میوه    

 احیاکننده، منجر به ایجاد یک روش سازگار با محیط زیست برای سنتز سبز نانوکاتالیست می شود. 
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