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 ZMS-5زئولیت در شده کپسوله باز شیف لیگاند با  (II)کبالت کمپلکس ساختار بررسي و تهیه

 3محمودی محبوبه ،2شريف محبوبه ،1*طباطبايي معصومه ،1حسني فاطمه

 ايران يزد، يزد، واحد اسلامي آزاد دانشگاه شیمي، گروه -1
 ايران قم، قم، واحد اسلامي آزاد دانشگاه شیمي، گروه -2

 ايران يزد، يزد، واحد اسلامي آزاد دانشگاه پزشکي، مهندسي روهگ -3
 

 

 E1)) -6´و  L(  [6(باز شیف  لیگاند. شد جانشین 2Co+ با Na+ يون و سنتز گرمابي روش به ZMS-5 زئولیت پژوهش، اين در: چکیده
 متوکسي-3-هیدروکسي-2 واکنش از ([متوکسي فنول -2ديل بیس )آزانیلیدين(( بیس )متانیلیدين( بیس ) -2و 1-)اتان -(E´1و 

 حضور تائید .شد کپسوله ZMS-5 زئولیت هایحفره در کمپلکس پذيرانعطاف لیگاند روش از و تهیه آمیندی اتیلن با بنزالدهید
 پرتو پراش و (FT-IR)سنجي تبديل فوريه فروسرخ طیف با ترکیب اين شناسايي و ZMS-5 زئولیت هایدرون حفرهCo- L کمپلکس 

X   پودری(PXRD) عبوری الکتروني میکروسکوپ با نیز ذرات ريختار و اندازه. شد انجام (TEM) يروبش يالکترون کروسکوپیم و 
(SEM)  شد بررسي. 

  .پذيرروش لیگاند انعطاف ؛زئولیت کمپسوله شده ؛ZMS-5 زئولیتکلیدی:  هایواژه

  مقدمه

 و 4SiO  واحدهای از که است معدني ترکیب يک زئولیت

 4AlO دارند فراواني کاربردهای هازئولیت. است شده تشکیل .
به  آب تصفیه در کاتالیزور عنوان به هاترکیب اين صنعت، در

 به زئولیت مولکولي های غربالويژگي از همچنین. روندکار مي
 برای هازئولیت از. شودمي استفاده صنعت در ایگسترده طور

 هایهیدروکربن از مستقیم یرهزنج هایهیدروکربن جداسازی
 فرآيند کنترل در[ 1] شیمیايي حسگرهای منشعب، ایزنجیره

 هوا جداسازی و پساب کنترل هوا، کیفیت بر نظارت صنعتي،
 هازئولیت. شودمي استفاده سنگین فلزهای حذف و[ 2]

 محیطي، زيست مشکلات حل در متفاوت کاربردهای همچنان
آلومینو  هازئولیت. [4، 3] ددارن روزمره و صنعتي علمي،

  چون IIA و IA هایگروه عناصر از بلوری هایسیلیکات

  يک عمومي فرمول. هستند کلسیم و منیزيم پتاسیم، سديم،
 

O2wH⋅ 2ySiO⋅3O2Al⋅nO/2M تجربي طوربه تواندمي زئولیت

 w و کاتیون ظرفیت  n ،200 تا 2 بین  y فرمول، اين باشد. در 

 است. زئولیت هایحفره در موجود آب مول دتعدا دهندهنشان
 آب هایمولکول با که است هاييحفره دارای چارچوب اين

 هستند. تعويض قابل بیروني هایکاتیون و انددربرگرفته شده
 اجزای به عبور اجازه که هستند بزرگ کافي اندازه به هاحفره

 زير ایدماه اغلب در آبزدايي آبدار، فازهای در. بدهند را مهمان
-زئولیت .است پذيربرگشت و دهدمي رخ سانتیگراد درجه 400

[ و  6، 5ها هستند ]های جامد برای کمپلسها يکي از نگهدارنده
 کمپلکس، روش با شده کپسوله زئولیت های تهیهيکي از روش

 است استوار اصل اين بر روش اين. [7] است ذيرپانعطاف لیگاند
 وارد منافذ زئولیت به راحتي به نندتوامي آزاد هایلیگاند که

 زئولیت هایحفره از عبور برای هاآن پذيریانعطاف زيرا شوند،
  قفس وارد لیگاند که هنگامي. است محدود
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 فلزی يون تواند بهمي که دارد را مزيت اين شود،مي زئولیت
 تشکیل کمپلکس. دهد تشکیل کمپلکس يک شده و متصل

 حد از بیش زئولیت، منافذ قطر از بزرگتر اندازه دلیل به شده
 در. کند فرار زئولیت قفس از تواندنمي و شودمي سخت و بزرگ

 نقش باز شیف لیگاندهای که است شده ديده اخیر، هایپژوهش
و کپسوله شدن  واسط فلزهای هایکمپلکس شیمي در بسیاری

 و هاآمین بین تراکم از اغلب هاها در زئولیت دارند. آنکمپلکس
 تواندمي (R1HC = N-R2) ايمین. شوندمي تشکیل آلدئیدها

 اتصال در نیتروژن غیرپیوندی اتم هایالکترون طريق جفت از
 فلزهای هایکمپلکس مزيت. دکن شرکت فلزی هایيون به

 حلالیت کاهش هازئولیت در شده کپسوله باز شیف -واسط
 آلي سنتزهای و اکسايش هایواکنش در توانندآنهاست که مي

 پس و نموده ايفا ناهمگن کاتالیزورهای عنوان به را خوبي نقش
به تازگي  [.8-13شوند ] جدا واکنش هایفراورده از واکنش از

-پیريدين دی -6و 2ی نیکل و کبالت با لیگاند هاتهیه کمپلس

-و استفاده از آن Xکربوکسیلیک اسید کپسوله شده در زئولیت 

ها به عنوان کاتالیزور در واکنش اکسايش آتنانول و همچنین 
از اين لیگاند برای اکسايش کاتالیزوری  (II)کمپلکس مس 

 [. 15، 14آنلین توسط گروه ما گزارش شد ]

 تجربي بخش 

  متوکسي-3 هیدروکسي -2 ترکیب mmol10 لیگاند  یهته
 

 mmol5 سپس به آن  و شد حل اتانول mL 10بنزالدهید در 
گرديد. به  اضافه   اتانول mL 10 در شده حل آمین دی اتیلن

افزوده شد و مخلوط  کلريدريک اسید قطره مخلوط واکنش دو
 .(1ساعت تقطیر شد )شمای  6واکنش به مدت 

    ZSM-5 تی زئولیتهیه

mL  15  مولار به 2سود g 5  در بالن مجهز به  سیلیکاتسديم
آبه  18گرم آلومینیوم سولفات  5 همزن مغناطیسي اضافه شد.

آب مقطر به محلول بالا قطره قطره اضافه  mL20  حل شده در
آب  mL 6تری اتیل آمین حل شده در   mL 6 و سپسگرديد 

در دمای به دست آمده لول مقطر به محلول بالا افزوده شد. مح
C˚ 140  و  گرمادهي شد گرمابيساعت در شرايط  48به مدت

در  C ˚ 100 ساعت در دمای 8سپس رسوب جدا و به مدت 
 د .اتوکلاو خشک ش

  با يون کبالت  ZSM-5زئولیتهای سديم جانشیني يون

g 5  زئولیت به همراهmL300  و  زدايي شدهيونآب 
mmol 12  کبالت (II)شش آبه به يک بالن  راتنیتmL 

در حمام روغن  C ˚ 90ساعت در دمای 24منتقل و به مدت 
مخلوط واکنش صاف و رسوب چند بار با آب  سپس .شد تقطیر

 کورهساعت در  15و به مدت گرديد داغ يون زدايي شده شسته 
 قرار داده شده و کامل خشک شد. C ˚ 150با دمای 

 
 

 .(L)متوکسي فنول([  -2ديل بیس )آزانیلیدين(( بیس )متانیلیدين( بیس ) -2و 1-)اتان -(E´1و  E1)) -6´و  6لیگاند ] تهیه چگونگي  1 شمای
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  Lبا لیگاند ZSM-5های زئولیت تشکیل کمپلکس کبالت در حفره

پیش گرم از رسوب خشک به دست آمده از مرحله  g 2مقدار 

میلي لیتری منتقل شد و در حمام  250ن به يک بالدوباره 

اتانول  mL  200 و  Lلیگاند از mmol   36روغن قرار گرفت.

 C˚90 دمای درساعت  24به رسوب اضافه شد و به مدت 

با  کورهو در گرديد . سپس مخلوط واکنش صاف تقطیر شد

قرار گرفت تا کامل خشک شود. به منظور حذف  C˚150 دمای

ساعت به ترتیب با  6رسوب به مدت  ،دهواکنش ندا  Lلیگاند 

پس از  به دست آمدهاتانول و استونیتريل سوکسله شد. مخلوط 

 01/0محلول  mL  100ساعت درون 24خشک شدن به مدت 

نشده  همتافتهمولار سديم کلريد قرار گرفت تا يون های فلزی 

های زئولیت خارج شود. پس از صاف کردن مخلوط از حفره

بارها شستشو داده شد.  زدايي شدهيونآب  واکنش، رسوب با

و به منظور  خشک گرديد C˚120در دمای  فراورده پاياني

و  (FT-IR) تبديل فوريه فروسرخ سنجياز طیف آنشناسايي 

 استفاده شد. Xپراش پرتو 

 نتايج و بحث

  FT-IRسنجي طیف

جانشین ، زئولیت   ZMS-5، زئولیت  Lلیگاند   IRهایطیف

در  L کبالت و همچنین کمپلکس شده با لیگانديون شده با 

 cm3442-1 درنوار جذبي  .اندنشان داده شده 4تا  1های شکل

ی آب هامولکول O-Hکششي  هایدهنده ارتعاشنشان

تواند مربوط به سیلیکات به زئولیت است که مي شدهجذب

 و 1625 آلومینیوم هیدراته باشد. نوارهای ظاهر شده در
1-cm 1392 های آب خمشي مولکول هایبوط به ارتعاشمر

نمايانگر  cm1320-980-1 گسترهاست. نوار ظاهر شده در 

است  4AlOو  4SiO یهاگروههای چاروجهي شکلوجود 

[. نوارهای جذبي در لیگاند و کمپلکس با نوارهای گزارش 16]

د. حضور ندارهمخواني شیف -های بازشده در کمپلکس

 FT-IR هایمقايسه طیف بائولیت کمپلکس کبالت در حفره ز

زئولیت و زئولیت تعويض  وزئولیت کپسوله شده با کمپلکس 

 .  [11، 10] شوديون شده تايید مي
 

 
 

 Lلیگاند  FTIRیف ط  1شکل
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 .  ZSM-5زئولیت   FTIR طیف  2شکل 
 

 
 

 .  ZSM-5-Coترکیب  FTIRطیف   3شکل
 

 
 . ZSM-5 های زئولیتبا يون فلزی کبالت در حفره L کمپلکس تهیه شده از واکنش لیگاند FTIRطیف   4شکل 
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 X پراش پرتو

و ZMS-5  زئولیت  (XRD)الگوهای پراش اشعه ايکس

  70 °تا  صفر بین2θ ای گستره زاويهدر   (II)کبالت  کمپلکس

 مشخصه 2θ=20 -°27های در قلهاست.  شدهآورده  5در شکل 

 ZMS-5زئولیت  قله اصلي [.17] هستند ZMS-5ولیت زئ

. شودديده مي 61/26˚ درتعويض يوني شده و کمپلکس کبالت 

زئولیت و مراحل مختلف  X ی اصلي در الگوی پراش پرتوهاقله

ي در جزئتشکیل کمپلکس در زئولیت مشابه است. جز تغییرات 

 شاننکه  شودينم ديده هاآن ، تفاوت اساسي درهاقلهشدت 

که ساختار زئولیت پس از انجام واکنش و تشکیل  دهدمي

 تغییری نکرده است.  هاحفرهکمپلکس در 

 تصوير میکروسکوپ الکتروني 

-Na ( زئولیتSEM) روبشيتصويرهای میکروسکوپ الکتروني 

ZMS-5 ،Co-L- ZMS-5   افتهيانجامی هاواکنش همهپس از 

کپسوله  ZMS-5Zزئولیت  SEMشده است.  آورده 6 در شکل

های زئولیت بدون هیچ بلورشده با کمپلکس کبالت حضور 

دهد. کمپلکس يا يون فلزی اضافه بر سطوح خارجي را نشان مي

با کمپلکس  ZMS-5زئولیت  SEMتفاوت مهم در تصوير 

کبالت کپسوله شده با زئولیت تايیدی برای کپسوله شدن 

  Na ZMS-5  ,Co-LZمربوط به  TEMتصاوير  .استکبالت 

-کمپلکس شود کهديده مينشان داده شده است.  7در شکل 

دارای طبیعت مات و شکل منظم    Co-L-Z های کپسوله شده

افزون بر های سطحي وجود دارد. اما تغییز جزئي در لبه ،هستند

 ديدهدر مقايسه با زئولیت اولیه چشمپوشي تراکم قابل  اين،

از  پسی، حتي طبیعت بلور  Co-L-Zشناسيريختشود. مي

دهد. نشان ميرا زئولیت  هایهکپسوله شدن کمپلکس در حفر

 نشانگر نبودCo-L-Z و  Na-ZMS-5 تصاوير زمینه روشن

. اين استهای کبالت روی سطوح مقادير ناچیز کمپلکس

حتي  ZMS-5برای زئولیت  مترینانوندازه ا دهندهنشانتصاوير 

  ی آن است.هاحفرهپس از تشکیل کمپلکس در 

 

 
 

 .Co(II)-L–NaZو )پ( Co-NaZ ، )ب(  NaZ)الف( زئولیت XRD طیف  5شکل 
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 .Co(II)-L–NaZ  ، و )ب( NaZ (الف)تصوير میکروسکوپ الکتروني روبشي از   6شکل 

 

 

 
 

 .Co(II)-L–NaZ  ، و)ب( NaZ)الف(  TEMتصوير   7شکل 

 
 برداشت

يون  يجانشینهايي است که با دارای حفره ZMS-5زئولیت 

توان واسط و افزودن لیگاندهای مناسب مي هایسديم با فلز

های زئولیت جا با لیگاند را درون حفره هایهايي از فلزکمپلکس

تواند باعث بهبود زئولیت مي رونکپسوله شدن کمپلکس د .داد

 کرئولیت شده و همچنین کمپلکس به ي زوریکاتالی ويژگي

-ZMSزئولیت  پژوهش،ن کاتالیزور ناهمگن تبديل شود. در اي

 و با لیگاند باز شیفجانشین شده،  (II)با يون کبالت  ، زولیت5

شد که نتايج تهیه  ZMS-5کمپلکس کپسوله شده در زئولیت 

کپسوله شدن کمپلکس در زئولیت تغییر که نشان داد 

 کند. محسوسي در ساختار بلوری زئولیت ايجاد نمي

 قدرداني   

خود از دانشگاه آزاد اسلامي واحد  نويسندگان مراتب قدرداني

 دارند. يزد را اعلام مي
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