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 احیبء، تشهَدیٌبهیکی، فَتَکبتبلیؼتی ،(DFT) چگبلی تبثعی ًبًَکیج، ًظشیِ ،(CO2)اکؼیذ دیکشثي :کلیدی واژگبن

 مقدمه -1
 چٌذ اخیش ّبیػبل دس اتوؼفش ّبیآلایٌذُ اًتـبس ، ؿذىصٌعتی ًتیجِ دس َّایی ٍ آة تغییشات ٍ اقلین ثِ دلیل تغییش       

 یکی چٌیيّن ؿذُ اػت. هَاجِ اتوؼفش ّبیآلایٌذُ کبّؾ ثشای ّبییچبلؾ ثب اتوؼفش اص حفبظت ثشای جْبى ٍ اػت ؿذُ ثشاثش

 (CO2) اکؼیذ دیکشثياتوؼفش هبًٌذ  ّبیُآلایٌذ حزف ٍ ؿٌبػبیی داسد ٍجَد هب اطشاف جْبى دس اهشٍصُ کِ هْوی هؼبئل اص

 صیؼت هـکلات فؼیلی ّبیػَخت اص ٍػیع اػتفبدُ علت ثِ اتوؼفش دسCO2 افضایؾ . ثبؿٌذهی ّبآى سػبًذى حذاقل ثِ ٍ

 ثَدُ اخیش قشى یک اص ثیـتش دس صهیي ػطح گشهبیؾ اصلی دلیل سػذهی ًظش ثِ کِ اػت آٍسدُ ثَجَد سا صیبدی هحیطی

 ثشای هٌبػت گضیٌِ یک (CH3OH) هتبًَل ٍ (CO) هًََاکؼیذ کشثي هبًٌذ ّبییػَخت ثِ CO2 احیبی ًتیجِ دس .]1[اػت

  کِ داسًذ ثبلایی گپ ًَاس AlN ّبی قفغًبًَ. ]3،2[ثبؿذهی جْبًی گشهبیؾ کشدى هتعبدل ٍ تجذیذپزیش ّبیاًشطی رخیشُ

 دس اػتفبدُ ثشای هٌبػت سا ّبآى AlN ّبیقفغًبًَ ّبیٍیظگی ایي. ؿَد هی ثبلایی ػختی ٍ پبیذاسی ٍ دهبیی ّذایت ثِ هٌجش

ّب ًیض ثِ قفغّب ٍ ًبًَّب ٍ ًبًَصفحِّوبًٌذ ًبًَلَلِ AlNًبًَػبختبسّبی هجتٌی ثش ثش ّویي اػبع . ػبصدهی هختلف ؿشایط

 . ]9-4[اًذهَسد ثشسػی ٍ هطبلعِ قشاس گشفتِ  CO2طَس ٍػیع ثشای احیبی

 

 ريش -2
 تَاثع چٌیيّن. اػت ؿذُ اًجبم 31G(d)/B3LYP-6 ػطح دس( DFT) چگبلی تبثعی ًظشیِ سٍؽ ثب هحبػجبت ّوِ       

 ثْیٌِ ػبختبسّبی دس اًشطی تصحیح ٍ تجذیلات تَصیف ثشای PBE) ( )(Perdew-Burke-Ernzerhof) تجذیلی-تصحیحی

 سػن ثشای .گشفت اًجبم 00 گَػیي افضاسًشم اص اػتفبدُ ثب کَاًتَهی هکبًیک هحبػجبت .ؿذ ثشسػی کل اًشطی هحبػجبت ٍ ؿذُ

 (E-CO2R) فَتَکبتبلیؼتی احیبی دس قؼوت ثعذ هکبًیؼن. ؿذُ اػت اػتفبدُ Gauss sum افضاسًشم اص DOS ًوَداسّبی

CO2 ثشای دٍ ًبًَکیج ّیذسٍطى تکبهلی ّبیٍ ٍاکٌؾ Al5CuN6  ٍAl11CuN12 .هَسد ثشسػی قشاس گشفت 
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 بحث ي وتیجه گیزی  -3

 گضاسؽ( 1) جذٍل دس Al5CuN6 ٍ Al11CuN12ّبی ًبًَقفغ ثب CO2کٌؾ ثِ ثشّن جزة هشثَط هقبدیش اًشطی       

 Al11CuN12ٍ ّبیتَػط ًبًَقفغ CO2 جزة ( ًـبى دادُ ؿذُ اػت، اًشطی1طَس کِ دس جذٍل )اػت. ّوبى ؿذُ

Al5CuN6 ًِبًَقفغ  تَاى ًتیجِ گشفتاػت کِ هیالکتشٍى ٍلت  -761/10ٍ -005/1 ثشاثش تشتیت ث Al11CuN12جزة 

تشی ًؼجت ثِ گبص داسای جزة فیضیکی ضعیف Al5CuN6حبلی کِ ًبًَػبختبس  داؿتِ، دس CO2 ثب تشیقَی ؿیویبیی

CO2  اػت. جزة ؿیویبیی قَیCO2 ًبًَقفغ تَػط Al11CuN12 ِهتَػط پیًَذّبی طَل کبّؾ دلیل ث Al-N 

 ؿَد. هی ٍ کبّؾ اًحٌبی ًبًَقفغ Al-Nاػت، کِ هٌجش ثِ افضایؾ چگبلی ثبس دس پیًَذّبی 

 
 .CO2 جذة اس پسهب قفسوبوً  (Ead)اوزژی جذة مقبدیز مزبًط به  :(1) جديل

 وبوًقفس  الکتزين يلت()اوزژی جذة

- Al5CuN6 

005/1-  CO2@Al5CuN6 

-   Al11CuN12 

761/10- CO2@Al11CuN12 

 

ّبی هحبػجبت تئَسی تشهَدیٌبهیکی سٍی ًبًَقفغ، CO2ثِ هٌظَس دسک ثیـتش هکبًیؼن احیبی فَتَکبتبلیؼتی         

Al11CuN12 ٍ Al5CuN6 ( 1اًجبم ؿذ ٍ ًتبیج دس ؿکل) ایي ؿکل هـخص اػت گًَِ کِ دس ًـبى دادُ ؿذُ اػت. ّوبى

ٍ سٍؽ  تشهَدیٌبهیکی تئَسی ثب اػتفبدُ اص هحبػجبت CO2 گبص پزیشی احیبیثشای دسک ثْتش اثش قطش ًبًَقفغ سٍی گضیٌؾ

DFT ّبی پبیذاسی ًبًَقفغAl11CuN12 ٍ Al5CuN6 ّبیجْت هکبًیؼنE-CO2R  ّبی تکبهلی ّیذسٍطى هَسد ٍ ٍاکٌؾ

 ثشسػی قشاس گشفت. 

*اًشطی صیش آصاد، دس ؿکل  اًشطی ًوَداس اػبع ثش        
COOH  ثشای ًبًَقفغAl11CuN12  الکتشٍى ٍلت هی 60/0ثشاثش ثب-

( 1اػت ٍ سًٍذ اًشطی آصاد  هـبّذُ ؿذُ ساثطِ ) Al5CuN6 ثبؿذ کِ ایي هقذاس اًشطی ثؼیبس کَچکتش اص اًشطی آصاد  ًبًَقفغ

 کٌذ: پیشٍی هی

(1) Al5CuN6 < Al11CuN12   

افضایؾ یبفتِ ٍ ثْتش حذ   Al5CuN6دس هقبیؼِ ثب Al11CuN12 پبیذاسی ًبًَکیج تَاى گفتهی ثبلاثب تَجِ ثِ ساثطِ         

 اًحٌبی کبّؾ ثب کِ داسد ایي ثِ اؿبسُ حبصل ًتبیج کٌذ.ثْتش پبیذاس هی CO ثِ CO2 گبص احیبی سا جْتCOOH ٍاػط 

 .اػت تشهٌبػت CO2 گبص احیبی ثشای Al5CuN6 ًبًَػبختبس ثب هقبیؼِ دس Al11CuN12 ًبًَػبختبس ًبًَقفغ،
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 : Al11CuN12 (B) ي Al5CuN6هبی قفسوبوًدر هبی تکبملی هیدريژن ياکىش تزمًدیىبمیکی تئًری محبسببت(A)(: 1شکل)

  Al5CuN6و  Al11CuN12هبی قفسنبنودر مکبنیسم احیبی فوتوکبتبلیستی  ترمودینبمیکی تئوری محبسببت

 

 وتیجه گیزی  -4

داسد  تیٍاقع يیاؿبسُ ثِ ا Al5CuN6  ٍ Al11CuN12 ّبی ًبًَقفغ  تَػط  CO2گبص  یبیاح یحبصل اص ثشسػ جیًتب         

-E ّبی ؼنیهکبً یثب ثشسػ شاصی اػت تش هٌظَس هٌبػت يیا یثشا Al11CuN12ػطح ػبختبس، ًبًَقفغ  یکِ ثب کبّؾ اًحٌب

CO2R  ٍHER کشدى حذ ٍاػط  ذاسیپب یهـخص ؿذ کِ ًبًَقفغ هزکَس ثشا COOH گبص  یبیجْت احCO2 یاص ًظش اًشط 

ثب  ذیجذ یضٍسّبیکبتبل یطشاح یسا ثشا ًبهحذٍدی اهکبًبت ّب، دس ػبختبس ًبًَقفغ شاتییتغ جبدای کلی طَس ثِ  .اػت تش هطلَة

 .کٌذ یه جبدیا CO2گبص  یبیاح یثبلا ٍ هؤثش ثشا یشپزی ٌؾیگض
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