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  چكيده

و نشان داده  گرديدتثبيت شده بر روي بستر دياتوميت بررسي در اين مطالعه اكسيداسيون كاتاليتيكي مونوكسيد كربن بر روي نانوذرات اكسيد مس  :زمينه و هدف
  . تواند به عنوان پايه كاتاليست استفاده گرددشد كه چگونه دياتوميت ارزان قيمت مي

ليز و آنـا ) porosimetry(، تخلخل سنجي BET، )SEM( ميكروسكوپ الكتروني روبشيويژگيهاي كاتاليست هاي آماده شده توسط روشهاي  :روش بررسي
EDX بر روي فعاليت كاتاليستي نانوذرات اكسيد  ي دماي واكنش، دماي كلسيناسيون و ميزان بارگذاري نانوذرات اكسيد مسمتغيرهاتاثير . مورد بررسي قرار گرفت

  .مس تثبيت شده بر روي بستر دياتوميت در شرايط مختلف در يك راكتور لوله اي با جريان مداوم مطالعه شد
ايـن كاتاليسـت داراي فعاليـت    . باشـد مناسـبي بـراي پايـه كاتاليسـت مـي      نهيگز ،نظيرويژگيهاي بيدهد كه دياتوميت به خاطر دارا بودن يج نشان مينتا :هايافته

كاتاليست داراي . ت بستگي داردفعاليت و رفتار كاتاليتيكي به اندازه نانوذرات، دماي واكنش، زمان تماس و مقدار نانوذرا. باشدبالايي مي حرارتي كاتاليستي و پايداري
CuO  درجه سانتيگراد بيشترين فعاليت كاتاليتيكي را نشان داد 400ليتر بر دقيقه و در دماي  0.5درصد وزني، در دبي  4با غظت.  
ويژگيهاي شيميايي و فيزيكي بي . دتواند به عنوان يك پايه كاتاليست مناسب عمل نمايدياتوميت كه نوعي از مواد متخلخل طبيعي فراوان است مي: گيرينتيجه

منافذ ميكروسكوپي فراوان با قابليت جذب خوب، دانسيته كم، نفوذ پذيري زياد، مساحت سطح مناسب و مقاومت حرارتي بـالا و تثبيـت خـوب     مانندنظير دياتوميت 
  .گردداي اكسيداسيون مونوكسيد كربن مينانوذرات اكسيد مس بر روي آن منجر به فعاليت كاتاليستي پايدار و بالاي اين كاتاليست بر

  
  مونوكسيد كربن، اكسيداسيون كاتاليتيكي، نانوذرات اكسيد مس، دياتوميت: هاكليد واژه

  مقدمه
بـو و بسـيار   رنگ، بيگازي بي) CO(مونوكسيد كربن 

سمي است، دانسيته اين گاز نزديك به دانسيته هوا است 
منــابع مصـنوعي توليــد  و توسـط فرآينــدهاي طبيعـي و   

ــي ــود مـ ــيون  . شـ ــنعتي و اكسيداسـ ــدهاي صـ فرآينـ
مونوكسـيد كـربن    انتشـار  ها از منابع اصـلي  هيدروكربن

 انتشـار  هـا مهمتـرين منبـع   خروجـي اتومبيـل  . باشندمي
تــنفس گــاز . باشــندمــي در شــهرها مونوكســيد كــربن

 تواند منجر به ايجاد مشكلات قلبـي مونوكسيد كربن مي
اين گاز نسبتا غيـر قابـل حـل و    . گرددعروقي و مرگ و 

قادر بـه نفـوذ در دسـتگاه تنفسـي اسـت و خـود را بـه        
اثـرات آن بـر روي مـواد،    . رسـاند هاي هوايي مـي  كيسه

بـا  . گياهان و انسان در غلظت بالا به تاييد رسيده اسـت 

توجه بـه ايـن كـه ميـل تركيبـي مونوكسـيد كـربن بـا         
ز اكسـيژن  برابـر بيشـتر ا   240هموگلوبين خـون حـدود   

آلوده كربوكسي هموگلـوبين خـون   هاي در محيط  است،
در جوانــان بــا رســيدن . يابــدبــه ســرعت افــزايش مــي

درصد ظرفيت اكسيژن  5كربوكسي هموگلوبين خون به 
گيري بدن كاهش مي يابد و تاثير آن بر قلب به وضـوح  

اگر انسان به مدت يك ساعت بـا غلظـت    .شودديده مي
دكربن و يا به مدت هشـت سـاعت   ام مونوكسيپيپي 30

ام از ايـن آلاينـده در تمـاس باشـد،     پـي پـي  9با غلظت 
رسد كه درصد مي 3/1كربوكسي هموگلوبين خون او به 

سردرد محسـوس و كـاهش عملكـرد مغـزي را در پـي      
بـه   ابراين مونوكسـيد كـربن بايـد   ن ـب؛ ]1[ .خواهد داشت
  .ها و اصول مهندسي كنترل گرددوسيله روش
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و همكاراندهستاني اطهرعيد س 52

زمــان ي كاتاليســتي قادرنــد بــه طــور هــمهــامبــدل
ــدروكربن ــا را اكســيد و اكســيد مونوكســيدكربن و هي ه

پايه، واش كوت و كاتاليست  .]2[نيتروژن را احياء نمايند 
واش . باشنديك سيستم كاتاليستي مي اصلي سه قسمت

گيرند و كوت و كاتاليست بر روي پايه كاتاليست قرار مي
ا بـراي توزيـع مناسـب    واش كوت سطح ويـژه بـالايي ر  

گـاز آلاينـده بايـد بـدون     . ]3[نمايد كاتاليست فراهم مي
افزايش افت فشار از درون پايـه كاتالسـت عبـور نمايـد،     
همچنين پايه كاتاليست بايد سـطح ويـژه بـالايي بـراي     

كاتاليست و انتقال جرم سريع فـراهم نمايـد    پخش موثر
]4[ .  

ي كاتاليسـتي  هـا هاي كاتاليستي سراميكي و پايـه پايه
. ]5[باشـند  هاي كاتاليست ميپايهمتداول فلزي، دو نوع 

ي كاتاليستي درصد تخلخل كمـي  هاهر دو نوع اين پايه
ان پايـه كاتاليسـت   استفاده از آنها به عنـو  دارند، بنابراين
در حـدود چنـد    اي با ضخامتباشد، لذا لايهمطلوب نمي

شود كه يميكرون به منظور افزايش سطح به كار برده م
. شـود واش كوت ناميده مي اين لايه متخلخل اصطلاحاً

γ-Al2O3 تــرين واش كــوت مــورد بــه عنــوان متــداول
ضريب انبساط حرارتـي و مقـاوت   . گيرداستفاده قرار مي

هاي مكانيكي ترين ويژگيدر برابر شوك حرارتي از مهم
. باشــندهــاي كاتاليســتي موجــود در خودروهــا مــيپايــه

ماي ذوب بالايي داشته و نيز د )Cordierite(كئورديريت
نسبت بـه اكسيداسـيون مقـاوم اسـت، بنـابراين گزينـه       

باشـد  هاي كاتاليسـتي خودروهـا مـي   مناسبي براي مبدل
]6[ . 

كاتاليزورهاي اكسيد كننده مناسـب بـراي اسـتفاده در    
، I ،V ،VIهـاي،  موتورهاي ماشين شامل فلزهاي گروه

VII ،VIII  از فلزات گروهB ـ. باشدمي  ي الخصـوص  عل
كروم، مس، نيكل و پلاتين كه ممكن است بـه صـورت   
جداگانه يا به صورت مخلوط با ديگر فلزات استفاده شود 

يـك ديرگـداز مثـل آلومينـا، آلومينـا       توانـد روي كه مي
 باريـا و  -سيليكا، سيليكا، آلومينا زيركونيا، توريا، سـيليكا 

  .نشانده شود غيره
ــا   ــت كاتـ ــر روي فعاليـ ــادي بـ ــل زيـ ليتيكي عوامـ

ــت ــا منانوكاتاليس ــدازه    ؤه ــال ان ــوان مث ــه عن ــد، ب ثرن

هــا، شــرايط و روش تهيــه و روش توزيــع نانوكاتاليســت
هاي اكسيدي فلزي بر روي پايه كاتاليسـت  نانوكاتاليست

مواد متعددي به . باشندثير گذار ميأترين عوامل تاز مهم
انـد، بـه عنـوان مثـال،     عنوان پايه كاتاليست به كار رفته

 هاي فعالي مانند آلومينا، سيليكا، زئوليـت توان به پايهمي
همچنـين   .]11 و 10، 9، 8، 7[اشاره نمود  كربن فعال و

هـاي فلـزي،   هـايي نظيـر زئوليـت، اكسـيد    تا كنون پايه
مبتني بـر   سيليكا و كربن فعال به منظور تهيه كاتاليست

  .]13 و 12[ اندشده اكسيد مس مورد استفاده
 رسـوبي سـبك   گخاك دياتومه يك سـن دياتوميت يا 

هـاي دياتومـه توليـد    باشد كه بـا مـرگ جلبـك   مي وزن
ميرنـد، پوسـته   هـا مـي  كه ايـن جلبـك   زماني. گردد مي

سيليسي آنها رسوب كرده و با تجمع مقدار زيادي از اين 
آيند كه دياتوميـت  ها به تدريج موادي به وجود ميپوسته

(SiO2-nH2O) سيد سـيليس از  دي اك. شوندناميده مي
هايي نظير آهـن،  دياتوميت بوده و ناخالصي ياصل اجزاي

را هـاي فلـزي سـاير اجـزاي دياتوميـت      آلومينا و اكسيد
از دياتوميــت در مــواردي همچــون . دهنــدتشــكيل مــي

سازي، عـايق سـازي صـدا و حـرارت و مهمـات      سنباده
  .]14[گردد سازي استفاده مي
: وميـت عبارتنـد از  ابل توجه دياتقهاي برخي از ويژگي

، توانايي جذب مناسب، دانسـيته  %)90-80(تخلخل زياد 
اندك، نفوذپذيري بالا، سطح ويژه زياد، مقاومت حرارتي 
بسيار بالا، منافذ و حفرات ميكروسكوپي متعـدد و وجـود   

ــروه ــطح آن  گ ــال در س ــيلي فع ــاي هيدروكس ــن . ه اي
نظير باعث شده است كه از دياتوميت بـه  هاي بي ويژگي

ــه    ع ــف، پاي ــنايع مختل ــيون در ص ــتر فيلتراس ــوان بس ن
 و 18،19، 17، 16، 15[كاتاليست و جاذب استفاده گردد 

20[.  
هاي موجود شامل فلزات واسـطه و  برخي از كاتاليست

تثبيـت شـده بـر روي     )Noble Metals(فلزات نجيـب 
ــه ــايي همچــون پاي  Fe2O3و  Al2O3 ،SiO2 ،TiO2ه
مطالعـــات زيـــادي بـــراي بررســـي  .]21[باشـــد مـــي
 هـاي مـس  يداسيون مونوكسيد كربن توسط اكسـيد اكس

اكسيد مس تثبيـت  . ]25 و 24، 23، 22[است انجام شده
شده بر روي آلومينا و ساير اكسـيدهاي فلـزي بـه طـور     
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يـه شـده بـا    دياتوميت خـام و كاتاليسـت ته   XRDالگوهاي  -1شكل 
نانوذرات اكسيد مس بعد از كلسيناسيون در  wt% 4و  wt% 1غلظت 
درصـد   1كاتاليسـت بـا غلظـت    ) b(دياتوميت خام، ) ºC 450) :aدماي 
  .CuOدرصد وزني  4كاتاليست با غلظت ) c(و  CuOوزني

اكسيداسـيون   ماننـد هاي متعـددي  گسترده براي واكنش
  . ]28 و 27، 26[به كار رفته است  مونوكسيدكربن

مس تثبيت شـده بـر   تا كنون عملكرد نانوذرات اكسيد 
از آنجاييكـه  . روي بستر دياتوميت بررسـي نشـده اسـت   

و  قيمـت  جستجو در مورد يك سيستم كاتاليسـتي ارزان 
در دســترس همچنــان بــه عنــوان يــك چــالش مطــرح 

باشد، هدف اين تحقيق بررسي عملكرد دياتوميت بـه   مي
و عنوان پايه كاتاليست براي تثبيت نانوذرات اكسيد مس 

يتيكي آن براي اكسيداسيون مونوكسيدكربن فعاليت كاتال
  .باشدمي

  
   روش بررسي

  آماده سازي كاتاليست
هـاي  به منظور رفع ناخالصي هاي دياتوميتابتدا نمونه

 شسته شده و سـپس در دمـاي  مقطر توسط آب  سطحي
ºC105  هـاي  نمونـه . ساعت خشـك شـدند   24به مدت

و  متر دانـه بنـدي  ميلي 1-0.8هاي خشك شده با اندازه
انـدازه و سـطح   . نداي ذخيره شـد درون بطريهاي شيشه

بـه  ) Merck(ويژه نانوذرات اكسيد مس مـورد اسـتفاده   
براي تثبيت نـانوذرات بـر   . بود m2/g80و  nm60ترتيب 

ابتـدا مقـادير   : روي بستر دياتوميت مراحل زير انجام شد
هـاي  مناسب نانوذرات اكسيد مـس بـراي تهيـه غلظـت    

ــف  در ) wt% 4 و wt% 1 ،wt% 2 ،wt% 3(مختلـــ
ــي 200 ــه شــد ميل ــون ريخت ــدون ي ــر آب ب ســپس . ليت

 pHدقيقـه،   30سوسپانسيون تهيه شده فوق بـه مـدت   
و در دماي اتاق همزده شد و بعد از اين مرحلـه   7معادل 

g100  بـه منظـور   . دياتوميت به محلول فوق افزوده شـد
تثبيت يكنواخت نانوذرات اكسيد مس، عمليات تثبيت در 

دقيقه و در دماي محـيط   20اولتراسونيك به مدت  حمام
ساعت بـه صـورت بسـيار     2سپس به مدت انجام شد و 

 ،هاي اصـلاح شـده فيلتـر   دياتوميت. زده شد مه هبآرام 
 24به مدت  ºC105توسط آب مقطر آبكشي و در دماي 

هاي خشك شده در دماهـاي  نمونه. شدندساعت خشك 
بــه  )ºC 600و  ºC 300 ،ºC 400 ،ºC 500(مختلــف 

و بـراي آزمايشـات بعـدي درون     ساعت كلسينه 4مدت 
  .شدنداتيلني ذخيره بطريهاي پلي

  ارزيابي كاتاليست
ــيون   ــراي اكسيداســ ــاليتيكي بــ ــات كاتــ آزمايشــ

راكتـور جريـان   مونوكسيدكربن در فشار اتمسفر در يـك  
راكتـور مـورد اسـتفاده از    . مداوم با بستر ثابت انجام شـد 

و قطر داخلي راكتـور بـه ترتيـب     طول. جنس استيل بود
cm 25  وcm 3 به منظور تـامين دمـاي راكتـور از     .بود

المنت حرارتي سراميكي استفاده شـد، دمـاي راكتـور بـا     
استفاده از ترموكوبـل قـرار داده شـده در مركـز راكتـور      

 %Vol(غلظت مورد نظر مونوكسـيدكربن   .تنظيم گرديد
ن بـا اسـتفاده از   با تنظيم جريان هوا و مونوكسيد كرب) 5

به منظور رقيـق سـازي   . روش سعي و خطا به دست آمد
 تنظـيم غلظـت   .جريان از يك ظرف اختلاط استفاده شد

توسط تغييـر   مطلوب مونوكسيد كربن ورودي به راكتور،
توسـط رگولاتورهـا، دبـي     هوا و مونوكسيد كربن جريان
و شـيرهاي   هاي مجهـز بـه شـير كنتـرل جريـان      سنج

ــانســوزني موجــود د ــاليز . انجــام شــد ،ر مســير جري آن
واكنش در شـرايط مختلـف توسـط دسـتگاه      محصولات

-NDIR (Delta 1600 Sآناليز كننده گاز بـا مكـانيزم   

IV) اين دستگاه قادر است غلظت مونوكسيد  .انجام شد
كربن، دي اكسيد كربن و اكسيژن را به طـور لحظـه اي   

ط رابطـه  تبديل مونوكسيد كربن توس .اندازه گيري نمايد
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  آناليز عنصري دياتوميت خام-1جدول
TiO2  P2O5 Na2O CaO Al2O3 K2O MgO  Fe2O3  SiO2  اجزاء  

  %)(مقدار   89  1/45  0/25  0/25  2/7  0/85  3/1  1/5  0/9

  
  ي كلسيناسيون مختلفهاي تهيه شده در دماهانتايج آناليز مساحت سطح ويژه كاتاليست. 2جدول 

 (m²/g) سطح ويژه (ºC) دماي كلسيناسيون هانمونه

4 wt% CuO/118/2 300 دياتوميت 

4 wt% CuO/ 117/8 400 دياتوميت 

4 wt% CuO/ 114/3 500 دياتوميت 

4 wt% CuO/ 115/2 600 دياتوميت 

  .زير محاسبه گرديد
X (%) = 

஼௜	ି	஼௢஼௜  × 100   
Ci : ــربن ورودي ــيد ك ــت مونوكس ــت : ppm( ،Co( غلظ غلظ

  )ppm( مونوكسيد كربن خروجي

  هاي كاتاليست ويژگي
هـا آنـاليز   به منظور تعيين ساختار كريستالي كاتاليست

-5 معادل در محدوده اسكن )XRD(تفرق اشعه ايكس 
آنـاليز عنصـري دياتوميـت    . شد دهاستفا (2θ) درجه 80

 .مورد بررسي قرار گرفـت  XRFخام با استفاده از روش 
و بـا روش   N2جـذب  ها توسط سطح كاتاليست مساحت

BET شكل شناسي سطحي دياتوميـت  . گيري شداندازه
ــر روي   ــانوذرات اكســيد مــس تثبيــت شــده ب خــام و ن
دياتوميت با استفاده از ميكروسـكوپ الكترونـي روبشـي    

(SEM-Philips)  مجهز بهEDX بررسي شد.  
  

  هايافته
ــاليز ــاي آن الگوهــاي  1شــكل  :XRFو  XRDه

XRD  هـاي آمـاده شـده بـا     دياتوميت خام و كاتاليسـت
نانوذرات اكسيد مـس بعـد از    wt% 4و  wt% 1غلظت 

  .دهدرا نشان مي ºC 450كلسيناسيون در دماي 
 XRFآناليز عنصري دياتوميت خام كـه توسـط روش   

  . استارائه شده  1به دست آمده است در جدول 

 SiO2نشان داده شده اسـت   1همانطور كه در جدول 
باشـد و سـاير   تركيب اصلي تشكيل دهنده دياتوميت مي

باشند، ل دهنده دياتوميت مياكسيدها ديگر اجزاي تشكي
اكسيدهاي تيتانيوم، آلومينيوم و آهن موجود در اين پايـه  

تواننـد نقـش مهمـي در افـزايش فعاليـت      كاتاليست مي
 .كاتاليستي داشته باشند

تصوير  2 شكل :BETو  SEM، EDXهاي آناليز
كاتاليسـت بـا   ميكروسكوپ الكتروني دياتوميـت خـام و   

 3شـكل  . دهـد ا نشان مير CuOدرصد وزني  4غلظت 
 4دياتوميـت خـام و كاتاليسـت بـا غلظـت       EDXآناليز 

مسـاحت سـطح   . دهـد مـي  را نشـان  CuOدرصد وزني 
انجام شد  BETو با روش  N2ها توسط جذب كاتاليست

  .ارائه شده است 2كه نتايج آن در جدول 
كاتـاليتيكي  تغييـرات فعاليـت   : فعاليت كاتاليتيكي

هاي تهيه شده با درصدهاي مختلف نـانوذرات  كاتاليست
اكسيد مس براي اكسيداسيون مونوكسيد كربن به عنوان 
 تابعي از دماي واكنش بررسي گرديد و نتايج مربوطـه در 

  .ارائه شده است 4 شكل
براي بررسي اثر : بررسي اثر دماي كلسيناسيون

بر روي فعاليت كاتاليتيكي كاتاليست  دماي كلسيناسيون
ــا غلظـــت  ــد وزنـــي  4بـ ــيون CuOدرصـ ، اكسيداسـ

هـاي تهيـه شـده در    مونوكسيدكربن بر روي كاتاليسـت 
دماهاي كلسيناسيون مختلف مطالعه شد و نتـايج آن در  

   .نشان داده شده است 5شكل 
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  تصوير ميكروسكوپ الكتروني دياتوميت خام ) CuO) :aدرصد وزني  4 تصوير ميكروسكوپ الكتروني دياتوميت خام و كاتاليست با غلظت. 2شكل 

)b ( درصد وزني  4تصوير ميكروسكوپ الكتروني كاتاليست با غلظتCuO،  كلسينه شده در دمايºC450.  
  

  
  ،a2تصوير ºC450 ،)a (EDXكلسينه شده در دماي  CuOدرصد وزني  4كاتاليست با غلظت دياتوميت خام و  EDXآناليز  -3شكل 

)b(EDXتصويرb2. 
  

  گيري و نتيجه بحث
مربـوط بـه الگوهـاي     نتايج به دست آمده از مطالعات

XRD     نشان داد كه كريزتوباليت فـاز كريسـتالي اصـلي
به دليل پايداري حرارتي و شـيميايي  . باشددياتوميت مي

فاز كريستالي سيليكا نسبت  اين ]29[ بالاتر كريزتوباليت
به سيليس غير كريستالي براي استفاده بـه عنـوان پايـه    

شـود  طور كه مشاهده مـي  همان. دارد برتريكاتاليست 
% 4بـه  % 1شدت پيك با افزايش نانوذرات اكسيدمس از 

نشـان داد كـه    XRFنتـايج آنـاليز   . افزايش يافته اسـت 
SiO2  هاي باشد و اكسيددياتوميت مي%) 89(جزء اصلي

ســـاير اجـــزاي   )Fe2O3و  Na2O ،Al2O3(فلـــزي 
   .باشنددياتوميت مي

ــل  ــاختار متخلخـ ــام سـ ــت خـ ــويدياتوميـ ر در تصـ
است، بعد از تثبيت نانوذرات  ملاحظهميكروسكوپي قابل 

اكسيد مس، سطح متخلخل دياتوميت توسـط نـانوذرات   
نشان داده  EDXآناليز  و در به خوبي پوشيده شده است

  .قابل مشاهده استمس و سيليكا  3شده در شكل 
مشخص اسـت، فعاليـت    4كه در شكل  طوري همان

يش دماي واكنش، افزايش ها با افزاكاتاليتيكي كاتاليست
يابد، در حاليكه اكسيداسيون مونوكسيدكربن بـر روي  مي

ــودنامحســوس  خــام دياتوميــت ــاليتيكي  .ب فعاليــت كات
% 1كاتاليست با افزايش غلظت نانوذرات اكسيد مـس از  

غلظـت   يابـد، امـا بـا افـزايش بيشـتر     افزايش مي% 4تا 
توجه بـه  با . يابدفعاليت كاتاليتيكي كاهش مي ،نانوذرات

ــيون     ــه اكسيداس ــد ك ــخص ش ــته مش ــات گذش مطالع
مونوكسيدكربن بر روي نانوذرات اكسـيد مـس بـا ابعـاد     

 ]23[اسـت  % 15حدود  ºC 205ميكرومتري و در دماي 
اما نتايج اين مطالعـه نشـان داد كـه در دمـاي واكـنش      

ºC200اكسـيد كـربن در   ، تبديل مونوكسيدكربن به دي
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هـاي مختلـف   تيكي كاتاليست تهيه شده بـا غلظـت  فعاليت كاتالي -4شكل 
اكسيداسـيون   بـراي  ºC450نانوذرات اكسيد مس كلسينه شـده در دمـاي   
  .مونوكسيدكربن به عنوان تابعي از دماي واكنش

  
، CuOدرصـد وزنـي    4با غلظـت  كاتاليتيكي كاتاليست  تيفعال -5شكل 

  .كلسينه شده در دماهاي مختلف
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% 99.5تبـديل   ]30[ مطالعات پيشـين . است% 35حدود 
با استفاده از نـانوذرات   ºC250در دماي  مونوكسيدكربن

نانومتري تثبيت شده بر روي سيليكاژل را  5اكسيد مس 

نشان داد، بنابراين روش آماده سازي و اندازه كاتاليسـت  
  . دنباشاز عوامل مهم در عملكرد كاتاليست مي

هـا مشـخص نمـود كـه بيشـترين      نمونـه  BET آناليز
اسـت، مشـخص    m2/g 118حت سطح كاتاليسـت  مسا

 فعـال  است كه فعاليت كاتاليتيكي بيشتر به دليل سـطح 
ــزايش    ــه اف ــه منجــر ب ــباع بيشــتري اســت ك ــر اش غي

گـردد كـه در معـرض گازهـاي     هاي فعـالي مـي   جايگاه
نتايج به دست آمده مشـابه  . گيرندواكنش دهنده قرار مي
دنـد كـه   پژوهشگران نشـان دا . باشدمطالعات گذشته مي

هاي فلزي يـا  كاتاليستنانوبهتر ر، توزيع سطح ويژه بيشت
اي تـاثير فزاينـده   را در پي دارد كه به نوبه خود اكسيدي

 ايـن در حـالي  . ]12[ خواهد داشت در عملكرد كاتاليست
از حـد بهينـه    CuO ست كه هرگاه بارگذاري نـانوذرات ا

 افزايش يابد، نانوذرات اكسيد مس اضافي نه تنها منجـر 
هاي فعال شده بلكه منجر بـه  به پوشش برخي از جايگاه

كه اثـر   گرددمي CuOهاي تجمع نانوذرات و ايجاد توده
 ،اي مشـابه در مطالعـه . منفي بر فعاليـت كاتـاليتكي دارد  

اي در فعاليــت كاتــاليتيكي  افــزايش قابــل ملاحظــه  
 Au/TiO2 بـا اسـتفاده از   اكسيداسيون مونوكسـيدكربن 

بر روي سيليكا بـا سـطح ويـژه بـالا      TiO2بعد از توزيع 
نشان  2كه در جدول  طوري همان .]31[ مشاهده گرديد

داده شده است با افزايش دمـاي كلسيناسـيون مسـاحت    
توانند بـه  يابد كه اين امر ميسطح كاتاليست كاهش مي

علت پديده سينترينگ باشد اما بـه دليـل ايزولـه شـدن     
ت، تجمـع و رشـد   نانوكاتاليست ها توسط منافذ دياتومي ـ

  .نانوذرات اكسيد مس كاهش يافته است
نشـان داده شـده اسـت،     5كه در شكل  طوري همان

هاي تهيه شـده در دماهـاي مختلـف    عملكرد كاتاليست
كلسيناسيون براي اكسيداسـيون مونوكسـيدكربن تقريبـا    

در . شـود يكسان بوده و تغيير محسوسـي مشـاهده نمـي   
كـه در دماهـاي    مشخص گرديد مطالعات مشابه پيشين

ــالاتر از  ــزان   ºC 500بـ ــي در ميـ ــاهش محسوسـ كـ
اين . ]32[شود اكسيداسيون مونوكسيدكربن مشاهده مي

باشـد كـه   كاهش عملكرد به دليل پديده سينترينگ مـي 
هـاي فعـال موجـود بـراي     منجر به كاهش تعداد جايگاه

ــي  ــك م ــد كاتاليتي ــام فرآين ــودانج ــن . ش ــين اي همچن
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كـه اخـتلاف در فعاليـت    پژوهشگران مشخص نمودنـد  
هاي تهيه شده در دماهـاي مختلـف   كاتالتيكي كاتاليست

به دليل تجمع كاتاليست و افـزايش در انـدازه نـانوذرات    
مطالعه حاضر توانايي دياتوميت براي ايزولـه  . ]12[است 

هاي اكسيد مس در منافذ و حفـرات را نشـان   نمودن اتم
تاليســت از داد، بنــابراين دياتوميــت بــه عنــوان پايــه كا

ها كه منجر به كـاهش محسـوس سـطح    سينترينگ اتم
عـلاوه بـر   . نمايـد شود، جلوگيري ميموثر كاتاليست مي

دياتوميـت متخلخـل بـا    با تثبيت نانوذرات بـر روي  اين 
بهبــود  ســطح ويــژه بــالا، پايــداري حرارتــي كاتاليســت

ابـن امـر بـه دليـل توزيـع نـانوذرات در سـطح        . يابد مي
دياتوميـت بـه   باشـد،  حت سطح بالا ميدياتوميت با مسا

عنــوان ســاپورت منجــر بــه افــزايش پايــداري حرارتــي 
ناشي از تفكيك شود كه اين امرنانوذرات اكسيد آهن مي

 .]33[باشد موثر نانوذرات توسط دياتوميت متخلخل مي
دياتوميت كه يك ماده متخلخل طبيعي با گسـتردگي  

به عنوان يك پايـه كاتاليسـت    تواندباشد، ميفراوان مي
مناســب بــراي تثبيــت نــانوذرات اكســيد مــس و تهيــه  
كاتاليست به منظور اكسيداسيون مونوكسيدكربن استفاده 

. اين كاتاليست به روش ساده تلقـيح تهيـه گرديـد   . شود
ويژگيهــاي شــيميايي و فيزيكــي دياتوميــت مشــابه     

به دليـل وجـود منافـذ ميكروسـكوپي     . كئورديريت است
انـدك،  حفـرات، دانسـيته   يان، توانـايي جـذب بـالا   فراو

پذيري بـالا و مقاومـت حرارتـي    مساحت سطح بالا، نفوذ
بسيار بالاي دياتوميت، قابليت استفاده از آن بـه عنـوان   

نظير فوق مـانع  هاي بيدارد، ويژگي دپايه كاتاليست وجو
ــم . گــرددهــاي كاتاليســت مــيســينترينگ و تجمــع ات
توانــد انقيمــت تهيــه شــده مــيهمچنــين كاتاليســت ارز

هـاي گرانقيمـت تهيـه    جايگزين مناسبي براي كاتاليست
تهيـه يـك پايـه كاتاليسـت     . شده با فلزات نجيب باشـد 

باشـد، دياتوميـت   مناسب به عنوان يك چالش مطرح مي
شـود  با داشتن تخلخل بالا مانع از ايجاد افت فشـار مـي  
انيوم و همچنين وجود ساير اكسيدهاي فلزي از جمله تيت

آهــن در ســاختار دياتوميــت نقــش مهمــي در فعاليــت  
  .نمايدكاتاليتيكي اين پايه كاتاليست ايفا مي

 

  منابع
1. Raub J.A. Marthieu-Nolf M. Hampson N.B. 

Thom S.B. Carbon monoxide poisoning-a public 
health perspective. Toxicol; 2000, 145: 1-14. 

2. Farrauto R.J. Heck R.M. Catalytic converters: 
state of the art and perspectives. Catal. Today; 
1999, 51: 351-360.  

3. Garten R.L. Dalla betta R.A. Schlatter J.C. 
(1997). Catalytic combustion, In: Environmental 
Catalysis, Ertl G. Knozinger H. Weitkamp J. 
(Eds.), Wiley-VCH, New York, 190. 

4. Degobert P. (1992), Automobiles and 
Pollution, first ed. Technip, Paris, 366. 

5. Kaspar J. Fornasiero P. Hickey N. Automotive 
catalytic converters: current status and some 
perspectives. Catal. Today; 2003, 77: 419-449. 

6. Santos H. Costa M. Evaluation of the 
conversion efficiency of ceramic and metallic three 
way catalytic converters. Energy Conver. Manage; 
2008, 49: 291-300. 

7. Bandyopadhyay M. Korsak O. Vanden B. 
Grunert W. Birkner A. Li W. Schuth F. Gies H. 
Gold nano-particles stabilized in mesoporous 
MCM-48 as active CO-oxidation catalyst. 
Microporous Mesoporous Mater; 2006, 89: 158-
163.  

8. Bulushev D.A. Yuranov I. Suvorova E.I. 
Buffat P.A. Kiwi-Minsker L. Highly dispersed gold 
on activated carbon fibers for low-temperature CO 
oxidation. J. Catal; 2004, 224: 8-17. 

9. Chiang C.W. Wang A. Mou C.Y. CO oxidation 
catalyzed by gold nanoparticles confined in 
mesoporous aluminosilicate Al-SBA-15: 
Pretreatment methods. Catal. Today; 2006, 117: 
220-227. 

10. Derouane E.G. Schmidt I. Lachas H. 
Christensen C.J.H. Improved performance of nano-
size H-BEA zeolite catalysts for the Friedel-Crafts 
acetylation of anisole by acetic anhydride. Catal. 
Lett; 2004, 95: 13-17. 

11. Lin J.N. Wan B.Z. Effects of preparation 
conditions on gold/Y-type zeolite for CO oxidation. 
Appl. Catal. B. Environ; 2003, 41: 83-95. 

12. Cao J.L. Shao G.S. Wang Y. Liu Y. Yuan 
Z.Y. CuO catalysts supported on attapulgite clay 
for low-temperature CO oxidation. Catal.Commun; 
2008, 9: 2555-2559. 

13. Rau J.Y. Chen J.C. Huang S.T. Hung W.T. 
Wey M.Y. Removals of fly ash and NO in a 
fluidized-bed reactor with CuO/activated carbon 
catalysts. J. Hazard. Mater; 2011, 187: 190-198. 

14. Jia Y. Han W. Xiong G. Yang W. Diatomite 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 io

h.
iu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
26

-0
6-

25
 ]

 

                               7 / 9

https://ioh.iums.ac.ir/article-1-665-fa.html


 
 
 
 
 

 
 
 
 

1392، فروردين و ارديبهشت1، شماره10دوره       دو ماهنامه                    

و همكاراندهستاني اطهرعيد س 58

as high performance and environmental friendly 
catalysts for phenol hydroxylation with H2O2, Sci. 
Technol. Adv.Mater; 2007, 8: 106-109. 

15. Arik H. Eur J. Synthesis of Si3N4 by the 
carbo-thermal reduction and nitridation of 
diatomite. J. Eu. Ceram. Soc; 2003, 23: 2005-2014. 

16. Bahramian B. Doulati Ardejani F. Mirkhani 
V. Badii K. Diatomite-supported manganese Schiff 
base: An efficient catalyst for oxidation of 
hydrocarbons, Appl Catal A: Gen; 2008, 345: 97-
103. 

17. Chaisena A. Rangsriwatananon K. Synthesis 
of sodium zeolites from natural and modified 
diatomite. Mater. Lett; 2005, 59: 1474-1479. 

18. Hadjar V. Hamdi B. Jaber M. Brendle J. 
Kessaissia Z. Balard H. Donnet J.B. Elaboration 
and characterisation of new mesoporous materials 
from diatomite and charcoal. Microporous. 
Mesoporous. Mater; 2008, 107: 219-22. 

19. Martinovic S. Vlahhovic M. Boljanac T. 
Pavlovic L. Preparation of filter aids based on 
diatomites. Int. J. Mineral. Process; 2006, 80: 255-
260. 

20. Nenadovic S. Nenadovic M. Kovacevic R. 
Matovic L.J. Matovic B. Jonanovic Z. Grbovic J. 
Influence of diatomite microstructure on its 
adsorption capacity for Pb(II), Sci. Sinter; 2009, 
41: 309-317. 

21. Kandalam K. Chatterjee B. Khanna S.N. Rao 
B.K. Jena P. Reddy B.V. Oxidation of CO on 
Fe2O3 model surface. Surf. Sci; 2007, 601: 4873-
4880. 

22. Avgouropoulos G. Ioannides T. Selective CO 
oxidation over CuO-CeO2 catalysts prepared via 
the urea–nitrate combustion method. Appl Catal A: 
Gen; 2003, 244: 155-167. 

23. Huang T.J. Tsai D.H. CO oxidation behavior 
of copper and copper oxides. Catal. Lett; 2003, 87: 
173-178. 

24. Jernigan G.G. Somorjai G.A. Carbon 
monoxide oxidation over three different oxidation 
states of copper: metallic copper, copper (I) oxide, 
and copper (II) oxide-a surface science and kinetic 
study. J.Catal; 1994, 147: 567-577. 

25. Sadykov V.A. Tikhov S.F. Comment on 
“carbon monoxide oxidation over three different 
oxidation states of copper: metallic copper, copper 
(I) oxide, and copper (II) oxide-a surface science 
and kinetic study”. J.Catal; 1997, 165: 279-283. 

26. Liu X. Wang A. Li L. Zhang T. Mou C.Y. 
Lee J.F. Structural changes of Au-Cu bimetallic 
catalysts in CO oxidation: In situ XRD, EPR, 
XANES, and FT-IR characterizations. J.Catal; 
2011, 278: 288-296. 

27. Wan H. Wang Z. Zhu J. Li X. Liu B. Gao F. 
Dong L. Chen Y. Influence of CO pretreatment on 
the activities of CuO/γ-Al2O3 catalysts in CO + O2 
reaction. Appl. Catal. B. Environ; 2008, 79: 254-
261. 

28. Wan H. Li D. Dai Y. Hu Y. Zhang Y. Liu L. 
Zhao B. Effect of CO pretreatment on the 
performance of CuO/CeO2/γ-Al2O3 catalysts in CO 
+ O2 reactions. Appl Catal A: Gen; 360: 26-32. 

29. Akhtar F. Rehman Y. Bergstrom L. A study 
of sintering of diatomaceous earth to produce 
eramic monoliths with bimodal porosity and high 
strength. Powder. Technol; 2010, 201: 253-257. 

30. White B. Yin M. Hall A. Le D. Stolbov S. 
Rahman T. Turro N, Brien S. Complete CO 
oxidation over Cu2O nanoparticles supported on 
silica gel. Nano. Lett; 2006, 6: 2095-2098. 

31. Wang Z.W. Wang X.V. Zeng D.Y. Chen M.S. 
Wan H.L. Enhance catalytic activity for CO 
oxidation over Titania supported gold catalysts that 
dispersed on SiO2. Catal. Today; 2011, 160: 144-
152. 

32. Khedr M.H. Abdel Halim K.S. Nasr M.I. El-
Mansy A.M. Effect of temperature on the catalytic 
oxidation of CO over nano-sized iron oxide. Mater. 
Sci. Eng. A; 2006, 430: 40-45. 

33. Yuan P. Liu D. Fan M. Yang D. Zhu R. Ge F. 
Zhu J. He H. Removal of hexavalent chromium 
[Cr(VI)] from aqueous solutions by the diatomite-
supported/unsupported magnetite nanoparticles. J. 
Hazard. Mater; 2010, 173: 614-621. 

 
 
 

 
 

 

 

 [
 D

ow
nl

oa
de

d 
fr

om
 io

h.
iu

m
s.

ac
.ir

 o
n 

20
26

-0
6-

25
 ]

 

                               8 / 9

https://ioh.iums.ac.ir/article-1-665-fa.html


 
 
 
 
 

__________________________________________ 
Iran Occupational Health, Vol. 10, No. 1, Apr-May 2013 
 
 
 

59Abstract 

Catalytic oxidation of carbon monoxide using copper oxide nanoparticles 

supported on diatomite  

S. Dehestani Athar 1, H. Asilian 2, A. Jonidi Jafari 3, G. Moussavi 4 

Received: 2012/08/22                              Revised: 2012/12/22                          Accepted: 2013/04/18 
 

Abstract 
Background and aims: Carbon monoxide (CO) is a highly toxic, colorless, and odorless gas with a density close to 
the air, which is produced by natural processes and anthropogenic sources and is well known for its potential 
harmful and poisonous effects on humans. Inhalation of carbon monoxide gas can impair the heart and central 
nervous system. Diatomite supported nano copper oxide catalyst was used to investigate the catalytic oxidation of 
carbon monoxide. In this study, it was shown that how a low cost diatomaceous earth can be used as catalyst 
support. 
Methods: The required amount of copper oxide nanoparticles placed into 200 ml deionized water to prepare 
different concentrations (1wt%, 2wt%, 3wt%, 4 wt% and 5wt%) of nanoparticle, next the suspension liquid stirred 
for 30 min at pH of 7 at room temperature, and then 100g diatomite was added to the above solution. The nano CuO 
coating was implemented under sonication conditions in ultra sound bath for 20 min at room temperature, and gently 
stirring was then carried out for 2h.The prepared catalysts were characterized by Brunauer-Emmett-Teller (BET) 
surface area, scanning electron microscopy (SEM), X-ray diffraction (XRD) and porosimetry. The influence of 
reaction temperature, CuO loading, and calcination temperature on the catalytic activity of copper oxide nanoparticle 
supported on diatomite have been studied. Their catalytic behavior for CO oxidation was studied at different 
conditions in a tubular reactor packed with catalyst using a multi-component NDIR gas analyzer (Delta 1600 S-IV). 
Results: The catalytic behavior of catalyst was dependent on the nano copper oxide content, reaction temperature, 
retention time and the particle size of the catalysts. The results show that diatomite is the promising candidate for 
catalytic support due to its high surface area, high porosity, low thermal conductivity, very low cost and good 
sorption ability of its porous media. The catalyst with 4wt % CuO content, in 0.5 l/min and at 400 ºC exhibited the 
highest catalytic activity. 
Conclusion: Diatomite, which is a type of widespread natural porous material, provides a suitable support. 
Chemical and physical characteristics of this support are similar to cordierite. Due to the numerous fine microscopic 
pores, cavities and channels good sorption ability, chemical inertness, low density, high surface area, unique 
combination of physical and chemical properties, high permeability and excellent thermal resistance of diatomite, 
there is a possibility to use it as a support in automotive catalytic converters and as a cost-effective substitute of 
noble metals for carbon monoxide oxidation. In addition, these unique properties of diatomite can prevent sintering 
and agglomeration of atoms.  
 
Keywords: Carbon monoxide, catalytic oxidation, copper oxide nanoparticle, diatomite.  
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