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 2چکیده

دراین تحقیق به بررسی وبهینه سازي شرایط براي شبیه سـازي جـذب کـربن مونواکسـیدبرروي نانوکلاسـترنقره بـا       

انـرژي جـذب درحالـت    .براساس نظریه تابعی چگالی پرداخته شده است 38با عدداتمی  3تقارن اوکتاهدرال ناقص

نانوکلاســتر نقــره درحالــت خــالص بررســی ) 4مرکــز(و)111(،)100(قبــل وبعدازجــذب درســایت هــاي مختلــف 

براساس نتایج بدسـت آمـده کـربن مونواکسـید     .همچنین تأثیرساختاراتمی بر مراکزجذب بررسی شد.ومحاسبه شد

در همه جایگاه هاي کلاستر به طوریکسـان جـذب سـطح کلاسـترنمی شـود بلکـه برحسـب ساختارکلاسـترکربن         

براي اطمینان ازنتایج بدست آمـده ایـن داده هـاي    .ه ها بیشترجذب شودمونواکسیدترجیح می دهد دربعضی جایگا

انرژي با انرژي هاي جذب در دیگرکلاسترهاي نقره با عدداتمی متفاوت وتقارن متفاوت بررسی شدند ونتـایج بـه   

دراین مقاله سعی بر این شده است که نتایج بدست آمده براي انـرژي جـذب را   .صورت جدول نشان داده شده اند

 .شده است نقره مقایسهسیستم هاي  دیگر با مقادیر انرژي براي

 

 .نظریه تابعی چگالی،نانوکلاسترفلزي،نقره،کربن مونواکسید،جذب گاز :ي کلیديها هواژ

 

 

                                                
١  . Khalilimahsa٨٦@gmail.com 
٢.Abstract 
٣.Truncated octahedron (TO) 
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 مقدمه

درواقـع  ].1[براي کاربردهاي بسیاري بـه حسـاب مـی آینـد     وبحث برانگیزي نانوکلاسترهاي فلزي موضوع جالب

خواص اتمی والکترونـی آنهـا برحسـب    .ن حالت مولوکولی وحالت جامد موادبه شمارمی آیندنانوکلاسترهاپلی بی

در ایـن  .فلزات واسطه به خاطرخواص کاتالیستی منحصـربه فـردي کـه دارندشـناخته شـده انـد      .اندازه تغییر می کند

نـد بررسـی شـده    کاتالیسـتی کـه دار   فعالیـت زمینه نانوکلاستر هاي نقره به طور وسیعی بـه دلیـل خـواص اپتیـک و    

شـبیه سـازي هـاي مولکـولی بـراي تفسیرآزمایشـات انجـام شـده وتشـخیص سـاختارهاي بهینـه شـده ي             . ]2،3[اند

ازمیـان واکـنش هـایی کـه درهمـه حـال انجـام مـی شـود          .]4[نانوکلاسترهاي تک فلزي و دوفلزي به کار می رود

فلزي کوچک وسطوح تـک کریسـتالی   اکسیداسیون کربن مونواکسیدتوسط اتم هاي تک فلزي ،نانوکلاسترهاي 

یک موضوع بسیارمهم در علم شبیه سازي،فهمیدن این نکته اسـت کـه چگونـه سـطوح کریسـتالی      .]5[تسریع شود

جذب مونواکسیدکربن برروي سطوح فلـزي از قبیـل پلاتین،پـالادیم،رودیم    .]6[براي ایجاساختارهاایجادمی شوند

واکـنش کاتـالیکی اکسیداسـیون    .]8، 7[به خود معطوف کرده استتوجه بسیاري از محققین را در سال هاي اخیر 

یـا حـذف   کربن مونواکسید یک فرآیندبسیار مهم براي کنترل انتشارگاز سمی کربن مونواکسید از وسـایل نقلیـه و  

درنتیجه کاهش آلاینده ها از محـیط زنـدگی همچنـان بـه     .گاز مونواکسیدکربن از مواد وسلول هاي سوختی است

ــه حســاب مــی آیــد عنــوان معضــل  ــل اشــنایدروهمکارانش .ب ــرروي موضــوع  1درمطالعــات قب ــوري ب ــه روش تئ ب

همکـارانش  و 2ونـگ پـس از آن  .]9[اکسیداسیون کربن مونواکسید برروي کلاسـترهاي کوچـک تحقیـق کردنـد    

برروي برهمکنش اوربیتالی کربن مونو اکسید وسطح فلـزپلاتین براسـاس نظریـه گسـترش یافتـه هوکـل در حیطـه        

دراین مقاله ما نانوکلاسترنقره در تقـارن اوکتاهـدرال نـاقص را مطالعـه مـی      .]5[محکم وسفت مطالعه کردند پیوند

رابـه صـورت تئـوري بررسـی     38کنیم وانرژي جذب کربن مونواکسید برروي نانوکلاسترنقره بـا تعـداد اتـم هـاي     

بررسـی  ، به دلیل تقارن بالاي ساختارتقارن اوکتاهدرال انتخاب شده این امکان را فراهم می کند که .خواهیم کرد

 .راحت تر صورت گیرد ،و آنالیزداده هاي حاصل از مکانیزم انتشار

 

 یقروش تحقو مواد

بررسـی شـده    ص نقـره بـا تقـارن اوکتاهـدرال نـاقص     دراین مقالـه اصـول اولیـه شـبیه سـازي بـراي نانوکلاسـترخال       

بـدین دلیـل    ،انجام شده اسـت  4نظریه تابعی چگالیبر اساس  3کلی تقریب گرادیان چهارچوب محاسبات در.است

   :که این تقریب براي بدست آوردن موارد زیر به کار می رود

 محاسبه انرژي پیوند مولکول ها) 1(

 شرح سطوح) 2(

                                                
١.F. Schneider et al. 
٢.Wong 
٣.GGA  
٤.DFT  
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در نـرم افزارمحاسـباتی شـیمی کوانتـومی،      PWscfنتایج بسیاردقیق حاصل از شبیه سـازي بـا اسـتفاده از کـد     همه

انجـام شـده    PBE 2کـد تـابع همبسـتگی   محاسـبات بااسـتفاده از  .]10،11[ شده است بهینه سازي 1کوانتوم اسپرسو

ید که در آن چگالی را در حالـت پایـه درنظـر    آ براساس معادلات کوهن شم بدست می چگالی ینظریه تابع.است

ین در این نظریـه  همچن می گیرند ودر این نظریه چگالی فقط تابع مکان دربعدهاي مختلف است وتابع زمان نیست

 .]12،13[فقط الکترون هاي لایه ظرفیت درپیوندهاي شیمیایی دخالت دارند والکترون هاي هسته تقریبا بی اثر انـد 

یکی ازروش هاي بسط تابع موج هـا در معـادلات کـوهن    .انرژي بدست آمده را نیزدر حالت پایه درنظر می گیرند

امواج تخت افزایش حجم محاسـبات اسـت کـه ایـن عیـب در      ولی عیب بزرگ  استفاده از امواج تخت است  شم

زیراهرچه تـابع مـوج افـت وخیـز بیشـتري داشـته       .]14[مناطقی که تابع موج تغییرات بیشتري دارد،چشمگیرتراست

 ،ستفاده از شـبه پتانسـیل  شود ولی اباشدتوابع پایه بیشتري لازم است تا باهم ترکیب شوند وتابع موج مربوطه ساخته 

مـی توانـد حجـم محاسـبات رابسـیار کـاهش        با استفاده از الکترون هاي لایه ظرفیت،یک مسئله،ر در فیزبدون تغیی

نـوع تـابع پهـن شـدگی تـابع      .]15،16[ 3شبه پتانسیلی که اینجا استفاده می شود شبه پتانسیل تقویت موج است.دهد

هـاي  انرژی.]17[شده است درنظرگرفته 208Ryهمچنین انرژي جدایی .است0.1ev گوسی معمولی با پهن شدگی

 :جذب بر اساس معادله زیر بدست می آید

Eads=Etot - (Esub - EX)                                                                                           (١) 

 انـرژي کـل سیسـتم    Etot جذب کربن مونواکسید بـرروي نانوکلاسـتر نقـره اسـت،     انرژي  Eadsکه در این معادله 

 انرژي سوبسترادر قبـل از جـذب ،  Esub یعنی انرژي حاصل ازپیوند سوبسترا وواکنش دهنده ، واکنش داده است

EX دراین مقاله انرژي جـذب قبـل وبعـداز واکـنش و همچنـین حالـت هـاي        .انرژي کل جاذب درفازگازي است

 .الکترونی بررسی می شود

 

 نتایج و بحث

نظریه تابعی چگالی براي این نانوکلاسـترنقره بـا   .هاي جذب درحین واکنش گزارش شده انددراین تحقیق انرژي 

بـراي قـرار    برروي نانوکلاسترنقره چهار حالـت براي جذب کربن مونواکسید اثبات می کند که  38تعداداتم هاي 

-100روي سـطوح  کربن مونواکسید می تواند بـر .گیري کربن مونواکسید برروي سطح نانوکلاسترنقره وجوددارد

a،100-b،111به ترتیـب بـاحروف  1جذب شود که درشکلروي اتم هاي نقره  مرکز،وa،b،cوd    نشـان داده شـده

اتـم هـاي   .جذب کربن مونو اکسید برروي جایگاه هاي مختلف نانوکلاسـتر نقـره را نشـان مـی دهـد      1شکل .است

کلاستر نقره با تقارن اوکتاهـدرال نـاقص   اتم هاي نقره ،اکسیژن وکربن در نانومشکی، خاکستري تیره،خاکستري، 

 6،  8، 12بـه ترتیـب     در تقـارن اوکتاهـدرال نـاقص   111 ،100،مرکـز عددکئوردیناسیون براي سطوح .است. است

                                                
١. Quantum-Espresso 
٢. Perdew-Burke-Ernserhof  
٣. PAW 
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میتـوان گفـت کـربن مونواکسـید بـه       محاسبات حاصل از نظریه تـابعی چگـالی   و براساس انتقالات الکترونی.است

که از انرژي جذب به دست آوردیـم مـی   برطبق نتایجی .ه متصل می شودوازطرف کربن به اتم نقر 1صورت خطی

کـربن مونواکسـید در   پایـداري انـرژي جـذب    حداقل است ودر نتیجه   b-100انرژي جذب در سطح توان گفت 

کـه    بقیه وضعیت هاي دیگرسـطح در نانوکلاسـترنقره بـا تقـارن اوکتاهـدرال نـاقص بیشـتر اسـت         ازb-100 سطح 

نشـان مـی    b-100اولویت کربن مونو اکسید را بـراي جـذب روي سـطح     2شکل .بیانگراین حقیقت است  2شکل

را در واکـنش بـا نانوکلاسـتر نقـره ایجـاد مـی        با حـداقل انـرژي جـذب   دهـد کـه ایـن حالـت پایـدارترین سـاختار      

ردیناسـون  می بینـیم کـربن مونواکسـیدترجیح مـی دهـد بـر روي سـطحی باعـدد کئو         2همانطور که در شکل .کند

درواکنش با نانوکلاسـترنقره بـا تقـارن اوکتاهـدرال     کمترشیمیایی  کمترجذب شودکه این نتیجه به دلیل فشارپیوند

برحسـب   نتایج حاصل براي انرژي هاي جذب کربن مونواکسـید در سـطوح مختلـف نانوکلاسـترنقره    .ناقص است

انـرژي جـذب    b-100مـی شـوددرحالت   دیـده   1همانطور که درجدول . آورده شده است 1در جدول  2ریدبرگ

همچنـین بـراي مقایسـه انـرژي جـذب بـراي جـذب کـربن         . حداقل است که پایدارترین ساختار را نتیجه می دهـد 

 .آورده شده است 2مونواکسید برروي نانوکلاسترهاي نقره با تقارن هاي مختلف در جدول 

 

 گیري نتیجه

نوکلاستر نقره به منظور تلاش بـراي حـذف ایـن گازسـمی کـه      مادراین مقاله جذب کربن مونواکسید را برروي نا

، بررسی کردیم ونتایج زیـر از محاسـبات حاصـل از شـبیه سـازي      )و بنزیننفت و گاز(ي فسیلیسوختن سوخت ها

 :بدست آمد

 .در نانوکلاستر نقره بیشتر از سایر جایگاه هاي جذب دیگر است b-100پایداري انرژي جذب در سطح )1

گـاهی بـا عـدد کئوردیناسـیون کمترکـه فشـار پیونـد وازدحـام فضـایی          کسیدترجیح می دهد در جایبن مونواکر)2

 .جذب شوددرنانوکلاسترنقره حداقل است 

 

 تشکر و قدردانی 

عزیزم، با  تادي فراوان که با حضور شیرین اسو بعد از مدتها، پس از پیمودن راههاپس از سپاس خداوند

 از برق شوقو شیطنتهاي زیباي آن دوران، نگاههاي پدر مادرم، با چشمهاي پر  راهنماییها و دغدههاي فراوانشان

در کنارم، که خستگیهاي این راه را به امید و روشنی راه تبدیل کرده و امیدوارم بتوانم  دوستانمو زیبایی حضور 

این همه تلاش این اکنون، با احترام فراوان براي  ...ي نزدیک جوابگوي این همه محبت آنها باشما در آینده

 مهربانم تقدیم میکنمخوب و دوستاند عزیز و ارا به پدر و مادرم، است مقالهاین ، نعزیزان براي موفقیت م

 .امیدوارم قادر به درك زیباییهاي وجودشان باشم

                                                
١. on Top 
٢.Ry 
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 .... جذب کربن مونوکسید بر

برحسب  لف نانوکلاسترنقرهانرژي جذب براي جذب کربن مونواکسیدبرروي جایگاه هاي مخت: 1جدول

 .ریدبرگ

 

 

                             

               

 

 

 

 نوکلاسترهاي نقرهمقایسه انرژي هاي جذب براي جذب کربن مونواکسید برروي نا:2جدول

particle symmetry Adsorption energy(ev) 

Ag55 Icosahedral -0.51 

Ag13 octahedral -0.33 

Ag13 Icosahedral Structural change to amorphous. 

Ag10  -------- -0.42 

Ag38 

(100-b) 

Truncated 
octahedral 

-1.28 

 

 
 

 
 .ید می تواند جذب شودجایگاه هایی که کربن مونواکس:1شکل 

 

 
 نانوکلاستر نقرهb-100 ساختارجذب کربن مونواکسید برروي جایگاه :2شکل

   Eads(RY) 

surface٠.٠٦٩٦٨٠١٠٢- ١١١ 

AgTO-COcore -٠.٠٦٩٨٨٢٠١٤ 

AgTO-CO١٠٠b -٠.٠٩٤٦١٧٦٠٥ 

AgTO-CO١٠٠a -٠.٠٩٣١٧٧٨٩٢ 
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