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  مقدمه -1

 و -02/205 ذوب دماي با بوبی رنگ،بی گازي کربن مونوکسید
 تمایل به توجه با .]1[است سانتیگراد درجه -5/191 جوش دماي

 سمی گازي آن، بالاي پایداري و هموگلوبین با گاز این واکنش
 از زیادي مقدار ساله هر آید.می شمار به حیوانات و انسان براي
 سطح در اوزون تولید ماده پیش و شودمی تولید جهان در گاز این

 نماید ایجاد را زیادي تنفسی مشکلات تواندمی که است زمین
 سوختی پیل به ورودي گازهاي در CO گاز وجود همچنین .]2[

 .]3[ شودمی پیل این هايکاتالیست مسمومیت موجب

 به را تحقیقات از بالایی سهم CO سایشاک کاتالیستی واکنش
 هايکاتالیست روي بر ايگسترده صورت به و داده اختصاص خود

 ،Pd مانند فلزاتی اثر،بی فلزات بین از است. شده بررسی ناهمگن
Pt و Rh اکسایش واکنش سرعت توجهی قابل طور به توانندمی 

CO واکنش این باید آنها عملکرد بهبود براي ولی دهند افزایش را 
 پیداکردن دنبال به دانشمندان بنابراین شود. انجام بالا دماي در
 .]4[ هستند پایین دماهاي در واکنش این انجام براي هاییراه

 کمیاب طبیعت در و قیمت گران معمولا فلزات این همچنین
 محدود بالا مقیاس در را آنها از استفاده مساله این که هستند

 از استفاده براي را زیادي تلاش دانشمندان بنابراین کند.می

 است. زامشکل بسیار سوختی هايپیل مانند کاتالیستی هايسیستم در آن تولید و زیست محیط به مونوکسیدکربن ورود :چکیده
 گروه هاياتم با شده دوپه گرافنی بستر از تحقیق این در است. مشکلات این کاهش هايراه از یکی اکسیدکربندي به CO اکسایش

 صورت به گرافنی ساختارهاي است. شده استفاده CO اکسایش براي ))N( (نیتروژن پنجم گروه و ))Al( آلومینیوم و )B( (بور سوم
 تابعیت نظریه محاسبات از استفاده با ساختار دو این کاتالیستی خواص و الکترونی ساختار اند.شده نامگذاري AlN و BN ساختارهاي

 يبهتر سازفعال BN بیرکت به نسبت مراتب به AlN با شده دوپه گرافن حاصله، نتایج اساس بر .است گرفته قرار بررسی مورد چگالی
 انجام دلیر-یال سمیمکان قیازطر که ،AlN یگرافن ستیکاتال يرو بر CO شیاکسا يساز فعال يانرژ .است ژنیاکس مولکول يبرا
 سطح روي بر شده جذب اکسیژن اتم با CO اکسایش دوم مرحله است. mol kcal 58/2-1 تنها )، Oads2CO2CO+O+( شودیم

 در يموثر اریبس راهکار N-Al وندیپ با C-C وندیپ کی ینیگزیجا نیبنابرا دهد.یم رخ يانرژ سد چگونهیه بدون نیز کاتالیست این
 است. CO کسایشا منظور به گرافن هیپا بر يها ستیکاتال یطراح

 .CO اکسایش مکانیسم دوتایی، کردن دوپه گرافن، :کلیدي واژگان
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 مانند قیمت ارزان و اثربی غیر فلزات پایه بر هايکاتالیست
yOxFe و yOxCo 5[ اندداده انجام[. 

 هاياتم پایه براي خوبی نامزد گرافن نام با کربن جدید شکل
 پیوندهاي طولانی واحد ساختار با گرافن است. کلاسترها و فلزي
 و مکانیکی دمایی، فرد به منحصر خواص داراي π شده جفت

 عنوان به گرافن مهم مزایاي از یکی این بر وهعلا است. الکتریکی
 .]7 و 6[ است آن بالاي تماس سطح غیرهمگن، هايکاتالیست پایه

 وجود که اندداده نشان تجربی طور به همکارانش و یو اخیرا
 پایه عنوان به گرافن صفحات روي بر Pt کوچک کلاسترهاي

 ایجاد CO اکسایش براي را بالایی کاتالیستی فعالیت کاتالیست،
 بر .]8[ کندمی بازي را مهمی نقش بین این در گرافن و کنندمی

 ساختار در Au هاياتم گنجاندن با همکارانش، و لو تئوري اساس
 این شود.می ایجاد CO اکسایش براي فعال یکاتالیست گرافنی
 هاياوربیتال جزئی اشغال از ناشی تواندمی کاتالیستی فعالیت
 با Au اتم برهمکنش خاطر به فرمی سطح مجاورت در d محلی
 موثر نقش کننده بیان تئوري و تجربی ملاحظات این باشد. گرافن
 کاتالیستی ايهپایه با مقایسه در کاتالیست پایه عنوان به گرافن
 .]5[ است مرسوم

 در شده جایگیري آهن اتم تئوري صورت به همکارانش و نیگام
 کار به CO اکسایش رايب را BN از شده ساخته فولرن قفس
 براي مناسب پایداري و فعالیت با کاتالیستی ساختار، این اند.برده

 .]9[ است CO اکسایش واکنش

 ساختارهاي روي بر را CO اکسایش همکارانش و اسرافیلی
 این در اند.داده قرار مطالعه مورد N و P با شده دوپه گرافنی
 برهمکنش نخستین انرژي سد که است شده مشاهده تحقیق

 و N ساختارهاي براي اکسیدکربندي تشکیل و CO با اکسیژن
P معادل ترتیب به گرافن در شده دوپه kcal/mol 8/15و 

kcal/mol 4/12 .برهمکنش و اکسایش دوم مرحله در ولی است 
 مقدار N با شده دوپه ساختار براي CO با هشد جذب اکسیژن اتم
 نیز شده دوپه P ساختار براي و بوده kcal/mol 4 انرژي سد

 قوي برهمکنش دلیل به امر این که گیردنمی صورت اکسایشی
 .]10[ است P و اکسیژن اتم بین

 روي بر دوست الکترون -دوست هسته مرکز دو ایجاد 
 CO و اکسیژن جذب بهبود موجب تواندمی کربنی ساختارهاي

 کربنی هاينانولوله همکارانش، و ژانگ مطالعه اساس بر گردد.
 با شده دوپه یا و تنها هاينانولوله با مقایسه در AlN با شده دوپه
 همچنین .]11[ دارند CO به نسبت بالایی حساسیت عنصر تک

 دوپه کربنی هاينانولوله که اندداده نشان همکارانش و بهشتیان
 کربنی هاينانولوله به نسبت بالاتري جذب انرژي AlN با شده
 دوتایی دوپه ساختار ایجاد و دارند بزرگی نظر از BN با شده دوپه

 .]12[ است مهم CO جذب فرایند در

 جدول سوم گروه به متعلق B و Al عناصر از تحقیق این در
 و هستند Pz خالی اوربیتال داراي که است شده استفاده تناوبی
 شوند.می π حفره نام به مثبت الکتروستاتیکی يناحیه ایجاد باعث

 جاذبه باعث اول مرتبه تا اختلال يورئت اساس بر حفره نیا
 فعال تیسا یک نقش و شود یم ژنیاکس اتم با یکیالکتروستات

 گروه يها اتم .کند یم فایا ژنیاکس مولکول يانداز دام به در را موثر
 کمبود علت به که شوند می ناختهش Triel بنام یتناوب جدول سوم

 تحقیقات تابحال .هستند خواهی هسته حمله مستعد الکترون
 انجام گرافن در عناصر دوتایی کردن دوپه خصوص در کمی بسیار
 محاسبات از استفاده با که است آن تحقیق این از هدف است. شده

DFT، شیمیایی هايفعالیت و الکترونیکی ساختار از بهتري درك 
 اکسایش مکانیسم براي AlN و BN با شده دوپه گرافنی ساختار

CO روي بر دقیقی هايبررسی تحقیق این در شود. حاصل 
 جهت اکسیژن کردن فعال در آنها تاثیر و الکترونی ساختارهاي

 به تواندمی تحقیق این نتایج و گرفته صورت CO اکسایش
 کمک گرافن پایه بر فلز بدون هايکاتالیست توسعه و طراحی

 کند.

 مدلسازي -2

 شود. گرفته نظر در فاکتور دو باید گرافنی ساختار انتخاب براي
 هاياتم اثر که باشد بزرگ اياندازه به بایستی مدل اندازه ت،نخس

 روي بر میهمان هايمولکول پایداري در ساختار پیرامون هیدروژن
 نباشد بزرگ آنقدر مدل اندازه اینکه دوم باشد. ناچیز گرافنی ساختار

 رو این از .کند منع را منعطف پایه مجموعه یک از استفاده که
 ساختارها همه شد. انتخاب گرافن براي کربنی اتم 42 شامل مدلی

  .]13[ شدند بهینه TZVP پایه مجموعه در D-97B تابعیت با
 برنامه از استفاده با )PME( مولکولی الکتروستاتیک پتانسیل نقشه
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AIMALL و هندسی کردن بهینه همچنین .]14[ آمد بدست 
 افزارنرم از استفاده با LUMO-HOMO گاف محاسبات

09Gussian 15[ شدند انجام[. 

 بحث و نتایج -3

 .شد انتخاب محاسبات براي اتمی 42 گرافن ساختار ابتدا در
 اثر به موسوم اثر هااتم تعداد افزایش با که دهدمی نشان مطالعات

 و الکترونی هاي خاصیت و یابدمی کاهش چشمگیري طرز به لبه
 هايویژگی از شاخصی عنوان به شده بهینه گرافن ساختاري

 با گرافنی صفحه این ابتدا در .]16[ گرددمی تلقی واقعی گرافن
 ساختار و شد بهینه TZVP-1def/3D-97B روش از استفاده
 است. شده داده نشان 1 شکل در آن شده بهینه هندسی

 
ا شده بهینه 16H42C هندسی ساختار :1شکل  ب

 TZVP-1def/3D-97B روش

LC- تابعیت از استفاده با شده بهینه ساختار این انرژي گاف مقدار
PBEω پایه مجموعه در TZVP و ولت الکترون 75/1 مقدار 
  است. آنگستروم 4288/1 کربنی اتم دو بین فاصله

 تناوبی جدول 5 و 3 هايگروه عناصر دوتایی کردن دوپه ادامه در
-می نامیده ogenPnic و Triel هاياتم عنوان به ترتیب به که

 قرار گرافنی مدل مرکزي حلقه ساختار در 2 و 1 الگوي در شوند
 AlN و BN هاياتم با C-C پیوند یک ترتیب این به گرفتند.

 صفحه روي بر AlN و BN بهینه ساختار است. شده جایگزین
 TZVP-1def/3D-97B روش از استفاده با اتمی 42 گرافن
 ساختار دو این شده بهینه هندسی ساختار 3 و 2 شکل شدند. بهینه

 دهد.می نشان را

 روش با BN دوتایی شده دوپه گرافنی صفحه شده بهینه هندسی ساختار :2 شکل
TZVP-D3/def1-B97 

 با AlN دوتایی شده دوپه گرافنی صفحه شده بهینه هندسی ساختار :3 شکل
 TZVP-1def/3D-97B روش

 براي گرافنی ساختار در شده دوپه هاياتم پیوندي طول مقادیر
 807/1 و 452/1 ترتیب به AlN و BN شده دوپه ساختار

 کربنی اتم دو پیوندي مقدار با BN پیوندي طول .است آنگسترم
 با ولی ندارد زیادي اختلاف AlN به نسبت گرافن ساختار در

 پیوند طول گرافن در Al بزرگتر اتمی شعاع با اتم گنجاندن
 دارد. ايملاحظه قابل افزایش

 مولکولی الکتروستاتیک پتانسیل نقشه -3-1

 معین نقطه یک در )MEP( مولکولی الکتروستاتیک پتانسیل نقشه
 (یک آزمون مثبت بار یک که است پتانسیلی مولکول، نزدیکی در

 نظر مورد مولکول کل چگالی سمت از نقطه آن در پروتون)
 دهنده نشان MEP در (قرمز) مثبت نقاط ینبنابرا کند.می احساس

 از آزمون بار و مشخص نقطه آن بین پتانسیل که است نواحی
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 جاذبه دهنده نشان (آبی) منفی نقاط برعکس و است دافعه جنس
 ذکر به لازم حال این با است. آزمون مثبت بار و نقطه آن بین

 مورد در اطلاعاتی ضرورتا مشخص نقطه یک در MEP که است
 کند.نمی فراهم را نقطه آن در الکترونی چگالی شدن تهی یا تجمع

 حاصل مشخص نقطه یک در MEP که است معنا بدان این
 اطلاعات آوردن بدست براي و است اي هسته و الکترونی چگالی

 جزو که مشخص نقطه یک در الکترونی موضعی چگالی مورد در
 این که است موضعی تابع یک به نیاز است دوم مرتبه اصخو

 گردد. فراهم الکترونی چگالی لاپلاسین توسط باید اطلاعات
 هايگونه جذب مستعد که نواحی توانیممی MEP از بنابراین
 .]17[ کرد تعیین را است دوست هسته یا دوست الکترون

 که گرافن صفحه )MEP( الکتروستاتیک پتانسیل قشهن 4 شکل
-می نشان را است شده کشیده تصویر به a.u 001/0 چگالی در

 جز به صفحه همه شودمی مشاهده تصویر در که همانگونه دهد.
 صفحه که دهدمی نشان این است. آبی رنگ به آن هايکناره

 روي رب موضعی ترجیح گونه هیچ بدون و یکنواخت طور به گرافن
 هاي گونه با الکتروستاتیکی اي جاذبه برهمکنش مستعد گرافن

 است. دوست الکترون

 
 گرافن MEP تصویر : 4 شکل

 AlN و BN با شده دوپه گرافن ساختار دو براي MEP تصویر
 اند.شده داده نشان 6 و 5 هايشکل در

 
 .BN با شده دوپه گرافن MEP تصویر :5 شکل

 
 AlN با شده دوپه گرافن MEP تصویر :6 شکل

 زیادي مقدار به بار جدایی BN با شده دوپه گرافن ساختار در
 به منفی بار کمی B سمت کربن هاياتم فقط و گیردنمی صورت

 گرافنی ساختار به نسبت بیشتري آبی رنگ به و گیرندمی خود
 قرار خاطر به جزئی بار تغییر این شوند.می مشاهده نشده دوپه

-کربن این روي بر منفی بار مقداري القاي و B اتم کنار در گرفتن
 هاياتم منفی بار همچنین است. B روي بر مثبت بار مقداري و ها

 کمتر نشده دوپه گرافنی ساختار به نسبت مقداري N سمت کربن
 دوپه گرافن ربنک هاياتم با مقایسه در آنها آبی رنگ و شود می

 این روي بر مثبت بار کمی القاي از ناشی که یابدمی کاهش نشده
 .]18[ است N روي بر منفی بار مقداري و هاکربن
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-می نشان را بیشتري بار جدایی AlN ساختار BN با سهمقای در
 به نسبت قرمز رنگ تغییر با بیشتري مثبت بار Al روي بر و دهد

B جذب براي برهمکنشی مرکز دو ساختار این شود.می مشاهده 
 روي بر را )N( دوست الکترون و )Al( دوست هسته هايگونه

 در CO ایشاکس و جذب براي و کندمی فراهم گرافنی ساختار
 در همچنین نماید.می فراهم را فعالی مراکز اکسیژن مولکول کنار
 و شناخته hole-π عنوان به Al روي بر مثبت ناحیه ساختار این

 .]19[ شودمی مجهز hole-π منشا با فعالی جایگاه به گرافن

 دوپه گرافن هايکمپلکس برهمکنش یبررس -3-2
 ژنیاکس با شده

 اکسیداسیون در کننده تعیین مرحله اکسیژن مولکول فعالسازي
CO با اکسیژن برهمکنش بخش این در بنابراین است. فرایند 

 منظور بدین گیرد.می قرار بررسی مورد شده دوپه هايگرافن
 انتخاب است تاییسه که پایه حالت در اکسیژن الکترونی آرایش

 .]20[ است شده

1def- پایه مجموعه در D97B روش با اکسیژن مولکول
TZVP است. آنگسترم 218/1 آن پیوندي فاصله که شده بهینه 

 نمایش ایزوله حالت در را اکسیژن مولکول MEP تصویر 7 شکل
 پیوند راستاي در منفی نواحی شودمی دیده که همانطور دهد.می
O-O هاياتم روي بر O مولکول گیري جهت است. گرفته قرار 

 شده دوپه افنگر با آن هايکمپکس در گرافن به نسبت اکسیژن
 هايکمپکس و اکسیژن مولکول MEP نقشه بر منطبق کاملا
 ناحیه سمت از اکسیژن که صورت بدین است. شده دوپه گرافن
 B هاياتم روي بر واقع گرافن مثبت ناحیه به خود MEP منفی

 که مثبت نواحی این شد بحث که همانطور شود.می نزدیک Al یا
 خالی Pz اوربیتال دهنده نشان شوندمی شناخته hole-π نام به

 Pz اوربیتال با B یا Al وجود بنابراین است. Al و B هاياتم
 مولکول تواندمی که کندمی ایجاد گرافن در را فعالی ناحیه خالی

 اندازد. دام به را اکسیژن

 
 ایزوله اکسیژن مولکول MEP تصویر :7 شکل

 هايگرافن با اکسیژن هايکمپلکس بهینه ساختارهاي ادامه در
 نشان 9 و 8 هايشکل در ترتیب به AlN و BN با شده دوپه
 اند.شده داده

 
 BN با شده دوپه گرافن با اکسیژن کمپلکس شده بهینه ساختار :8 شکل

 حسب بر شکل در فواصل .TZVP-1def پایه مجموعه در D97B روش با
 است آنگستروم

 
 AlN با شده دوپه گرافن با اکسیژن کمپلکس شده بهینه ساختار :9 شکل

 حسب بر شکل در فواصل .TZVP-1def پایه مجموعه در D97B روش با
 است آنگستروم
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 با مختلف گرافنی شده بهینه ساختارهاي از آمده بدست نتایج
 است. شده آورده 1 جدول در خلاصه طور به اکسیژن مولکول

هاي ساختاري و انرژي برهمکنش اکسیژن ایزوله و کمپلکس. پارامترهاي 1جدول 
عناصر  Tباشد. (هاي دوپه شده. فواصل برحسب آنگستروم میاکسیژن با گرافن
یا همان  5عنصر دوپه شده گروه  Pاست.  Alو  Bکه همان  3دوپه شده گروه 

 نیتروژن است).

 RT3-P5 RT3-O RO-O ساختار
Eint 

(kcal/mol) 

2O - - 218/1 - 

G42-BN 452/1 149/3 220/1 08/2- 

G42-AlN 947/1 892/1 376/1 04/52- 

 دهدمی نشان ها کمپلکس در Al و B با اکسیژن فاصله مقایسه
 به B که حالتی به نسبت شودمی دوپه Al با گرافن که زمانی
 دارد. کوتاهتري پیوندي طول شودمی استفاده شده دوپه اتم عنوان
 پیوند بر دال کلی طور به کوتاهتر پیوند طول ضرورتا که هرچند
 که گرفت نتیجه کیفی صورت به توانمی حال این با نیست قویتر
 اکسیژن جذب براي B به نسبت را موثرتري فعال سطح Al وجود
 کند.می فراهم

 218/1 مقدار ایزوله حالت در اکسیژن مولکول پیوندي فاصله
 در O-O پیوند طول تغییرات مقایسه همچنین است. آنگستروم

 بزرگتري تغییرات زمانی هاکمپلکس در آن مقدار با ایزوله حالت
 رسدمی نظر به بنابراین است. شده دوپه Al که دهدمی نشان را

 که است اکسیژن براي قویتري کننده فعال B به نسبت Al که
 مربوط B به نسبت Al بزرگتر و مثبت hole-π به تواندمی این

 باشد.

 دوپه ساختارهاي با اکسیژن برهمکنش انرژي مقادیر همچنین
 خیلی انرژي مقدار داراي Al داراي ساختار که دهدمی نشان شده

 تایید را قبلی نتایج که است B داراي ساختار با مقایسه در بیشتري
 کند.می

 دوپه گرافن هايکمپلکس برهمکنش بررسی -3-3
 کربن مونوکسید با شده

 هاي¬بیترک که است آن دهنده نشان شده انجام يها یبررس
 ندارند ژنیاکس با یمطلوب برهمکنش گرافن يرو بر B شده دوپه

 شده دوپه يها گرافن نیا که است آن دهنده نشان راتییتغ و
 ندیفرا عیتسر و ژنیاکس يفعالساز يبرا یمناسب قدرت توانند ینم

 بر مطالعات ادامه رو نیا از .]5[ باشند داشته CO ونیداسیاکس
 در .شد خواهد انجام Al با شده دوپه یگرافن يساختارها يرو

 قرار یبررس مورد AlN ساختار با CO مولکول برهمکنش ادامه
 سمت از CO شودیم مشاهده 10 شکل در که همانطور .ردگییم

 .دشویم کینزد Al به خود ژنیاکس

 خود به را اکسیژن مولکول که است مرکزي تنها نه Al بنابراین
 دارد. مرکز این در جذب به تمایل هم CO بلکه کندمی جذب

 بین رقابتی کاتالیستی، فرایند آن تبع به و جذب فرایند در بنابراین
CO فعال سایت در جذب براي اکسیژن و Al داد. خواهد رخ 

 

 
 روش با AlN با شده وپهد گرافن با CO کمپلکس شده نهیبه ساختار :10 شکل

D97B هیپا مجموعه در TZVP-1def. است آنگستروم حسب بر شکل در فواصل 

 برابر AlN AlP با شده دوپه یگرافن ساختار يبرا يانرژ ریمقاد
kcal/mol 64/3- مقایسه در انرژي مقدار این که آمد. بدست 

 است. کم اکسیژن مولکول برهمکنش با
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 ساختار روي بر OC اکسایش مکانیسم بررسی -3-4
 AlN با شده دوپه

 -لانگمویر مکانیسم دو از CO اکسایش مکانیسم بررسی براي
 هايواکنش شود.می استفاده )ER( ریدل-الی و )LH( هیشلوود

 مراحل از یکی حداقل که هستند هاییواکنش سطح روي
 باشد. سطح روي بر واکنشگر چند یا یک جذب شامل مکانیسم
 هايکاتالیست براي آنها هايسرعت و هاواکنش این مکانیسم
 در که هیشلوود -لانگمویر مکانیسم در است. مهم بسیار ناهمگن

 1926 سال در و پیشنهاد لانگمویر اروینگ بوسیله 1921 سال
 واکنش مولکول دو هر شد داده توسعه هیشلوود کایرل بوسیله
 جذب هايمولکول و شده جذب همسایه مراکز روي بر دهنده

 مکانیسم در .]21[ شوندمی کولیمول دو واکنش انجام باعث شده
 شده پیشنهاد دانشمند دو این بوسیله 1938 سال در که ریدل-الی

 فاز در مستقیما دیگري و شودمی جذب مولکول یک فقط است

 سطح روي بر شدن جذب بدون و مکنشبره دوم مولکول با گازي
 .]22[ دهدمی واکنش

 براي ریدل-الی و هیشلوود -لانگمویر مکانیسم دو هر کار این در
 مورد AlN با شده دوپه گرافنی لیستکاتا روي بر CO اکسایش

 بر دو هر اکسیژن و CO اول مکانیسم در که گرفت. قرار بررسی
 مورد در ولی دهندمی واکنش هم با و شوندمی جذب سطح روي
 توسط شده فعال اکسیژن با مستقیم طور به CO مولکول دوم

 که اندکرده مشاهده همکارانش و لی دهد.می واکنش کاتالیست
 صورت ریدل-الی ايمرحله دو مکانیسم با تواندمی CO اکسایش

 مناسب هیشلوود -لانگمویر مکانیسم سینتیکی لحاظ از ولی گیرد
 و بوده مناسب ریدل-الی مکانیسم نیز تحقیق این در .]4[ نیست

 مرحله دو طی AlN با شده دوپه گرافن روي بر CO اکسایش
 نشان 11 شکل در اول مرحله اکسایش مکانیسم گیرد.می صورت

 است. شده داده

.

 
 AlN با شده دوپه گرافنی ساختار روي بر CO اکسایش براي کمینه انرژي مسیر در محلی ساختارهاي به مربوط انرژي پروفایل شماتیک :11 شکل
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 پیوندي فاصله است شده داده نشان 11 شکل در که همانطور
 دوپه گرافنی ساختار با برهمکنش براي 376/1 از اکسیژن مولکول

 رسدمی CO کنار در آنگستروم 505/1 مقدار به تنها AlP با شده
 هاياتم از یکی و است Al با اکسیژن شدن فعال دهنده نشان که

 مرحله در ادامه در است. کرده برقرار پیوند Al با اکسیژن مولکول
 به اکسیژن مولکول با CO مولکول برهمکنشی فاصله )TS( گذار
 اکسیدکربندي مولکول نهایت در و رسدمی آنگستروم 334/1 مقدار

 شده جذب صورت به اکسیژن هاياتم از یکی و شده جدا ساختار از
 فعالسازي انرژي مقدار مکانیسم این در ماند.می )FS( آخر مرحله در

 بدست انرژي مقادیر از که است kcal/mol 58/2 اول مرحله براي
 8/15 ترتیب به که گرافن در اتمی تک شده دوپه P و N براي آمده

 .]10[ است کمتر باشندمی kcal/mol 4/4 و

 اکسیژن اتم با CO برهمکنش براي فعالسازي انرژي دوم مرحله در
 ندارد وجود AlN با شده دوپه گرافنی ساختار روي بر شده جذب

 است. سریع واکنشی دهنده نشان که

  گیري نتیجه -4

 و BN دوتایی اتمهاي با اتمی 42 گرافنی ساختار پژوهش این در
AlN اکسایش بررسی براي کاتالیست عنوان به و شد دوپه CO 
 اتم داراي ساختار که دهدمی نشان نتایج گرفت. قرار استفاده مورد
Al دوست هسته هايگونه جذب براي را بیشتري مثبت جزئی بار 

-الکترون با ايگونه اکسیژن لکولمو که آنجایی از کنندمی فراهم
 در Al با بالاتري برهمکنش تمایل باشدمی غیرپیوندي جفتی هاي

 اکسیژن مولکول که داد نشان نتایج رو این از است. دارا B مقابل
 Al با شده دوپه گرافنی ساختار با توجهی قابل انرژي با برهمکنش

 بیانگر کسیژنا مولکول دهنده تشکیل هاياتم پیوندي فاصله دارد.
 که باشدمی پیوندش شکستن به مولکول تمایل و بهتر برهمکنش

 تغییر جزئی مقدار به B با شده دوپه ساختار در پیوندي فاصله این
 قابل مقدار به پیوندي فاصله Al با شده دوپه ساختار در ولی نمود

 AlN ساختار برهمکنش ادامه در است. داشته افزایش توجهی
 سمت از تصور برخلاف و گرفت قرار بررسی مورد CO مولکول
 خیلی برهمکنش انرژي ولی شدمی نزدیک Al به خود اکسیژن
 سینتیکی هاي بررسی همچنین دارد. اکسیژن مولکول از کمتري

 گرافنی ساختار روي بر CO اکسایش واکنش پیروي دهنده نشان

 دوم مرحله در و است ریدل-الی مکانیسم از AlN با شده دوپه
 بیانگر که شودنمی دیده فعالسازي انرژي گونه هیچ ایشاکس

 AlN با شده دوپه گرافن کاتالیست رو این از است. سریع واکنشی
 پایه و CO اکسایش براي استفاده براي خوبی نامزد تواندمی

 باشد. سوختی پیل در استفاده براي کاتالیست

 تشکر و تقدیر

 پژوهشگران باشگاه در مصوب پژوهشی طرح از مستخرج مقاله این
 و قدرانی مراتب مقاله این نویسندگان باشد.می نخبگان و جوان
 حمایت بابت نخبگان و جوان پژوهشگران باشگاه از را خود تشکر
 آورند.می عمل به تحقیق این از مالی
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Abstract: Carbon monoxide mainly causing serious problems for environmental and catalyst systems, such as 
fuel cells. Oxidation of CO to CO2 causes it to be separated from the catalyst surface and it is an effective way to 
reduce these problems. In this work, the graphene substrate was doped with different atoms targeting the CO 
oxidation. Third group atoms (Boron (B) and Aluminum (Al)) and fifth group atoms (N) were used for graphene 
dopping and the final catalysts were BN and AlN doped structures. The electronic structure and catalytic properties 
of binary BN, AL-doped graphene were investigated through density functional theory (DFT). Results show that 
the AlN doped graphene strictly activates the oxygen reactivity compared to BN one. The activation energy of 
CO oxidation on AlN is done through Eley-Rideal mechanism as follows: CO+O2 → CO2+Oads, the energy 
value is about 2.58 kcal mol-1. Also, the second oxidation step is occurred through the adsorption of oxygen on 
AlN doped graphene with no energy barrier. Thus, the substitution of a C-C bond with Al-N is an effective way 
to design the graphene based catalysts for CO oxidation. 
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