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Abstract: In this study, a novel composite carbon nanotube material, designated as PCN/ZIF-CNT, was 

synthesized for the first time from a PCN-600(Ni)@ZIF-67(Co, Cu) precursor. The metal-organic framework 

(MOF) ZIF-67 was initially grown on a nickel-porphyrinic MOF, PCN-600(Ni), which contains iron oxide nodes. 

This hierarchical structure was subsequently subjected to controlled pyrolysis under a mixed acetylene/hydrogen 

atmosphere at 800 °C, yielding a composite structure of carbon nanotubes embedded with multimetallic 

nanoparticles (Co, Ni, Fe, Cu). The successful formation was confirmed by various techniques, including XRD, 

SEM, TEM, and elemental analysis. Photoluminescence (PL) studies revealed a significant decrease in the 

emission intensity of the final composite compared to its precursor, providing strong evidence for efficient charge 

transfer and effective suppression of charge carrier (electron-hole) recombination within the architecture. This 

material was then employed as a photocatalyst for the selective oxidation of benzyl alcohol to benzaldehyde under 

visible-LED-light irradiation. Under optimized conditions, benzaldehyde was obtained with a yield of 

approximately 99% and high selectivity. The photocatalytic performance remained stable over four consecutive 

reaction cycles, demonstrating robustness. This exceptional performance is attributed to the unique composite 

structure, where the carbon nanotubes provide pathways for rapid charge transport, and the encapsulated 

multimetallic nanoparticles serve as highly active catalytic sites. 

Keywords: Metal-Organic Frameworks, Heterogeneous catalyst, Carbon Nanotubes, Hybrids, Photooxidation of 
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 ساختار از شدهمشتق یکربن یهانانولوله کاربرد و سنتز ،یطراح

MOF-on-MOF الکل یستیفوتوکاتال شیاکسا در 
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PCN  67(Co,-600(Ni)@ZIF- سازپیش ازCNT-PCN/ZIFنام با کامپوزیتی کربنی نانولوله یک بار اولین برای پژوهش، این در چكیده:

Cu) 67ابتدا شد. سنتز(Co)-ZIF600یرو(Ni)-PCNدرجه ۰۸۸ در لنی/استدروژنیه اتمسفر در زیرولیپ اعمال با سپس و شد داده رشد 
 مانند مختلف هایشناسایی های تکنیک .شد لیتشک مس( و آهن کل،ین )کبالت، یچندفلز نانوذرات یحاو یکربن یهانانولوله از یتیکامپوز گراد،یسانت

 عاتمطال کند. می تأیید را نانوساختار این آمیز موفقیت تشکیل عنصری آنالیز همراه بهTEMوSEMالکترونی هایمیکروسکوپ ،ایکس پرتو پراش
 مؤثر هارم و کارآمد بار انتقال بارز گواه که داد، نشان سازپیش با مقایسه در را نهایی کامپوزیت نمونه نشر شدت توجهقابل کاهشفوتولومینسانس طیفی

 مورد نورمرئی حضور در دبنزآلدهی به الکل بنزیل گزینی اکسایش برای فوتوکاتالیست عنوانب ساختار این سپس است. ساختار این در بار هایحامل نوترکیبی
 چرخه چهار از پس ستیفوتوکاتال عملکرد و شد حاصل بالا یریپذنشیگز و درصد 99 حدود بازده با دیبنزآلده نه،یبه طیشرا تحت گرفت. قرار استفاده

 کربنی هایولهنانول از متشکل کامپوزیت، فرد به منحصر ساختار به توانمی را العاده فوق عملکرد این داد. نشان را خود یداریپا محسوس، افت بدون یمتوال
 داد. نسبت نمایند،می عمل فعال مراکز عنوان به که محصورشده فلزی نانوذرات و کنندمی فراهم بار سریع انتقال برای مسیرهایی که

 لالک بنزیل گزینشی اکسایشفوتو کربنی، های نانولوله هیبریدی، ساختارهای ناهمگن، کاتالیست آلی،-فلز یها چارچوب :کلیدی واژگان 
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  مقدمه -5

 هایواکنش از مربوطه، آلدهیدهای به بنزیلی هایالکل انتخابی اکسایش
 هاآلدهید .شودمی محسوب بالا افزوده ارزش با شیمیایی مواد سنتز در مهم

 [.۲،۱] دارند ایگسترده کاربرد شیمیایی مواد و عطر داروسازی، صنایع در
 قوی هایاکسیدان از استفاده شامل اغلب ها الکل اکسایش سنتی هایروش

 از جدی مشکلات با که باشد می (پرمنگنات یا کرومیم مانند) خطرناک و
 پایین ریپذیگزینش و نامطلوب واکنش شرایط سمی، پسماندهای تولید جمله
 بزس راهکار یک عنوان به ها فوتوکاتالیست راستا، این در [.۳] هستند مواجه

 جایگزین پاک، انرژی منبع عنوان به مرئی نور از استفاده با پایدار و
 [.5،4] است گرمایی و سنتی های روش برای ایامیدوارکننده

 یندهایفرآ بازده بهبود هدف با یمتنوع یهاستیفوتوکاتال ر،یاخ یهاسال در
 از اند.رفتهگ قرار گسترده یبررس مورد هاندهیآلا هیتصف و ینور یانرژ لیتبد

 و 2TiO [6] مانند متداول یمعدن یهایهادمهین به توانیم مواد نیا جمله
 اشاره 2C3/Ti2TiO [7]  رینظ ترشرفتهیپ یدیبریه یهاتیکامپوز زین

 نینو یادسته عنوان به (MOFs) آلی‑فلز یهاچارچوب ان،یم نیا در کرد.
 اند.ردهک جلب خود به را یتوجهقابل توجه متخلخل، مواد از دبخشیام اریبس و

 در یسنتز مواد نیتریانقلاب و نیترمهم جمله از یآل-فلز یهاچارچوب
 ۱۸۱5 سال یمیش نوبل زهیجا که یاگونهبه شوند،یم محسوب مدرن یمیش
 .دیردگ اعطا حوزه این در برجسته دانشمند سه به مواد نیا توسعه لیدل به

MOFs یآل یگاندهایل به یمعدن یهاخوشه ای یفلز یهاگره اتصال از 
 العادهفوق ژهیو سطح بالا، تخلخل با یبلور یساختارها و اندشده لیتشک

 هایژگیو نیا .دهندیم ارائه را یساختار و ییایمیش قیدق میتنظ تیقابل و ادیز
 یهاتیسا با موثر یهاستیکاتال یطراح یبرا آلدهیا ییهانهیگز به را هاآن

 MIL-ندانم ییهانمونه است. کرده لیتبد میتنظقابل و یدسترسقابل فعال

 101(Cr)[۰] با اند.داده نشان زیکاتال و جذب در را مواد نیا یبالا ییکارآ 
 از یذات طوربه MOFs از یاریبس ر،یچشمگ یایمزا رغمیعل حال، نیا

 یکاربردها در که برخوردارندیمحدود یکیالکترون و ینور یداریپا
 ضعف نیا [.9،۲۸] دشویم ظاهر یجد چالش کی عنوان به یستیفوتوکاتال

 نجرم یمتوال یهاچرخه در عملکرد کاهش و نییپا یکوانتوم بازده به اغلب
 .گرددیم

 مبتنی هایکاتالیست تبدیل چالش، این بر غلبه برای مؤثر راهبردهای از یکی
 رولیزپی فرآیند طریق از پایدار کربنی هایکامپوزیت به آلی-فلز چارچوب بر

 به را ماده شیمیایی و مکانیکی پایداری تنها نه فرآیند این .است شدهکنترل
 را ارب انتقال بالا، الکتریکی هدایت ایجاد با بلکه دهد،می افزایش شدت

 کربنی هاینانولوله که است داده نشان تحقیقات [.۲۲،۲۱] کندمی تسهیل

 (CNTs)هایالکترون انتقال برای بسترهایی عنوان به توانندمی 
 ه()الکترون/حفر هاآن نوترکیبی از مؤثری طور به و کرده عمل برانگیخته
 این درون فلزی نانوذرات اندازی دام به همچنین، [.۲۳] کند جلوگیری

 فعال هایسایت و کرده یجلوگیر هاآن شدنکلوخه از کربنی ساختارهای
 [.۲4] آوردمی فراهم هدف های واکنش برای را بیشتری

 و ییکپارچگ همزمان کنترل و کربنی هاینانولوله درجا سنتز حال، این با
 MOF"-رویکرد .است برانگیز چالش نهایی ساختار در فلزات پراکندگی

 MOF"-onفلز چارچوب روی بر ثانویه آلی-فلز چارچوب یک آن در که-
 ساختارهای ایجاد برای نوین راهکار یک شود،می داده رشد اولیه آلی

 معماری این [.۲5] است شدهکنترل تخلخل و شیمیایی ترکیب با هیبریدی
 ربنیک هایکامپوزیت سنتز برای آلایده سازپیش یک عنوان به تواندمی

 همکاران و هان ،نمونه عنوان به .[6۲] کند عمل افزایی هم خواص با پیچیده
 ساختار آن، زیرولیپ و InOF-1 یرو بر ZIF-67 رشد از استفاده با

 عملکرد که کردند سنتز چندفلزی و  شده دوپ تروژنین کربنی ناهمگن
 در [.7۲] داد نشان کربن اکسید دی فوتوکاتالیستی کاهش در ییبالا

 ZIF-ZIF@8-67 تیکامپوز سنتز با همکاران و وانگ گر،ید یامطالعه
 دادند شانن و شدند یکربن یهانانولوله دیتول به موفق ،آن ونیزاسیکربون و

 تجمع از ،هاCNT رشد در کاتالیزوری نقش بر علاوه ،فلز حضور که
 معماری که دهدمی نشان هایافته این [.۲۰] کندیم یریجلوگ نانوذرات

 MOF-on-MOFیک در فلزی هایگونه همگن توزیع سازی فراهم با 
 درجای سنتز هایچالش بر غلبه برای مؤثر راهی تخلخل،م کربنی محیط
 د.ده می ارائه نهایی ساختار یکپارچگی کنترل و کربنی هاینانولوله

 ایرفتهپیش نانوکاتالیست سنتز برای ایمرحله دو روش یک مطالعه، این در
-لزف چارچوب سازپیش یک اول، مرحله در است. شده گزارش کربنی پایه با

 سنتز PCN-(Ni)600 روی بر ZIF-67 رشد طریق از هیبریدی آلی
 رد شدهکنترل پیرولیز عملیات تحت سازپیش این بعد، مرحله در شد.

 درجا صورت به تا گرفت قرار استیلن و هیدروژن آرگون، گازهای از اتمسفری
 در شود. تبدیل CNT-PCN/ZIF فلزی چند کربنی های لولهنانو به

 یک عنوان به فلزی-کربن نانولوله کامپوزیت این عملکرد ادامه،
 تابش تحت دیهآلد به الکل بنزیل انتخابی اکسایش در کارآمد فوتوکاتالیست

 ستیابید از حاکی نتایج گرفت. قرار ارزیابی مورد ملایم شرایط در و مرئی نور
 ستفادها در کاتالیست یداریپا با همراه توجه قابل پذیریگزینش و بازده به

 ت،پوزیکام یکپارچه ساختار به توانمی را استثنایی عملکرد این .بود مجدد
 همزمان طور به را موثر تخلخل و فلزی فعال هایسایت یکنواخت توزیع
 .داد نسبت کند،می فراهم

 تجربی بخش -6

 ابزارها و شیمیایی مواد -6-5

 فرمیل متیل-4 رول،یپ د،یاس کیونیپروپ ،ایمیدازول لیمت-۱ شامل مواد
 کبالت ل،نیک کلرید ، د،یفرمآملیمتید اسید، فلوئورواستیک تری ، بنزوات
 لیبنز و استون متانول، اتانول، آهن، استات آبه، ۳ نیترات مس آبه، 6 نیترات
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-گمایس ای آلمان (Merck) مرک شرکت از مواد این همه .دنباشیم الکل
  اسپکتروفوتومتر وسیله به ترکیبات IR-FT طیف اند.هشد هیته چیآلدر
27 TENSOR شرکت ساخت BRUKER استفاده با و آلمان کشور 

 اپندرف 5۰۲۸ مدل سانتریفوژ دستگاه .است آمده دستبه KBr قرص از
 ازدستگاه .شد استفاده محصولات شستشوی و جداسازی برای (آلمان)

 ساخت و MIRA3 مدل (EDX-SEM) روبشی الکترونی میکروسکوپ
100C-JEM مدل (TEM) عبوری الکترونی میکروسکوپ چک، کشور

11 X شتابدهندگی ولتاژ با keV۲۸۸، با فوتولومینسانس سنجی طیف 
 پراش الگوی دستگاه و LS55 مدل Elmer Perkin دستگاه از استفاده

 جهت هلند کشور ساخت MPD pro x'pert مدل PXRD ایکس اشعه
 روماتوگرافیک توسط واکنش پیشرفت شدند. استفاده ساختار تعیین و آنالیز
 مدل (GC) گازی کروماتوگرافی دستگاه از .شد تعیین (TLC) نازک لایه

3800-CP VARIAN نوع از تزریق دریچه به مجهز که آمریکا ساخت 
split/splitless 5 کاپیلاری ستون وms-VF-CP (mm۱5/۸ × m

 (MS) جرمی اسپکترومتر آشکارساز و μm۱5/۸ ساکن فاز ضخامت با (۳۸
 شدند. استفاده SATURN 2000 مدل

 PCN/ZIF یدبریه هیته -6-6

 [9۲] مرجع در شدهگزارش روش به که PCN-(Ni)600 از گرمیلیم 4۸
 حمام در قهیدق ۸۱ مدتبه متانول تریلیلیم ۱۸ در بود، شده سنتز

 مولیلیم 9/۸ یحاو یمتانول محلول کی سپس، شد. پراکنده یکاولتراسون
 مس نیترات گرم( /.۲۸9) مول میلی 45/۸ آبه، 6کبالت تراتین گرم( ۱6۱/۸)
 فوق مخلوط به دازولیمیالیمت-۱ از گرم( 6۲۱/۸) مولیلیم 44/7 آبه، ۳

 گرفت. قرار مداوم همزدن تحت ساعت ۲۱ مدتبه واکنش .شد اضافه
 قهیدق ۳ مدتبه قهیدق بر دور 95۸۸ در وژیفیسانتر با حاصل جامد محصول

 رد شد. داده شستشو اتانول با بار سه ،یسازخالص جهت و شده یآورجمع
 ساعت ۲۱ مدتبه و گرادیسانت درجه ۰5 یدما در خلاء نآو در نمونه ت،ینها

 .گردد حاصل PCN/ZIF رنگبنفش پودر تا شد خشک

 PCN/ZIFبستر  یبر رو یکربن یهاسنتز نانولوله -3-6

 داده قرار آلومینایی بوته یک در PCN/ZIF رنگبنفش پودری هاینمونه
 فرآیند .یافت انتقال اتمسفر کنترل قابلیت با ایلوله کوره داخل به و شده
 گاز جریان تحت گرادسانتی درجه ۰۸۸ تا کوره دمای افزایش با نانولوله تولید

 جریان دقیقه 6۸ مدت به و دما این در .شد آغاز sccm ۲۸۸ دبی با آرگون
 صورت به )5/5 (sccm استیلن و )sccm ۲۸۸) هیدروژن گازهای
 در موجود فلزی های مکان شرایط، این در .شدند وارد راکتور به همزمان
 ربنیک هاینانولوله رشد به منجر و نموده عمل کاتالیست عنوان به ساختار

 گازهای جریان واکنش، زمان اتمام از پس .شدند بستر سطح روی بر
 CNT)-(PCN/ZIF شده سنتز نمونه و شد قطع استیلن و هیدروژن

 .(۲ )طرح شد سرد اتاق دمای تا آرگون گاز جریان تحت و آهستگیبه

 

 

 

 

 
 NCP/FIZ-CPC سنتز مراحل -5 طرح
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ر ودر حضور کاتالیز هاالكل لیبنز شیاکسا یروش عموم -0-6
CNT-PCN/ZIF 

 میلی 5/۸) الکل بنزیل و گرم( میلی ۲۸) CNT-PCN/ZIF کاتالیست
 گاز و مرئی نور تابش لیتر(، میلی 5 تا ۳) حلال و محیط دمای در را مول(

 تپیشرف دهیم.می قرار واکنش تحت اکسیژن( حاوی )بادکنک اکسیژن
 )مخلوط TLC توسط واکنش

 دست به محصول همچنین و دنبال (7به۳ نسبت با هگزان-n و استات اتیل 
 از پس .شد تایید MS)-(GC جرمی-گازی کروماتوگرافی دستگاه با آمده
 استون اب مرتبه چندین و شده جدا واکنش مخلوط از کاتالیست واکنش، اتمام

 د.گیر می قرار استفاده مورد مجددا شدن خشک از بعد و شده داده شستشو

 بحث و نتایج -3

 کاتالیست شناسایی -5-3

 شده داده نشان ۲ طرح در که همانطور CNT-PCN/ZIF کاتالیزور
 حفره مزوه چارچوب یک .شد سنتز است،

 600(Fe)-PCN شامل گرمایی، حلال روش به شده تهیه 
 کربوکسی-4)تترا-مزو (TCPP-Ni Ni(II)  هایدهندهاتصال
 ارچوبچ سپس .شد استفاده الگو عنوان به آهن فلز حاوی (پورفیرین(فنیل

 با ایمیدازول متیل-۱ کئوردیناسیون طریق از ZIF-67 فلزی دو آلی-فلز
 داده رشد پورفیرینی آلی-فلز چارچوب روی (II) مس و (II) کبالت هاییون
 این حرارتی فرآیند تحت سپس .شود حاصل PCN/ZIF سازپیش تا شد

 اتمسفر تحت سانتیگراد درجه ۰۸۸ دمای در سازپیش
 طرح آمد بدست CNT-PCN/ZIF نهایی ماده استیلن/هیدروژن/آرگون،

۲. 

 هیبریدی سازپیش به مربوط (PXRD) ایکس پرتو پراش الگوی در

 PCN/ZIF(۱ طرح،) زوایای در شدهمشاهده هایپیک θ۱ = 7.4، 
 تشکیل درجه(، ۱۸ تا 5 محدوده )در درجه ۲۰.۲ و ۲6.4 ،۲4.7 ،۲۳.۲ ،۲۸.4

 و PCN-600 بلوری فاز دو هر حاوی هیبریدی ساختار آمیزموفقیت
 67-ZIFپیرولیز نهنمو پراشی الگوی مقابل، در .کنندمی تأیید را 

 کربنی آمورف ساختار یک تشکیل از حاکی CNT)-(PCN/ZIF شده
 (۸۸۱) یصفحه به )مربوط درجه ۱6 حدود در پهن پیک یک با که است
 و ربنیک هاینانولوله حضور مؤید پیک، این باشد.می همراه گرافیتی( کربن
 اضافی تیز هایپیک این، بر علاوه .[۱۱-۱۸] است شده گرافیتی کربنی بستر

 زوایای در
θ۱ = 44.۱، 5۲.5 (۲۲۲) کریستالی صفحات به ترتیب به درجه 76.۲ و، 
 کامل لیزپیرو که شدند داده نسبت شدهتشکیل فلزی نانوذرات (۱۱۸) و (۱۸۸)

 کنندمی أییدت روشنی به را کربنیزاسیون فرآیند طول در آلی-فلز سازهایپیش
 .(۱ طرح)

 
 PCN برپایه ساختارهای برای PXRD الگوی -6 طرح

 

PCN/ZIF- نانوکامپوزیت ساختار TEM و SEM هایآنالیز نتایج

CNT تصاویر .کنندمی تأیید را SEM )ایمیله ساختار یک )۳ طرح 
 ین،همچن .اندکرده رشد شعاعی صورت به مرکز از که دهندمی نشان را شکل
 را نظر مودر فلز چهار یکنواخت توزیع و وزنی درصد EDX عنصری آنالیز

 می یرز بصورت عناصر وزنی درصد دهد. می نشان کربنی بستر سرتاسر در
 (Ni) نیکل درصد، 65/49 (Co) کبالت درصد، 7۲/۰ (Fe) آهن باشد:

 درصد. ۳5/4 (Cu) مس و درصد ۳4/۳
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 CNT-PCN/ZIF کربنی های نانولوله از SEM/EDX تصاویر -3 طرح

 

 رد فلزی نانوذرات توزیع نحوه و درونی ساختار دقیق بررسی منظور به

 شد. استفاده   )TEM(عبوری الکترونی میکروسکوپ از ،نهایی کامپوزیت

 پراش الگوی ، (b)و )a( تصاویر در .اندشده ارائه 4 طرح در مربوطه تصاویر

 است پهن پراش هایحلقه شامل  )SAED( شدهانتخاب ناحیه الکترونی
 شد.بایم هانانولوله دیواره گرافیتینیمه و چندبلوری ماهیت دهندهنشان که

 با چنددیواره کربنی هاینانولوله از انبوهی تشکیل ،(f) ات )c( تصاویر در
 دارای هانانولوله است. مشاهده قابل وضوح به نانومتر 5۸ متوسط قطر

 ستنده بالا ابعادی نسبت و صاف نسبتاً هایدیواره با دراز، ایلوله ساختاری
 رشد ربنیک بستر سطح در یکنواخت نسبتاً توزیع با اما تنیدهدرهم صورت به و

 عنوان به اند(شده داده اننش هافلش )با هالوله داخلی هایحفره اند.کرده

 راتذ همچنین، کنند.می عمل بار و جرم سریع انتقال برای بالقوه مسیرهای
 کامل طور به که رنگ( قرمز های )دایره نانولوله حفره درون در محصورشده

 اویرتص در .شوندمی دیده وضوح به اند،شده احاطه کربنی هایدیواره توسط

 لهنانولو دیواره در گرافیتی صفحات بین صلهفا ،)h( و )g( بالا وضوح با
 صفحات استاندارد فاصله با و است آنگستروم( ۳/4) نانومتر ۳4/۸ حدود

 نانوذرات موقعیت تصاویر، این در شده ترسیم شماتیک دارد. مطابقت گرافیت
 اننش شماتیک صورت به را هالوله رشد جهت همچنین و لوله درون را فلزی

 فعال هایسایت عنوان به تنها نه فلزی نانوذرات این وجود دهد.می
 رشد هاولولهنان رشد کاتالیز در کلیدی نقش بلکه کنند،می عمل کاتالیزوری

.نمایندمی ایفا پیرولیز فرآیند طی در نوک از
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 کربنی نانولوله رشد از بعد و قبل های ساختار TEM تصاویر-0 طرح

 

 شدت گرفت. قرار بررسی مورد ساختارها فوتولومینسانس سپس
 به (a5 طرح در رنگ نارنجی )نمودار CNT-PCN/ZIF فوتولومینسانس

 طرح در رنگ آبی )نمودار PCN/ZIF ماده پیش از کمتر توجهی قابل طور
a5) نانولوله ساختار که دهدمی نشان کاهش/خاموشی این .است 

 دهش برانگیخته هایالکترون تخلیه برای کارآمد مسیری (CNT) کربنی
 را ارب هایحامل نوترکیبی موثر طور به و کندمی فراهم رسانش نوار از نوری
 قابل طور به هاالکترون این کارآمد مهاجرت و جداسازی .(b5) شود می مانع

 دهد.می افزایش را ماده این فوتوکاتالیستی عملکرد توجهی
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 لهنانولو رشد از بعد و قبل یها ساختار نسانسیفوتولوم زیآنال -1 طرح

 (b) ساختار در شده جییته یها الكترون یشنهادیپ سمیمكان و (a) یکربن

 
 ،6 طرح CNT-PCN/ZIF نمونه Vis-UV جذب فیط ن،یهمچن
 نشان را نانومتر( ۳۸۸-۰۸۸) یمرئ محدوده در یاگسترده و یقو جذب

 از استفاده با است. شده واقع نانومتر 55۸ حدود در آن ممیماکز که دهدیم
 یانرژ گاف ها،داده یابیبرون اینgE   1240/λ =  رابطه و  Tauc رابطه

 برای یانرژ گاف مقدار نیا .شد محاسبه ولت الکترون 67/۲ ماده نیا ینور
 .است مناسب بسیار یستیفوتوکاتال یکاربردها

 

 
   CNT-PCN/ZIF جامد حالت UV/Vis طیف -6 طرح

 

 

 CNT-PCN/ZIF یستیکاتال تیفعال یبررس -6-3

 از استفاده با دبنزآلدئی به الکل بنزیل اکسیداسیون فوتوکاتالیستی بررسی
CNT-PCN/ZIF کاتالیستی عملکرد کاتالیست این که داد نشان 

 .دارد نزآلدئیدب به الکل بنزیل فوتوکاتالیستی اکسیداسیون در چشمگیری
 و مرئی نور تابش تحت کاتالیست این است، آمده ۲ جدول در که طورهمان

 حلال و سبز اکسیدان عنوان به (اتمسفر ۲) مولکولی اکسیژن از استفاده با
 از (پذیریگزینش و تبدیل درصد 99 از بیش ) العاده فوق بازده استونیتریل،

 رد مختلف هایکاتالیست عملکرد ارزیابی از حاصل نتایج داد. نشان خود
 اتالیستک عملکرد که دهد می نشان بنزآلدهید به الکل بنزیل اکسیداسیون

CNT-PCN/ZIF به نسبت (7 و 6 ردیف) درصد 99 العادهفوق بازده با 
PCN-  هایکاتالیست .دهدمی نشان واضحی برتری هاکاتالیست سایر

 600(Ni) 67  و(Co)-ZIF درصد 45 و 6۸ تنها ترتیب به تنهایی به 
ZIF- کاتالیست دو این فیزیکی ترکیب (.۳ و ۱ ردیف) دارند بازده

600(Ni)-67(Co)@PCN نشان (4 ردیف) بازده درصد 65 با 
 .شودنمی مطلوب عملکرد به منجر مواد کردن مخلوط صرف که دهدمی

 ۰۲ از را بازده گرم،لیمی ۲۸ به 5 از CNT-PCN/ZIF مقدار افزایش
 بیشتر افزایش (.6 به 5 ردیف) دهدمی افزایش درصد 99 از بیش به درصد

 دهندهنشان که ،(7 ردیف) کندنمی ایجاد بازده در تغییری گرممیلی ۲5 به
 دیگر پارامترهای تأثیر .است کاتالیست مقدار برای گرم میلی ۲۸ بهینه نقطه

 کاهش درصد 5۲ به را بازده (۰ ردیف) مرئی نور حذف جمله از واکنش
 این .رساندمی درصد 75 به را بازده (9 ردیف) اکسیژن جو حذف .دهدمی

 حداکثر هب دستیابی برای اکسیژن و نور عامل دو هر که کندمی تأیید نتایج
 آن از تفادهاس بدون شرایط با کاتالیست کارآیی مقایسه .هستند ضروری بازده

 باشد. می کاتالیست بالای کارایی دهندهنشان ،(۲ )ردیف
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 اکسیداسیون کاتالیستی بنزیل الكل به بنزآلدهید در شرایط مختلف سازی بهینه -5جدول 

 
 کاتالیست میزان کاتالیست ردیف

(mg) برحسب 
اکسیژنجو  نور مرئی  (h) زمان   بازده(%) 

۲ - - + + ۱4 - 

۱ PCN-600(Ni) ۲۸ + + ۲۱ 6۸ 

۳ ZIF-67(Co) ۲۸ + + ۲۱ 45 

4 ZIF-67(Co)@PCN-

600(Ni) : 
۲۸ + + ۲۱ 65 

5 PCN/ZIF-CNT 5 + + ۲۱ ۰۲ 

6 PCN/ZIF-CNT ۲۸ + + ۲۱ 99< 
7 PCN/ZIF-CNT ۲5 + + ۲۱ 99< 
۰ PCN/ZIF-CNT ۲۸ - + ۲۱ ۲5 
9 PCN/ZIF-CNT ۲۸ + - ۲۱ 75 

 میلی لیتر(، نورمرئی و دمای اتاق 5تا  ۳اتمسفر(، حلال ) ۲میلی مول(، جو اکسیژن ) 5/۸شرایط واکنش: بنزیل الکل )

 

 در ل،یتریاستون حلال در الکل لیبنز شیاکسا ،یسازنهیبه مراحل از پس
 نشواک شرفتیپ شد. انجام اتاق یدما در و ستیکاتال گرمیلیم ۲۸ حضور

-n و استات لیات مخلوط در نازکهیلا یکروماتوگراف توسط بار نیچند
 لینزب کامل لیتبد از نانیاطم از پس .دیگرد کنترل (7 به ۳ نسبت )با هگزان

 ستیالکات (،هیاول ماده به مربوط لکه وجود عدم مشاهده )با دیبنزآلده به الکل
 الکل لیبنز از یاثر چیه TLC در که آنجا از شد. جدا وژیفیسانتر کمک به

 /بازدهلیتبد آمد، دست به دیبنزآلده تنها حلال ریتبخ از پس و نشد مشاهده
 صولمح خلوص نییتع منظور به شد. گرفته نظر در کامل طور به تقریبا

 حاصل، فیط .شد قیتزر یجرم-یگاز یکروماتوگراف دستگاه به نمونه ،یینها
 مود.ن دییتأ را توجه قابل یجانب باتیترک حضور عدم و دیبنزآلده حضور

 به یگاز کروماتوگرام در یاصل کیپ مساحت اساس بر محصول خلوص
 :شد محاسبه ریز صورت

مجموع مساحت تمام پیکها / مساحت پیک ) = (%) خلوص 
  ۲۸۸× (بنزآلدهید

 الاب خلوص با دیآلده به الکل لیتبد بودن زیآمتیموفق دهندهنشان که
 .باشدیم

 نش،واک مخلوط از یجداساز از پس واکنش، نیا در استفاده مورد ستیکاتال
 ۲۸۸ یدما در آون در سپس و شد داده شوشست استون حلال با بار نیچند

 وبارهد استفاده مورد بار چهار تا ستیکاتال نیا شد. خشک گرادیسانت درجه
 اهشک ونبد را خود تیفعال که داد نشان دهد یم اننش جینتا و گرفت قرار

 تفادهاس بار چهار از حاصل جینتا کند. یم حفظ یخوببه عملکرد در محسوس
 است. شده داده نشان 7 طرح در ستیکاتال

 
 مرتبه چهار تا CNT-PCN/ZIF فوتوکاتالیست از استفاده -7 طرح

 

 کارهای ریسا با پژوهش نیا در سنتزشده ستیکاتال عملکرد هسیمقا
 .(۱ )جدول دهدیم نشان وضوحبه را آن ریچشمگ یبرتر شده،گزارش

 و عالی بازده به یابیدست با CNT-PCN/ZIF یدیبریه ستیکاتال
 مقدار از استفاده ضمن د،بنزآلدهی سمت به درصد 99 از شیب یریپذنشگزی
 (،مولیلمی 5/۸) هدهندواکنش بالاتر غلظت و (گرمیلیم ۲۸) کمتر ستیکاتال

 و مصرفکم دار،یپا نور منبع کی عنوانبه) LED  یمرئ نور تابش تحت
 ارشگز یهاستمیس مقابل، در .است داده نشان خود از برتر یعملکرد (منیا

 ترپرتوان یورن منابع از بلکه اند،داشته یکمتر لیتبد بازده تنهانه نیشیپ شده
 الاتر،ب ژهیو تیفعال های برتری این .اند کرده استفاده و زنون( لامپ )مانند
 ستمیس بهتر یریپذاسیمق تیقابل و ستیکاتال مصرف در ییجوصرفه

 یهاستیفوتوکاتال توسعه یسو به مؤثر یگام و کندیم دییتأ را یشنهادیپ
 .رودیم شمار به یمرئ نور تحت یکاربرد و کارآمد
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 یمرئ تحت نور یدالكل به بنزآلده یلبنز یشدر اکسا یستیعملكرد فوتوکاتال یسهمقا -6جدول 

بازده  رفرنس

 )درصد(*

 ردیف کاتالیست )میلی گرم( شرایط واکنش منبع نور

لامپ زنون  4۸ ۱۳

وات با  ۳۸۸

 فیلتر نور مرئی

حلال هگزان و 

میلی مول  ۱/۸

 بنزیل الکل

Bi-TATB MOF 

(۱۸)  

۲ 

زنون لامپ  9۸ ۱4

وات با  ۳۸۸

 فیلتر نور مرئی

حلال استونیتریل 

میلی مول  ۲/۸و 

 بنزیل الکل

Au@Ag/BiOCl-

OV 

(5۸)  

۱ 

۱5 ۲/۲۲ لامپ زنون  

وات با  ۳۸۸

 فیلتر نور مرئی

 استونیتریلحلال 

مول میلی  ۳/۸و 

بنزیل الکل و جو 

 اکسیژن

UiO-66-NH2 

(۲۸۸)  

۳ 

 نور مرئی ۳۰.۰ ۱6

 

 ۲/۸الکل  لیبنز

مول،  یلیم

 دیفلورا یبنزوتر

(، تریل یلیم5/۲)

 ۲) ژنیاکس

 (اتمسفر

ZnTi-LDHs 

(۸۱)  

4 

این 

 پژوهش

 نور مرئی 99

LED 

حلال استونیتریل 

میلی مول  5/۸و 

 بنزیل الکل

PCN/ZIF-CNT 

(۲۸)  

۳ 

 درصد است. 99گزینش پذیری به سمت تولید بنزآلدهید بالاتر از * 
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  گیری نتیجه -0

 های نانولوله بر مبتنی پیشرفته فلزی چند نانوکامپوزیت یک پژوهش، این در
 سازپیش شدهکنترل از درجا بصورت CNT-PCN/ZIF نام با کربن

 ZIF-(PCN MOF-on-MOF@(Ni)600-هیبریدی

 67(Co))از متشکل ساختاری دارای نانوکاتالیست این .شد سنتز 
 مس ل،نیک آهن، فلزی نانوذرات و یافته رشد چنددیواره کربنی هاینانولوله

 تشکیل شامل مختلف آنالیزهای از حاصل نتایج .باشد می کبالت و
 انتقال در گیرچشم بهبود و کامپوزیتی کربنی های نانولوله ساختار آمیزموفقیت

 فعالیت بررسی دادند. نشان را بار هایحامل نوترکیبی ممانعت و بار
 تحت بنزآلدهید هب الکل بنزیل اکسایش در نانوکاتالیست این فوتوکاتالیستی

 پذیریگزینش با ٪99 از بیش تبدیل بازده هوا، اکسیژن و مرئی نور تابش
 یا اتالیستک دیگر به نسبت فوتوکاتالیست این برآن، علاوه داد. نشان را بالا

 ین،همچن داد. نشان خود از بهتری کارآیی شده گزارش های فوتوکاتالیست
 عنوانب مولکولی اکسیژن و پاک انرژی منبع بعنوان مرئی نور از استفاده

 ارک مزایای دیگر از واکنش در افزودنی از استفاده بدون و سبز اکسیدان
 استفاده و ازیافتب قابلیت کاتالیست این که ست گفتنی باشد. می شده گزارش
 زا فعالیت در توجه قابل کاهش بدون را متوالی مرحله چهار حداقل در مجدد

 ردف به منحصر ساختار از ناشی بالا کارایی و پایداری این .داد نشان خود
 و نیکرب هاینانولوله توسط سریع بار انتقال مسیرهای شامل کامپوزیت،

 در .است کربنی بستر در محصورشده و پراکنده فلزی فعال هایسایت
 یکربن هایکامپوزیت سنتز و طراحی که دهدمی نشان پژوهش این مجموع،

 برای مؤثر راهکاری تواندمی MOF-on-MOF سازهایپیش از مشتق
 سایشاک هایواکنش در بازیافت قابل و پایدار کارآمد، هایکاتالیست توسعه

 آلی-فلز های چارچوب از توان می همچنین .باشد سبز شرایط تحت انتخابی
 مختلف کربنی های نانولوله سنتز و تولید برای جدید سازهای پیش بعنوان

 برد. بهره

 قدردانی و تشكر -1
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Abstract: In this study, a novel composite carbon nanotube material, designated as PCN/ZIF-CNT, was 

synthesized for the first time from a PCN-600(Ni)@ZIF-67(Co, Cu) precursor. The metal-organic framework 

(MOF) ZIF-67 was initially grown on a nickel-porphyrinic MOF, PCN-600(Ni), which contains iron oxide nodes. 

This hierarchical structure was subsequently subjected to controlled pyrolysis under a mixed acetylene/hydrogen 

atmosphere at 800 °C, yielding a composite structure of carbon nanotubes embedded with multimetallic 

nanoparticles (Co, Ni, Fe, Cu). The successful formation was confirmed by various techniques, including XRD, 

SEM, TEM, and elemental analysis. Photoluminescence (PL) studies revealed a significant decrease in the 

emission intensity of the final composite compared to its precursor, providing strong evidence for efficient charge 

transfer and effective suppression of charge carrier (electron-hole) recombination within the architecture. This 

material was then employed as a photocatalyst for the selective oxidation of benzyl alcohol to benzaldehyde under 

visible-LED-light irradiation. Under optimized conditions, benzaldehyde was obtained with a yield of 

approximately 99% and high selectivity. The photocatalytic performance remained stable over four consecutive 

reaction cycles, demonstrating robustness. This exceptional performance is attributed to the unique composite 

structure, where the carbon nanotubes provide pathways for rapid charge transport, and the encapsulated 

multimetallic nanoparticles serve as highly active catalytic sites. 

Keywords: Metal-Organic Frameworks, Heterogeneous catalyst, Carbon Nanotubes, Hybrids, Photooxidation of 

alcohol 

 

Corresponding Author. Email: daliran.s@lu.ac.ir 

 

682 


