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 چکیده
 شده شناخته  ها ستینانوکاتال دیتول یبرا عیو سر موثر ،آسان یها روش از یکی عنوان به یاحتراق - ویکروویما یدیبریه سنتز روش

 CuO/ZnO/Al2O3 یه ا  س ت یکاتالنانو یس ت یو کاتال ییایمیش   – یکیزیخواص ف یاثر اتمسفر احتراق بر رو ق،یتحق نیا در. است

ب ا   س ت یمنظور سه نوع نانوکاتال نیقرار گرفته است. بد یمتانول با بخار آب مورد بررس نگیفورمیر فرایند یها ستیکاتال عنوان به

 ییایمیش   – یک  یزیف. خ واص  دش   هی  ته یاحتراق   – ویکروویم ا  یدی  بریدر س نتز ه  اتمس فر  ژنیاکس   مختل    یه ا  ها غلظت

 ی ها گونه ینگیبلور که دش. مشخص دشمطالعه  FTIRو  XRD، FESEM، EDX، BET یزهایتوسط آنال یسنتز یها ستیکاتالنانو

 ب ا  مت انول  ن گ یفورمیر واکنش مهم مراکز عنوان بهمس  یها تیسا شتریب یبوده که منجر به پراکندگ  ها نمونه گرید از کمتر مس

 لیمنج ر ب ه تب د    CZA-O60N40س طح بهت ر نمون ه     یو مورفولوژ شتریسطح ب تحمسا نیا بر علاوه. شوند می شناخته بخارآب

محص ول ن امطلوب ش ده     عن وان  بهکربن  دیمنوکس دیمنجر به تول Zn(100) یصفحه بلور یپراکندگ ی. ولاست دهشمتانول بالاتر 

 است.    

 

 .دروژنیمتانول، ه ،ژنیاکس غلظت ،ویکروویما یسنتز احتراق، CuO/ZnO/Al2O3 ستینانوکاتال :واژهکلید

 قدمهم
با توجه به خواص منحصر  راًیکه اخ است یکیسرام ی ها تیکامپوز نوساختار،نا مواد دیتول یها از جمله روش یاحتراق سنتز روش

 یفن اور  مانن د  یگ ر ید یها البته روش .[1-0]مورد توجه قرار گرفته است  ها ستینانوکاتال سنتز یبرا یروش عنوان به آن فرد هب

 ،ب رد  ن ا   را بودن عیسر و یارزان ،یسادگ به توان یم روش نیاز جمله خواص ا . [4]است گرفته قرار استفاده مورد زین اولتراسوند

 یشستش و، ص اک ک ردن، خش د ک ردن و حت        رینظ شوند یم سنتز شدن یطولان سبب که یروش مراحل نیعلاوه بر آن در ا

 دی  ک ه از احت راق    اس ت  1محلول یاحتراق سنتز روش ،یاحتراق ی ها روش نیتر مهماز  یکی. [2-5]  ندارد وجود ونیناسیکلس

 ی ه ا  تراتین از یکنندگ دیاکس تیخوب در آب و خاص تیحلال علت به)معمولاً  مدنظر فلزات ی ها اشباع شده از نمد یمحلول آب

س نتز احتراق ی   . روش [9 ,1] کن د  یم دیتول نانوساختار یدیاکس مواد(، اوره)مثل  یعیطب سوخت دی و( شود یم استفاده یفلز

 یدیمحلول اکس نی. اکند یم عمل اگر،یاح عنوان بهکننده و سوخت  دیه عنوان اکسب یفلز یها تراتیمحلول ن یبر مبنا محلول

رون ده و   شیواک نش خ ود پ     دیشود و  ورشعله تا شود یم داده گرما( C511°مشخص )معمولاً کمتر از  یدما دیدر  ییایاح

                                                           
1. Solution Combustion Synthesis 
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ش وند.   هی  تجز یفل ز  یه ا  ها نمد و دیارگان مواد تما  تا کند یم دایپ ادامه یزمان تا واکنش نیا. [01،00]  دینماگرمازا را آغاز 

حاصل از احت راق   یگازها یناگهان دیاست که در اثر تول ادینسبتاً ز ژهیشده با سطح و یستالیماده کر دیمعمولاً  ییمحصول نها

 یدیتوس ط واک نش اکس     SCSانج ا  واک نش    یب را  ازی  مورد ن یگرما. [04-02] است آمده دست به یدر مرحله سنتز احتراق

-05] ش ود یم   حاص ل  احتراق نیح در که است ییدما از شتریب معمولاً ازین مورد شدن ورشعله یدما و شود یم نیتأم ییایاح

01]  .  

 یمختلف   یپارامتره ا  ،[09] دارن د  ریتأث آن عملکرد یرو یموثر یپارامترها که هاستیکاتال سنتز یهاروش ریسا همانند

 ن وع  ،ه ا  ت رات ین به سوخت نسبت سوخت، نوع به توان یم جمله آن از که باشند گذارریتأث زین یاحتراق سنتز روش بر توانند یم

 ت رات یس وخت و نس بت س وخت ب ه ن     انواع ریثأت یبر رو یاگسترده قاتیتحق نیب نی. از ا[22-21] کرد اشاره اتمسفر و شعله

-21] است رگذاریتأثو سوخت  ها تراتین نیب یاحتراق یایاح شیاکسا واکنش ییگرمازا بر سوخت نوع انتخابانجا  شده است. 

 ب ا  و ینیآلوم تراتین واکنش مثال یبرا. باشد یانفجار ای و شعله با دودزا، تواند یم آن ییگرمازا به وجهت با احتراق واکنش. [25

دهیا. سوخت [22] باشد نایآلوم یحرارت بودن قیعا تیخاص لیدلبه تواند یم نیا که ستین یانفجار یول است گرمازا اریبس اوره

 ب ا  واک نش  در ب ودن  یرانفج ار یغ و کنت رل  تی  قابل احت راق،  نییپ ا  یدم ا  آب، در یریپذانحلال رینظ یخواص یدارا دیبا آل

 متیدر دسترس بودن و ارزان ق تیقابل ،یبودن وزن مولکول نییبودن، پا یرسمیغ ،یدیتول احتراق یگازها بودن ادیز ،ها تراتین

 هگ زا  ک ول، یگل لنیات   د،ی  درازیه کرب و  ن،یس  یگل اوره،: از عبارتند یاحتراق سنتز در استفاده مورد یها سوخت نیترمهمباشد. 

 ب ر  رگ ذار یثأتجزء عوام ل   زیبه سوخت ن دکنندهی. علاوه بر نوع سوخت، نسبت اکس[22،21] دیتریس دیاس و نیآم تترا لنیمت

 یه ا  تی  ظرف یتم ام  جم ع  قی  طر از س وخت  ب ه  دکنندهیاکس   نس بت . اس ت   یم یاحتراق سنتز از شده دیتول محصول یرو

 س وخت  یاکنن دگ یاح و یدکنندگیاکس   یها تیظرف یتمام بر آن میتقس و دکنندهیاکس ماده در یاکنندگیاح و یدکنندگیاکس

 تی  ظرف ب ر  آن میتقس   و دکنندهیاکس   عن وان به یفلز تراتین یکل تیبا محاسبه ظرف بیترت نی. به ا[29,11] شود یم حاصل

نسبت منجر ب ه   نیتوجه داشت که لزوماً استفاده از ا دی. البته باکردنسبت را محاسبه  نیا یومتریمقدار استوک توان یم سوخت،

مث ال   طوربهاست.  گذارریثأتمحصولات مطلوب  لیبر تشک زین یگریو عوامل د شودینم یمحصول واکنش احتراق نیسنتز بهتر

 دیانتخاب ظرک نامناسب و با وجود انتخ اب نس بت اکس     علتبه طیدر مح ژنیکمبود اکس لیدلبهموارد ممکن است  یدر برخ

سنتز ش ده وج ود داش ته     ستیدر کاتال ماندهیباق دارکربن باتیترک ایاز سوخت و  یریباز مقاد ،یومتریکننده به سوخت استوک

 .  [10,12] سازد یم یالزام خالص محصول هیته یبرا را ونیناسیکلس رینظ یگرید یفراورپسا  اتیباشند که انجا  عمل

و  ژنیشده اس ت. ت داخل اکس     یاحتراق به ندرت بررس یخواص محصولات سنتز یاتمسفر رو بیمطالعه و درک اثر ترک

 یمحصولات با فازها لیاحتراق و تشک ندیفراواکنش، باعث کامل نشدن  یناکاف یدما نیسنتز و همچن طیکربن مح دیاکس ید

 یه ا  شی. آزما[11,14] کند یم دیکربن تول دیو منواکس NOx باتیخالص( شده و ترک یدهایاکس دیتول یجامد متفاوت )به جا

موج ود   ژنیبا اکس تیکه واکنش مگنت ی( شده است. در حالFe3O4تد فاز ) تیمگنت دیانجا  شده در اتمسفر آرگون باعث تول

. با توج ه ب ه نق ش حس اس اتمس فر      [15]کند یم موردنظر بیدر ترک یناخالص جادیشده و ا Fe2O3فاز  دیدر اتمسفر باعث تول

 س نتز  اتمس فر  در ژنیاکس   مختل    یه ا  اثر غلظ ت  یمقاله به بررس نیدرا ها ستینانوکاتال یبر خواص ساختار یسنتز احتراق

آون  دی  مذکور در  یهاستیکاتالنانو منظور نیبد. شود یم پرداخته CuO/ZnO/Al2O3 یهاستیکاتالنانو یاحتراق -ویکروویما

 س نجش  منظ ور ب ه . ش وند  یم   سنتز ،شود یم قیتزر آن داخل به درصد 11و  21، 41 یها با غلظت ژنیکه گاز اکس ویکروویما

 عی  توز ،یدانی  نش ر م  یروبش   یالکترون کروسکوبیم ،پراش اشعه ایکس یزهایاز آنال ها ستینانوکاتال ییایمیش -یکیزیف خواص
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 یس نتز  ها نمونه یستیکاتال خواص نیهمچن. است شده گرفته بهره طی  سنجی تبدیل فوریه مادون قرمزو  کسیاشعه ا یانرژ

ق رار   یابی  م ورد ارز  1با بخ ار آب  نگیفورمیواکنش ر ریاز مس دروژنیمتانول به ه لیتبد ندیفرا یبستر ثابت برا رآکتور دیدر 

 گرفته است.    
 

 ها مواد و روش

 ها نانوکاتالیست مواد مورد استفاده در سنتز

م س   تراتیمنظور ن نیاستفاده شده است. بد یتراتین هیاز مواد اول CuO/ZnO/Al2O3 یهاستیکاتالنانو سنتز یبرا مقاله نیا در

( ش رکت  Al(NO3)3. 9H2O) آب ه  ن ه  و ینیآلوم تراتین و( Zn(NO3)2.6H2O) آبه سه یرو تراتین(، Cu(NO3)2.3H2Oسه آبه )

س وخت س نتز    عن وان ب ه  یش رکت مجلل    (C2H6O2) ک ول یگل لنی. علاوه بر آن، ات  شداستفاده  هیمواد اول عنوان بهمرک آلمان 

 مورد استفاده قرار گرفتند.   یمواد بدون فراور نی. تما  اشدمصرک  یاحتراق
 

 ها نانوکاتالیست روش سنتز
Figure 1- Microwave-combustion hybrid synthesis of CuO/ZnO/Al2O3 nanocatalyst in different concentrations of oxygen 

 گون ه هم ان . دهد یم شینما یاحتراق -ویکروویما یدیبریبه روش ه CuO/ZnO/Al2O3 یهاستیکاتالفلوچارت سنتز نانو 1شکل 

 س نتز  س از، شیپمواد  هیکه عبارتند از: ته شود یم یبندمیتقسبه سه بخش  ها ستینانوکاتال نیا سنتز روند شود یم مشاهده که

در  Al(NO3)3. 9H2Oو  Cu(NO3)2.3H2O، Zn(NO3)2.6H2O یتراتین هیاول مواد اول مرحله در. ستیکاتال یدهشکل و یاحتراق

 درص د 01 و یرو درص د  21 م س،  درص د  11 ص ورت همحلول ب   نیدرصد ا بیترک .مخلوط شدند زهیونیآب د یمقدار مشخص

 ش ده  اضافه محلول به 2 تراتین به سوخت نسبت با احتراق واکنش سوخت عنوان به کولیگل لنیات سپس. است بوده و ینیآلوم

 در داغ صفحه یرو بر شده هیته محلول سنتز، روش یبعد تمقس در. شود یم همزده قهیدق 45 مدت به آمده دستهب محلول و

 نی  ا در. ش ود حاصل  رهیت یبه رنگ آب سکوزیو یشده و ژل ریمحلول تبخ یتا آب اضاف شود یم گر  گرادیسانت درجه 11 یدما

 یه ا  کپسول به که لوله خط دی لهیوسهب ویکروویما امواج اعمال قبل. شود یم گذاشته ویکروویما درون آمده دستهب ژل مرحله

 ابت دا  ک ار  نی  ا. ش ود  یم   قیتزر سنتز ظرک داخل به خاص یغلظت با ژنیاکس گاز هربار است، متصل مختل  نسبت با ژنیاکس

 ضیتع و  و ه وا  هی  تخل از ن ان یاطم از پ س . دکن یداخل ظرک سنتز را خال یتا هوا شود یم قیتزر ویکروویما امواج اعمال بدون

 از پ س  ژل ق ه یدق 1 از کمتر مدت در. ردیگ یم قرار ویکروویما امواج تحت ژل و شده روشن ویکروویما آون سنتز ظرک اتمسفر

 در. ش ود  یم   حاص ل  یس ت یکاتال متخلخ ل  اریبس   فو  دی جهینت در. شود یم گاز یادیز مقدار دیتول با احتراق دچار دنیجوش

. شود یم یده شکل رآکتوردر داخل  یبارگذار یپودر شده و پس از آن برا کاملاً ونها در ابتدا احتراق از حاضل ماده آخر مرحله

 گ از  یم ابق . اس ت  ش ده  اس تفاده  احت راق  اتمس فر  عنوانبهدرصد  11و  21 ،41 ژنیاکس یها غلظت با گاز سه از مقاله نیا در

-CZAو  CZA-O80N20، CZA-O60N40مخف     یاز اس ام  ه ا  نمون ه  نی  ا انتس اب  سهولت جهت لذا. است تروژنین یقیتزر

O40N60 باشند یم ژنیدرصد اکس 41 ودرصد  21درصد،  11 اتمسفر با نمونه انگریب بیترت به که. 
 

 ها نانوکاتالیست اتیخصوص نییتع یها روش

                                                           
1.Steam Reforming 
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 یبا سرعت روبش   Siemens-D5000مدل  1کسیا اشعه پراش دستگاه از استفاده با یسنتز یها تینانوکامپوز یستالیکر ساختار

s
 یالکترون   کروس کوب یها توس ط م  و ساختار سطح نمونه یمورد مطالعه قرار گرفت. مورفولوژ 2θ=10-90ᵒدر محدوده  14/1 1-

 N2ب ا ج ذب    تی  شد. مساحت سطح مخصوص نانوکامپوز یابیو ارز مشاهده( Hitachi S-4160) دستگاه با 2یدانینشر م یروبش

 یه ا  گ روه  نییتع یبرا. شد یریگ اندازهBET (Quantachrome chembet-3000 )با استفاده از دستگاه  عیما دروژنیه یدر دما

cm( در مح دوده ع دد م وج    FT-IR,UNICAM4600) قرم ز  مادون یاسپکتروسکوپ ت،ینانوکامپوز سطح یعامل
-1 4111-411 

 م  دل، 3ک  سیاش  عه ا یان  رژ عی  توز زیذرات توس  ط آن  ال  یپراکن  دگ نیوج  ود عناص  ر و همچن    نی  یانج  ا  گرف  ت. تع 

(VEGA\\TESCAN مجهز به آشکارساز )BSE   شدانجا. 

 
Figure 1- Microwave-combustion hybrid synthesis of CuO/ZnO/Al2O3 nanocatalyst in different concentrations of oxygen 

 ژنیاکس از یمختلف یهادر غلظت CuO/ZnO/Al2O3 ستینانوکاتال یاحتراق -ویکروویما یدیبریه سنتز -1شکل 

 

  سنتزیهای  نانوکاتالیست عملکرد ارزیابی روش

                                                           
1. X-Ray Diffraction 

2. Field Emission Scanning Electron Microscopy 

3. Energy Dispersive X-Ray Analysis 

Ethylene Glycol Zn(NO3)2.3H2O Cu(NO3)2.3H2O Al(NO3)3.9H2O

Aqueous solution of metal nitrates in deionized 

water (molar ratio Cu/Zn/Al=6/3/1)

Mixing for 45 minutes in the ratio of ethylene 

glycol to nitrate 2

Heating on a hot plate at a 80  C to evaporate 

excess water and form a gel

Injection of a mixture of nitrogen and oxygen 

with different proportions: 

O2/N2=40/60, 60/40, 80/20

Heating inside the microwave

Boiling and foaming of gel to produce 

nanocatalyst powder

Shaping of nanocatalysts:

CZA-O40N60, CZA-O60N40, CZA-O80N20

A) Precursor Preparation

B) Solution Combustion Synthesis

C) Post treatment
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از  آب مت انول ب ا بخ ار    نگیفورمیاز متانول با واکنش ر دروژنیه دیتول ندیفرادر  یسنتز یهاستیکاتالنانو ییکارا نییتع جهت

و ساخته ش ده، اس تفاده    یطراح ستیو کاتال رآکتور قاتیکه در مرکز تحق نییفشار پا یشگاهیآزما یرآکتورآزمون  سامانه دی

 از پ س  اث ر  یب   گ از  عن وان ب ه  آرگونسامانه گاز  نیدر ا .دهد یم را ارائه یشگاهیسامانه آزما نیاز ا ییشما 2شکل  .است شده

پر  ندیفراخوراک  عنوانبهمتانول و آب  سازحباب نی. در اشود یم ساز حباب دی وارد یجرم یدب یکنترلرها توسط یدب میتنظ

 انیجر عنوانبه انیجر نیا سپس کند. می حمل 0به  5/0محلول آب و متانول را با نسبت  نیشده است و گاز آرگون با عبور از ا

 رآکت ور  نی  قرار گرفته است. ا ییبا کنترل کننده دما یکیکوره الکتر دیدر درون  که شود یم شکل U رآکتور دیخوراک وارد 

 و ثاب ت  حال ت  طیش را  ج اد یش ده اس ت. ب ه س بب ا     یشده بارگذار یدهشکل ستینانوکاتال گر یلیم 411بستر ثابت توسط 

اس تفاده ش ده    ها ستیکاتال ذرات نیب و قبل یسازگر  شیپ یکوارتز برا پسیشدن، از چ زهیکانال رینظ ییها دهیپد از یریجلوگ

دس تگاه   دی  م واد ب ه    بی  ترک زیمحصول و خ وراک واک نش ن داده جه ت آن ال      انیجر ،رآکتوراست. پس از انجا  واکنش در 

 در موج ود  ب ات یترک صیتش خ  جه ت . ش ود  یم   ارس ال  (رانی  گستر ا  ی، ساخت شرکت طGC Chrom) یگاز یکراماتوگراف

 انیش ا مجهز شده است.  FIDو  TCDدهنده  صیو دو تشخ PLOT-Uستون  دیدستگاه به  نیخوراک و محصول ا یها انیجر

 :شوند یم محاسبه لیذ یها رابطه از محصولات یریپذنشیگزو  لیدرصد تبد زانیذکر است که م

 

Figure 2- Performance evaluation system of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst in hydrogen production from methanol. 
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 .است یگاز انیدر جر iماده  یدب زانیم Fiفوق  یها رابطه در که

 

 و بحث جینتا

 سنتزیهای  نانوکاتالیستتعیین خصوصیات 

 XRDآنالیز 
Figure 3- XRD analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

 ک ه  ش ود  یم   مشاهده هیاول نگاه در. دهد یم را نشان یسنتز یهاستیکاتالمربوط به نانو کسیپراش اشعه ا زیآنال جینتا 3شکل 

ب ه   و ی  نیآلوم دیاکس   یها دیپ از یاثر یول. اندشده لیدر هر سه نمونه تشک یبه خوب یرو دیمس و اکس دیاکس یها ستالیکر

-JCPDS 01) دی  نیمنوکل ف از  ص ورت هب   مس دیاکس شاخص یها دیپ. شودینم دهیبالا و حالت آمورک آن د یپراکندگ لیدل

ب ه  یرو دیمشخصه اکس   یها دیپ نیهمچن .[12] شوند یم مشاهده درجه 2/21و  1/41، 1/11، 5/15 یها 2θ( در 080-1268

 باش ند  یم   صیتش خ  قابل 1/22 و 5/52، 5/42، 2/12، 4/14، 2/10 یها 2θ در (JCPDS 01-076-0704) هگزاگونال فاز صورت

 ق ات یذکر است که ب ر اس اس تحق   انیمتانول با بخارآب شا نگیفورمیر ندیفرادر  ها ستینانوکاتال نیا استفاده به توجه با. [12]

 =2θ 1/11در  Cu(111)صفحه  کند یم فایا یواکنش نقش اساس نیا شرفتیمس که در پ دیصفحه اکس نیصورت گرفته مهمتر

 م س  دیاکس   دی  پ شدت نیکمتر یدارا یسنتز یها نمونه نیدر ب CZA-O60N40که نمونه  شود یم مشاهده. [11,19] است

 زی  ن Cu(111)امر در م ورد ص فحه    نی. ااست ستینانوکاتال ساختار در مس دیاکس یبلورها یبالا یپراکندگ لیدل به نیا. است

 نی  ا ک ه  ک رد  ین  یب شیپ   ت وان  یم   س ت یکاتال س اختار  در م س  فعال یها تیسا یبالا یپراکندگ نیبا ا نیصادق است. بنابرا

در ساختار  یرو دیوجود اکس گرید یاز خود نشان دهد. از سو گرید یها نمونه به نسبت ییبالا متانول لیتبد تواند یم ستیکاتال

 و کربن دیاکس ید خصوص هب محصولات یریپذ نشیگزبر  ییسزا هب ریثأت ستیکاتال تیفعال شیعلاوه بر کمد به افزا ستیکاتال

 توان د  یم   (4/14˚ هی  )در زاو Zn(002) یقطب   ص فحه  ک ه  ده د  یم   نش ان  مطالع ات . دارد ک ربن  دیمنوکس نامطلوب محصول

 ب ه  ق ادر  تنه ا  (2/10˚ هی  )در زاو Zn(100) یرقطبیغ صفحه که ستیحال در نیا. دکن هیجذب، تجز نیآب را در ح یها ملکول

 ش ده  ج ذب  یمتوکس   یه ا  گون ه  ب ا  توانن د  یم   ندش و  زین هیجذب تجز نیآب در ح یها لکولوم اگر. است آب یملکول جذب
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(CH3O
 دی  منجر به تول Zn(100)صفحات  یآب بر رو یجذب ملکول که یحال در. شود لیتبد کربن دیاکس ید یها لکولوم به (*

 یس نتز  یه ا  نمون ه  ک س یا اشعه پراش  یط به توجه با. [41,40] شود یم واکنش نامطلوب محصول عنوان بهکربن  دیمنوکس

است ک ه در نمون ه    یبدان معن نیمس است. ا دیهمانند اکس زین یرو دیاکس یها دیپ شدت راتییتغ روندکه  شود یم مشاهده

CZA-O60N40 در مورد صفحه  خصوص هب موضوع نیا. است شده مقدار نیکمتر یرو دیاکس یها دیشدت پZn(100)   واض ح

نمون ه،   نی  متانول در ا یبالا لیبا وجود تبد رسد یم نظر به جهینت در. است تیسا نیا یبالا یپراکندگ دهنده که نشان است تر

و  CZA-O40N60ک ه در نمون ه    س ت یدرحال نیباشد. ا ادینمونه ز نیکربن در ا دیمنوکس یریپذ نشیگز زانیم ادیبه احتمال ز

CZA-O80N20 بلند صفحه  دیبا وجود پZn(100) دیو تفاوت نه چندان محسوس پ Zn(002) ک ه مق دار    شود یم ینیب شیپ

 . شود دیمتانول تول نگیفورمیر ندیفرا یط یکربن کمتر دیمنوکس
 

 
Figure 3- XRD analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 
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: ژنیاکس از یمختلف یهادر غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال XRD زیآنال -3شکل 

 .CZA-O80N20 )ج( و CZA-O60N40)ب(  ،CZA-O40N60)الف( 

 

  FESEMآنالیز 
Figure 4- FESEM analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

ب ا   یاحتراق   -ویکروویبه روش م ا  یسنتز یها ستیکاتالنانو یبرا یدانیم نشر یروبش یالکترون کروسکوبیم زیآنال جینتا 4شکل 

 یش ده دارا  لیذرات تش ک  ه ا  نمونه یتمام در که شود یم مشاهده. دهد یم نشان را احتراق اتمسفر مختل  ژنیاکس یها غلظت

 نکت ه  نی  ا ب ه  دی  با البته. است یسنتز یها ستیکاتالنانو ینانومتر ساختار نشانگر که باشند یم نانومتر 011 از کمتر ییها اندازه

 ذرات درب اره  بخص وص  موض وع  نیا. است شده حاصل یزتریر ذرات احتراق اتمسفر در ژنیاکس زانیم شیافزا با که کرد اشاره

در اتمس فر   ژنیاکس   زانی  م شیاف زا  یعن  یمعلو  است.  یخوب هب اند، شده لیتشک لیمکعب مستط صورت هب جا نیا در که یرو

ک ه از   یجینت ا  یدر راس تا  توان د  یم   مسئله نیا. است داشته یمثبت ریثأت یرو دیشدن ذرات اکس زتریر یبر رو یسنتز احتراق

ک ربن و   دیخص وص منوکس    هب   ن گ یفورمیر ن د یفرامحص ولات   یریپ ذ  نشیگ ز ب ر   یمیمستق ریثأتآمد  دست هب XRD زیآنال

 -ویکروویم ا  یدی  بریه س نتز  از یناش   احت راق  یگازه ا  خروج از یناش کروحفراتیم نیبر ا علاوهداشته باشد.  کربن دیاکس ید

 ب ه  خ وراک  یه ا  ملک ول  یدسترس   ج ه ینت در و سطح مساحت زانیم حفرات نیا تعداد شیافزا با. است مشهود کاملاً یاحتراق

 .  ابدی یم شیافزا فعال یها تیسا

 از یبع د  س ه  ریتص او  سطح، یزبر یبررس نیهمچن و شده سنتز یها ستینانوکاتال سطح یمورفولوژ ترقیدق مطالعه یبرا

 Figure 5- 3D analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst surfaceدر  یبررس نیا جیشده است که نتا هیته ها ستینانوکاتال نیا سطح

synthesized by hybrid microwave-combustion method in different concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and 

(c) CZA-O80N20. 

 CZA-O80N20و  CZA-O40N60، CZA-O60N40 یه ا  نمون ه  یزبر مربع متوسط جذر زانیم. شود یم مشاهده 5شکل 

 ن انومتر  2/05و  1/12 ،1/19برابر  بیبه ترت زین ها نمونه نیا یارتفاع زبرهمچنین بیشینه  نانومتر 2/4و  0/01 ،2/21 بیبه ترت

 یمیمستق ارتباط سطح یزبر شیافزا ،یستیکاتال مباحث در. است CZA-O40N60نمونه  شتریب یاز زبر یحاک جینتا نی. ااست

 ل ذا . دارد واکنش هیاول مواد یدسترس یبرا فعال یها تیسا شیافزا جهینت در و ستیکاتال ساختار در شتریب فرج و خلل وجود با

 نی  ا یستیکاتال ییکارا شیبه افزا تواند یم CZA-O40N60در نمونه  شتریب یکردن که وجود زبر یریگ جهینتگونه  نیا توان یم

-Figure 5- 3D analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst surface synthesized by hybrid microwave گر،ید ینمونه کمد کند. از سو

combustion method in different concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

 ذرات ان دازه  نم ودن  ت ر کنواخ ت ی و زت ر یر ب ر  ع لاوه  احتراق اتمسفر در ژنیاکس زانیم شیافزا که دهد یم نشان 5شکل 

 یای  مزا از یک  ی ،ش د که در فوق اشاره  گونههمان. شود یم یاحتراق سنتز از یناش کروحفراتیم اندازه شیافزا موجب ستیکاتال

 یدسترس شیکه باعث افزا است ها ستینانوکاتال سطح در کروحفراتیم جادیا ،ها ستینانوکاتال دیتول در یاحتراق سنتز از استفاده

و  12/1در ح دود   بی  ترت ب ه مت انول و آب   یکینتیک ه قط ر س     ستیدر حال نی. اشود یم فعال یها تیواکنش به سا هیمواد اول

 بهب ود  در ییس زا  ب ه  ریت اث  توان د  ینم   ه ا  ستینانوکاتال ساختار در کروحفراتیم قطر شیافزا عمل در لذا. است نانومتر 225/1

 نی  ا تع داد  شیاف زا  ک ه  اس ت  یص ورت  در نی  ا. باش د  داش ته  یس ت یکاتال فعال یها تیسا به هیاول مواد یها مولکول یدسترس

 041 کروحف رات یک ه قط ر م   دیرس   ت وان  یم جهینت نیا به لذا. داشت خواهد یدسترس شیافزا در ییسزا هب نقش کروحفراتیم
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    . است مناسب هیاول مواد یدسترس شیافزا یبرا یبه اندازه کاف CZA-O40N60نمونه  ینانومتر

 
Figure 4- FESEM analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

 از یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال FESEM زیآنال -4شکل 
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Figure 5- 3D analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst surface synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

 از یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال سطح یبعد سه زیآنال -5شکل 

 .CZA-O80N20 )ج( و CZA-O60N40)ب(  ،CZA-O40N60: )الف( ژنیاکس

 

 EDXآنالیز 

 یان رژ  عیتوز زیفاز فعال، آنال یپراکندگ یو بررس یسنتز یها ستینانوکاتال در موجود عناصر نییتع در زهایآنال نیمهمتر از یکی

درصد عناص ر در ژل   سهیو مقا EDX یها عکس همراه به کسیا اشعه یانرژ عیتوز زیآنال از شده گرفته جینتا. است کسیا اشعه
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-Figure 6- EDX analysis of CuO-ZnOدر  یاحتراق   -ویکروویم ا  یدی  بریه روش به شده سنتز یها ستینسبت به نانوکاتال هیاول

Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, 

(b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

در  CuO/ZnO/Al2O3 یه ا  س ت ینانوکاتال س نتز  در رفته کار هب عناصر یتمام که شود یم نشان داده شده است. مشاهده 6شکل 

 ش ود  یم   مشاهده نیهمچن. دکر اثبات زین را و ینیآلوم وجود توان یم زیآنال نیا از استفاده با. باشند یم موجود یینها یها نمونه

برابر است که نشان از سنتز  باًیتقر هیاول ژل در شده مصرک ریمقاد با و ینیآلوم و یرو مس، از اعم مختل  اجزا یمول درصد که

مناس ب و   عی  توز انگری  ب EDX ری. ع لاوه ب ر آن تص او   است از لحاظ عد  هدر رفتن مواد در مراحل سنتز ها ستیموفق نانوکاتال

 .  است CZA-O60N40به خصوص در مورد نمونه  یسنتز یها ستیعناصر مختل  در سطح نانوکاتال یپراکندگ
 

 

 

 
Figure 6- EDX analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 
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concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

: ژنیاز اکس یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال EDX زیآنال -6شکل 

 .CZA-O80N20 )ج( و CZA-O60N40)ب(  ،CZA-O40N60)الف( 

  BETآنالیز سطح ویژه 
 ب ر  آن میمس تق  ریثأت  آزمون  نیا تیاهم لی. دلاست ژهیو سطح مساحت محاسبه ستینانوکاتال مورد در مهم یزهایآنال از یکی

 ج ه یک ه در نت  است یها تیسا نیا به خوراک یها ملکول یدسترس شیافزا جهینت در و یستیکاتال فعال یها تیسا شیافزا یرو

 یه ا  غلظ ت  ب ا  یاحتراق -ویکروویما یدیبریه روش به شده سنتز یها نمونه BET زیآنال جهی. نتشود یم لیتبد شیمنجر به افزا

-CZA-O40N60، CZA یه ا  نمون ه   ژهی  و س طح  مس احت  ک ه  ده د  یم نشان 2در اتمسفر احتراق در شکل  ژنیمختل  اکس

O60N40  وCZA-O80N20 کرویمساحت سطح، وجود م نیا جادیدر ا یاصل لی. دل2/51و  2/54، 2/51برابر است با:  بیبه ترت 

اس ت.   یاحتراق   – ویکروویم ا  یدیبریاز واکنش احتراق در سنتز ه یناش یاز گازها یادیحجم ز یاز خروج ناگهان یحفرات ناش

 دارد. یهمخوان ،بحث شد FESEM زیبا آنچه که در آنال یخوب همسئله ب نیا

 

 
Figure 7- BET analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: CZA-O40N60, CZA-O60N40 and CZA-O80N20. 

: ژنیاز اکس یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال BET زیآنال -7شکل 

CZA-O40N60، CZA-O60N40 و CZA-O80N20. 

 

 FTIRآنالیز 

 Figure 8- FTIR analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst( در FTIR) هی  فور لیتبد قرمز مادون سنج  یط زیحاصل از آنال جینتا

synthesized by hybrid microwave-combustion method in different concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and 

(c) CZA-O80N20. 

. شود یم استفاده یسنتز یها ستیکاتالنانو در موجود یعامل یها گروه صیجهت تشخ  FTIR زیآورده شده است. از آنال 8شکل 

cmدر بازه عدد موج  زیآنال ،یعامل یها گروه صیتشخ در دقت شیافزا جهت
 ب ه  یمالجا یگرفته است. نگاه انجا  14111-411-
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 ب اً یتقر س ت یکاتال س ه  هر  یط رایز باشند یم مشابه یسنتز یها ستیکاتالنانو یعامل یها گروه دهد یم نشان FTIR یها  یط

cmدر  یکیپ جادیمنجر به ا Cu-Oوجود گروه  معمولاً. دارند یکسانی یها دیپ
-Znوجود گ روه   نیهمچن .[42] شود یم 421 1-

O در  دیپ صیبا تشخ توان یم راcm
cm دی  را با حض ور پ   Al-Oحضور گروه  EDX زی. علاوه بر آنال[41] اثبات کرد 251 1-

-1 

cmشده در بازه  جادیا یها دیپ. [44] داد صیتشخ یسنتز یها ستیکاتالنانو  یدر ط 211
 ه ا  مربوط به گونه 0521-0411 1-

 بع د  کولیگل لنیات یمقدار ماندنیشده به سبب باق دیکربن تول دیاکس یاز د یکه ناش ستها ستیبه نانوکاتال دهیچسب یکربنات

ب ه   دهی( رطوبت چس ب OH) لیدروکسیه یها گروه و یا هیلاآب درون  یها ملکول وجود نیهمچن. [45] است یاحتراق سنتز از

cmشده در  لیتشک یباندهابا  توان یم را ها ستینانوکاتال
cmو  0241 1-

 .[42] کرد اثبات 1451 1-

 
Figure 8- FTIR analysis of CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

: ژنیاز اکس یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریه به روش یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال FTIR زیآنال -8شکل 
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 از متانول دروژنیه دیتولنانوکاتالیست سنتزی در  عملکرد ارزیابی

 متانولنانوکاتالیست سنتزی در تبدیل  مقایسه عملکرد 

 بس تر  رآکت ور  یش گاه یدر س امانه آزما  یپس از شکل ده   یاحتراق -ویکروویما یدیبریسنتز شده به روش ه یهاستینانوکاتال

و  یس هند طراح    یدانش گاه ص نعت   ستیو کاتال رآکتور قاتیمتانول با بخار آب در مرکز تحق نگیفورمیر ندیفراثابت که جهت 

 C˚ ییدر ب ازه دم ا   مت انول  لیدرص د تب د   راتیی  بر تغ یآزمون مبتن نیا جیاز نتا یقرار گرفت. بخش یابیمورد ارز ،ساخته شده

 Figure 9- Conversion of methanol to hydrogen on CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybridدر  111-021

microwave-combustion method in different concentrations of oxygen: CZA-O40N60, CZA-O60N40 and CZA-

O80N20. 

نسبت به دو نمون ه   CZA-O60N40 ستینانوکاتال دهد، یم نشان یرآکتور آزمون هایحاصل از  جیآورده شده است. نتا 9شکل 

 یان رژ  ک اهش  در ستینانوکاتال اثر که نییپا یدماها در خصوصهب موضوع نیا. است متانول لیتبد زانیم نیشتریب یدارا گرید

 CZA-O60N40نمون ه   لیدرص د تب د   زانیدرجه م 011 یمثال در دما طورهمشهودتر است. ب ،بوده موثرتر واکنش یسازفعال

فع ال  یان رژ  نیت أم  لیدلبهدما  شی. البته با افزااست CZA-O40N60برابر نمونه  1/4و  CZA-O80N20سه برابر نمونه  باًیتقر

 خصوصبهمتانول  لیکاهش اختلاک درصد تبد نیا. ابدی یم کاهش لیتبد یدرصدها نیب اختلاک کوره از یناش یگرما از یساز

 ت وان  یم   که یلیدلا از یکی. شود یم مشاهده گرادیدرجه سانت 241 یدر دما CZA-O60N40و  CZA-O40N60 یها نمونه در

 و دم ا  شیافزا با. است نمونه دو نیا ژهیو سطح مساحت نیهمچن و سطح یزبر یکینزد ،دکر انیب نمونه نیا جینتا یکینزد یبرا

. ش ود  یم شتریب ستینفوذ به حفرات و خلل و فرج در بدنه کاتال یبرا ها آن تلاش دهنده واکنش مواد یها مولکول شتریب تحرک

 امک ان را ف راهم   نی  ا CZA-O40N60بهت ر نمون ه    یمورفول وژ  یول   ،CZA-O60N40برتر نمونه  ینگیلذا با وجود خواص بلور

-CZAداشته باشد و بتواند خ ود را ب ه نمون ه     یشتریب شینمونه افزا نیا لیتبد زانیم ،ها مولکول تحرک شیافزا با که سازد یم

O60N40 نمونه  یبرتر .دکن تردینزدCZA-O60N40 ب ود  ین  یبشیپ  مناسب آن قاب ل   ییایمیش -یکیزیبا توجه به خواص ف .

 گ ر ید یه ا  نس بت ب ه نمون ه    ستینانوکاتال نیا Cu(111)مربوط به صفحه  دیپ ،شداشاره  XRD زیکه در بخش آنال طورهمان

 مت انول  ن گ یفورمیر ن د یفرا ش برد یپ یب را  یاصل تیسا عنوانبهفعال  تیسا نیا ترمناسب یبوده که نشان از پراکندگ ترکوتاه

 ش تر یب ترنییپا یدر دماها خصوصهب گرید یها نمونه از زین نمونه نیا متانول لیتبد درصد که شود یم مشاهده جهینت در. است

متانول ب ه   لینمونه در تبد نیا یدر برتر گریمهم د لیاز دلا توانند یم زین بالاتر سطح مساحت و مناسب یمورفولوژ البته. است

 باشد.      دروژنیه
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Figure 9- Conversion of methanol to hydrogen on CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-

combustion method in different concentrations of oxygen: CZA-O40N60, CZA-O60N40 and CZA-O80N20. 

در  یاحتراق -ویکروویما یدیبریهبه روش  یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال یرو دروژنیه بهمتانول  لیتبد -9شکل 

 . CZA-O80N20 و CZA-O40N60، CZA-O60N40: ژنیاز اکس یمختلف یها غلظت

 نانوکاتالیست سنتزی در توزیع محصولات مقایسه عملکرد 

 نی  ا. دارد یفراوان   تی  اهم زی  ن محص ولات  یریپذنشیگز ل،یعلاوه بر درصد تبد ها ستینانوکاتال عملکرد یابیارز یها آزمون در

 -Figure 10م دنظر اس ت. در    ش تر یب کنن د  یم   دی  تول زین یجانب نامطلوب محصولات که ییها واکنش درباره خصوصهب مورد

Distribution of products on CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in different 

concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

سنتز ش ده   CuO/ZnO/Al2O3 یها ستیکاتالنانو بخارآب با متانول نگیفورمیر واکنش محصولات یریپذنشیگز زانیم 11شکل 

 دیاکس   یب ه د  دروژنی  نسبت ه ها ستیکاتال یتمام در که شود یم نشان داده شده است. مشاهده یاحتراق -ویکروویبه روش ما

 نی  ا م ورد  در مه م  موض وع  ام ا . اس ت  داش ته،  انیواکنش ب دینتیو س ینامیمطابق آنچه ترمود 2به  1 زانیبه م باًیکربن تقر

ب ه  نی  ک ه ا  اب د ی یم شیافزا ها نمونه یتمام در کربن دیمنوکس دیتول زانیم دما شیافزا با. است کربن دیمنوکس دیتول نمودارها

ب ه  نیکربن اس ت. همچن    دیمنوکس دیتول ریمس نیمهمتر عنوانبهآب -گاز ییبودن واکنش عکس جابجا ریگرماگ تیماه لیدل

 لی  دل نیاس ت. مهمت ر   ش تر یب گرید یها دماها از نمونه یدر تمام CZA-O60N40کربن در نمونه  دیمنوکس دیتول رسد یم نظر

 دیمنوکس   دی  تول ب ه  منج ر  تینها در که است آب یملکول جذب صفحه عنوانبه Zn(100)صفحه  دیاتفاق کاهش شدت پ نیا

 یش تر یب یآب پراکن دگ  هی  فعال جذب همراه با تجز تیسا عنوانبه Zn(002)که صفحه  گرید یها نمونه در یول. شود یم کربن

 نیو همچن   لیاگر از منظر درص د تب د   نیاست. بنابرا افتهی شیکربن افزا دیاکس یو د افتهیکربن کاهش  دیمنوکس زانیدارد م

 هر لیتبد زانیم که گرادیدرجه سانت 221 یپرداخته شود در دما ها نمونه یبررس به کربن دیمنوکس یریپذنشیگزبودن  نییپا

 CZA-O40N60 ستیکربن نانوکاتال دیمنوکس دیتول زانیم نینمونه از لحاظ کمتر نیاست بهتر دهیرس درصد 011 به نمونه سه
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Figure 10- Distribution of products on CuO-ZnO-Al2O3 nanocatalyst synthesized by hybrid microwave-combustion method in 

different concentrations of oxygen: (a) CZA-O40N60, (b) CZA-O60N40 and (c) CZA-O80N20. 

از  یمختلف یها در غلظت یاحتراق -ویکروویما یدیبریهبه روش  یسنتز CuO-ZnO-Al2O3 ستینانوکاتال یرو محصولات عیتوز -11شکل 

 .CZA-O80N20 )ج( و CZA-O60N40)ب(  ،CZA-O40N60: )الف( ژنیاکس
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و  XRD، FESEM، FTIR، EDX یزه ا یب ا آنال  ه ا  ستینانوکاتال نیا ییایمیش یکیزیف خواص. شدند هیته درصد 11 و 21، 41

BET واک نش  یاص ل  یه ا  تیس ا  عنوان بهمس  دیاکس یها ستالیکر ینگیبلور زانیم که شدقرار گرفت. مشخص  یمورد بررس 

 ع لاوه  به امر نیا. است بوده گرید یها نمونه از کمتر سنتز اتمسفر در ژنیاکس درصد 21 با نمونه در دروژنیه به متانول لیتبد

 از ش تر یب س ت ینانوکاتال نی  ا مت انول  لیتب د  تا شد موجب سطح یرو ذرات زیر و ینانومتر یمورفولوژ و شتریب سطح مساحت

 241 یبود که باعث شد در دما شتریب CZA-O40N60سطح نمونه  یزبر زانیم یدر بحث مورفولوژ البته. شود گرید یها نمونه

 عن وان  ب ه کربن  دیمنوکس یریپذ نشیگزاز منظر  یولبرسد.  CZA-O60N40آن به نمونه  لیمقدار درصد تبد گراد یدرجه سانت

 از نمون ه  نی  ا کربن دیمنوکس زانیم تا شدنمونه موجب  نیدر ا یرو دیاکس ینانومتر یبلورها ادیز یمحصول مطلوب پراکندگ

 یبالا لیتبد لیدل به نییپا یدماها در نمونه نیا یریبکارگکه در صورت  رسد یم نظر به تینها در. باشد شتریب گرید یها نمونه

 دیمنوکس   یکمت ر  زانی  است ک ه م  CZA-O80N20 نهیگز نیبالاتر ا یدر دماها یباشد. ول تواند یم یمناسب نهیگز آن متانول

 .  دکن یم دیکربن تول
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The hybrid microwave-combustion synthesis method is a facile and rapid pathway for fabrication of 

nanocatalysts. In this study, the effect of combustion atmosphere on physicochemical and catalytical 

properties of CuO/ZnO/Al2O3 nanocatalysts as the catalysts of the steam methanol reforming process was 

investigated. For this aim, three types of nanocatalysts under different oxygen concentration atmosphere were 

prepared. The characteristic properties of synthesized nanocatalysts were studied by XRD, FESEM, EDX, 

BET, and FTIR analyses. It was understood that the crystallinity of copper species is lower than the other 

samples which led to higher dispersion of copper sites as the main core for steam methanol reforming 

reaction. Moreover, higher surface area and better surface morphology of CZA-O60N40 resulted in higher 

methanol conversion. Nevertheless, its higher dispersion of Zn(100) crystallite facet led to more CO 

production as the undesired product.  

 
Keywords: CuO-ZnO-Al2O3 Nanocatalyst, Microwave Assisted Combustion, Oxygen Content, Methanol, 

Hydrogen. 

 


