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 ١٣٨٨، زمستان ۴، شماره ٢٨دوره    نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران
  

 ۵۳                                                                                                                                                                                        پژوهشي علمي ـ 

 
  پذيري غربال مولكولي سيليكوآلومينوفسفات بررسي و تعيين گزينش

   از متان دي اكسيد كربندر جداسازي 

  يند جذب سطحي ناپيوستهبه وسيله فرا
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  امين سالم ،مير ايران نژادا

 ۵۱۳۳۵ ـ ۱۹۹۶انشكده مهندسي شيمي، صندوق پستيدتبريز، دانشگاه صنعتي سهند، 

  
 غربالهاي يبه وسيله ييند جذب سطح سبک، فراگازهايجداسازي اقتصادي و موثر در هاي يکي از روش: چکيده

 با هدف ،پژوهشدر اين . كندا ايفا مييند نوع و خواص غربال مولكولي نقش عمده ردر اين فرا. استمولكولي 

 و سنتز آنشده پيشنهاد به عنوان غربال مولكولي مناسب  SAPO-34 شبه زئوليت، دي اكسيد از متان كربن جداسازي 

به منظور تشخيص فاز سنتز شده و اندازه   SEMو     XRDهاي دستكاهيتجزيه .شده استانجام با روش هيدروترمال 

  ارزيابي و ,  مقايسه موردعمل تبلور متفاوتل انجام شده و دونمونه سنتز شده در دو زمان هاي حاصبلورو شكل 

 يها در دمايصورت تک جزئه  بي متان و كربن دي اكسيد گازهاي جذب سطحيهازوترميا. رفته استتاييد قرار گ

. اندورد مقايسه قرار گرفتهتعيين و مجذب تعادلي  سيستم حجم سنجيدر) bar۳۰ تا ۱ (هايو فشار) C ۲۵° و ۱۵، ۵(

ط ي محيدر دما ,اكسيد نسبت به متانكربن  ذيريپزينشگ. اندافتهي تطابق پسي و سري با مدل لانگمي جذبهازوترميا

 از آن است يها حاکزوترمين ايدست آمده از اه  بي جداسازيفاکتورها. دست آمده استه  ب۲/۷, يك بار و فشار

  .ار مناسب استي بس شرايط ديناميكدر ۴CH /۲CO يها مخلوطياساز جديت براين شبه زئوليکه ا

  
  ، فاکتور جداسازيوليتئشبه ز، ي، جداسازي، جذب سطحد ي اکسي د، کربنمتان : کليديهايواژه

  
KEY  WORDS: Methane, Carbon dioxide, Separation, Adsorption, Zeotype molecular sieves, 
Selectivity. 

  

  مقدمه
دي اکسيد به منظور کاربرد آن کربن سازي گاز طبيعي از يعار

  و نيز حذف آن متفاوتدر گرمايش و توليد انرژي در صنايع 
به عنوان عامل خورنده در موتورهاي گاز سوز از اهميت بالايي 

 ليه دل بييند جذب سطحجداسازي بر اساس فرا. رخوردار استب
  وده و ـر بـخطيـحيطي بر زيست مـاده و از نظـدي سـينه فراـاينک

  

يندهاي از همه مصرف انرژي کم اين فرايند نسبت به فراتر ممه
کنند و نياز به تجهيزات مصرف مي زيادي که انرژي استخراج و تقطير

پيچيده دارند در صنايع شيميايي، پالايش و پتروشيمي مورد توجه 
نظير هايي جاذب. هاي اخير توسعه يافته استواقع شده و در سال

  بـه نسبتا و پلي اتيلن اکسيدها که ـوپ، پلي آميدهـو تيـن نانـکرب
  :shfatemi@ut.ac.ir +E-mail                                                                                                                             عهده دار مكاتبات                                 *  
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 پژوهشي علمي ـ                                                                                                                                                                                         ۵۴

 اين البته. عملکردهاي بالايي براي جداسازي گازهاي سبک دارند
 از جمله اينکه در دماهاي . هم دارندها داراي مشكلاتينوع جاذب

 جداسازي پاييني دارند، پايداري شيميايي و حرارتي كمي فاكتور ،بالا
ها جاذب. کنند، حالت نرم شدگي پيدا مي۲COو در فشار بالاي  نددار

ها، ها و شبه زئوليتهاي مولكولي غيرآلي بويژه زئوليتو غربال
  .هستندداراي پتانسيل خوبي دركاهش و حذف اين مشكلات 

ي اندازه پايداري شيميايي و حرارتي بالايي دارند و جاذب هااين 
هاي  ديواره هاي حفره زئوليت و مولکول بين و نيروي جاذبههاحفره

۲CO۲جداسازي  در ، نقش مهميCOبازي گازي هايمخلوط  از   

هاي مخلوطجداسازي  روي اخير مطالعات بيشتر ، بنابراين.]۱  ـ۸[ کندمي
در اين .  استگازي سبك با استفاده از ساختارهاي زئوليتي متمركز شده

 SAPO-34فسفات از نوع  غربال مولكولي سيليكو آلومينو پژوهش
   SAPO-34 تا اكنون شبه زئوليت .مورد بررسي قرار گرفته است

چنين مواد اوليه ي و همـرايط عملياتـ از لحاظ شمتفاوتهاي به روش
 سنتز ،پژوهشهدف از اين . ]۹ـ ۱۴، ۳، ۲[  استشده سنتز ،مورد نياز

ذب  در فرايند جSAPO-34و كاربرد غربال مولكولي شبه زئوليتي 
 .سازي گاز طبيعي از كربن دي اكسيد استسطحي، جهت خالص

  

  نظريبخش 
  جذب

مهم جهت انتخاب ، دو عامل بسيار کانال ياندازهقطر حفره و 
سطحي يند جداسازي گازها به روش جذب جاذب مناسب در فرا

 ،ند دمادهير ميي که قطر حفره و کانال را تغهايي عامل.هستند
دو عامل جز ه که بيگري دعامل .هستندن ويو تبادل ط سنتز يشرا
 يهامولکول هايويژگي سطحي موثر استجذب يند فرادر  بالا

 يهاژنيها و اکسونيل بار کاتيلدبهها تيزئول. است جذب شونده
 يهاي هستند، که موجب جذب بهتر مولکوليشبکه به شدت قطب

دازه  با انييها نسبت به مولکولي و چهار قطبيبا ممان دوقطب
 هر چه نسبت يطور کلهب .]۱۵،۱۶[ دنشوي مير قطبيمشابه و غ

Si/Alي به واسطهي فاکتور جداسازتر وهمگننا سطح  کمتر باشد 
   .]۸[ شتر در ساختار جاذب، بالاتر خواهد بودي بيون هاي کاتوجود
  

 ک جاذب مناسبي يهايژگيو
  )α( ي فاکتور جداسازـالف 

 يريپذنشي جاذب، داشتن گزيژگين ويترين و اساسيتراز مهم
 انتخاب جاذب مناسب جهت يبرا.  جزء مورد نظر استيبالا برا
 آن هايويژگي ابعاد و يد به ساختار و اندازهي گازها، بايجداساز

 ي براپژوهشن يدر ا.  داشتتوجه )ير قطبي غو يقطب(گازها 
 ي که اولnm۳۸/۰ (۴CH(و  ۲CO )nm۳۲/۰( يهامولکول يجداساز

داراي  انتخاب شود که يد جاذبي با،است ير قطبي غي و دوميبقط
   جاذب بايد يها حفرهي اندازهو افزون بر آن  باشد همگننا حسط

 ۴CHاز  ۲CO هاي مولکولگري قابليت غربال باشد که ياگونههب
. ها را دارا باشدي قطر سينتيكي مولكول در اندازهتفاوتبه واسطه 

 صورتهب، ۴CHو  ۲CO يند جذب سطحي فراي برايفاکتور جداساز
  :]۲ ـ۶[ شوديان مير بي زيبا رابطهدر دما و فشار ثابت  يتک جزئ

 
α =  

 
   را ۴CHو  ۲CO ياـگازه يازـداسـ جياـ فاکتوره١جدول 

 ط وي محيت در دمايچند نمونه زئول ي برايصورت تک جزئه ب
   . دهدي نشان مkPa۱۰۰فشار 
  

   گرماي جذبـ ب

 جاذب از اهميت كاهش بازيابي و ، سطحي جذبيندرافدر 
 بر داشتن افزون جاذب مناسب ،اينبنابر .است بسياري برخوردار

 خواص يز داراي نيابيد جهت بازيات مناسب جذب بايخصوص
 کم بتوان مواد جذب شده را از دفع يمطلوب باشد و با صرف انرژ

 يريگندازه از اياري جذب معيگرما. ]۱۷[ كاهش دادو جاذب را 
 يعنوان شاخصتواند بهيجذب شونده است و م ـ جاذب کنشبرهم

 ي گرماي بالامقدارهاي.  جاذب باشديـابي بازي لازم براياز انـرژ
 دشوار يابي باز،ني و بنابراي قويها هم کنشجذب نشان دهنده بر

   جذب متان و ي که به گرما٢ به جدول ، مثالبراي. است
 .]٨  و٧، ٤، ٢[ شود توجه ،پرداخته جاذب ندچ يرو دياکس يد کربن

 SAPO-34 و ALPO-5 ،Silicalite ،شده مطالعه يهان جاذبيب در
 مطالببا توجه به . دهندي جذب را نشان ميزان گرماين ميکمتر

مناسب است  ۴CH/۲CO مخلوط ي جداسازي که براي، جاذبمذکور
 SAPO-34  وALPO-5 ،Silicalite از سه جاذب يکيتواند يم

 هستند و ير قطبيغ Silicalite و -٥ALPOباشد، اما دو جاذب 
 ي قطبيجاذب SAPO-34که ي در شبکه ندارند در صورتيونيکات

. باشدي مناسب م٤CHاز  ۲CO ي جداسازي برا،نيااست بنابر
 که در بخش طورهمان SAPO-34 ين فاکتور جداسازيهمچن
 جاذبي مناسب ،اين بنابر.بقيه زئوليتها بالاتر استشد از  بيان پيش

در بخش بعد به سنتز براي جداسازي اين مخلوط گازي مي باشد، 
  . شوداين جاذب پرداخته مي

ميزان جذب دي اكسيد كربن در واحد جرم جاذب

 ميزان جذب متان در واحد جرم جاذب
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 ۵۵                                                                                                                                                                                        پژوهشي علمي ـ 

  .kPa۱۰۰ جداسازي در دماي محيط و فشار فاكتورهاي ـ١جدول
  زئوليت  )nm(اندازه حفره  α  مرجع

]۲[ ٨/٥  ۳۸/۰×۳۸/۰  SAPO-34 

]۱[ ٣٦/٠×٥١/٠  ٠٨/٣  T  

]۴[ ٣٦/٠×٤٤/٠  ١/٣  DD3R 

]۵[ ٥١/٠×٥٥/٠  ٨/٢  ZSM-5 

]۶[ ٥١/٠×٥٥/٠  ٢  Silicalite  

  
  .هاتي زئوليد روي اکسيدکربن  جذب متان و ي گرماـ٢جدول 

 -١kJ.mol جذب يگرما
  مرجع

۲CO  ۴CH  

  تيزئول

]۷[ ١٩  ١/٢٦  H-ZSM-5 

]۷[  ٢/٢١  ٤٢  Na-ZSM-5 

]۷[  ٥/١٤  ٢٧  H-ZSM-8 

]۷[  ٤/١٩  ٩/٣٥  Na-ZSM-8 

]۷[  ٤/١٨  ٧/٢١  Silicalite 

]۷[  ٣/١٤  ١٦  ALPO-5 

]۲[ ٢٤  ۱۶  SAPO-34 

]۸[ ٨٦/١٥  ٤٤/٣٤  B-Zeolite 

]۴[ ٨/١٨ ٣٢ DD3R 

  
  .ها مشخصات نمونهـ۳جدول 

  )h(زمان سنتز )m2/g(سطح   فاز  )g(مقدار  نمونه
۱  ۳۸۲/۳  ۳۴SAPO- ۴۹۶  ۴۸  
۲  ۱۹۳/۲  ۳۴SAPO-  ۵۰۰  ۷۲  

  
  بخش تجربي

  SAPO-34سنتز 
هاي متفاوتي وجود دارد که يكي از ها، روشزئوليتبراي سنتز 

  .ژل با عمليات حرارتي هيدروترمال است ‐روش سل, هااين روش
 ژل ـ به روش سل -۳۴SAPO تيسنتز زئول، پژوهشن يدر ا

  :شدتحت استوكيومتري زير انجام 
Al۲O۳:P۲O۵: ۴/۰ SiO۲:۲TEAOH:۵۰H۲O 

اسيد ک يحلول فسفرم فسفات، ابتدا نويآلوم کويليس ژل هيته يبرا
  اضافه شده،بدون يون د و آبيزوپروپکسايا مينيآلوم سپس ،درصد ۸۵

   سپس. شدزده مدت چند ساعت هم يبرا  اتاقيدر دما مخلوط
 ي مدتي برا، اضافه شدهد به مخلوطيدروکسايم هيل آمونيتترا ات

همگن شدن،   مخلوط تا زمانو اضافه ژل کايليس تيدرنها. شد زدههم
  .شدزده هم اتاق يچند ساعت در دما يبرا شده آمادهژل  .شد زدههم
  

 شدهخته ي ر،ي پوشش تفلوني دارايدر اتوکلاوآماده شده ژل سپس 
 يو با نرخ گرمادهساعت  ۷۲ و ۴۸ يهادر زمان تبلوريند  فراو

°C/min ۱ يدر دما °C۱۸۵  هانمونهز، ـپس از سنت .دـشانجام   
. شدند خشک گرما سپس با ، شدهوژفي با آب مقطر سانتراتدفعبه 

   و C ۵۵۰° يدما  درهانمونه ،)۱(ساز قالبماده منظور حذف ه ب
 .ندشد سيتکلساعت  ۶ زمانمدت در  C/min ۱° يگرماده نرخ با

  .ه شده است اراي۳مشخصات نمونه ها در جدول 
 سنتز شده بعد از عمل تكليس با استفاده از  هاينمونه
   .ار شناسي شدندساخت SEM  وXRDتستهاي 

  

  فرآيند جذب سطحي

 جذب شده ي مقدار گازهايريجهت اندازه گ پژوهشن يدر ا
   از روش مرسوم ي تعادليصورت خالص در دماها و فشارهاهب

ن دستگاه را ي از اشمايي ۱شکل . شودي استفاده ميسنجحجم
 ک مخزن مرجع وي شامل مورد استفادهدستگاه . دهديمنشان 

 برايکول يلن گليمنظور گردش اته وجداره، بک مخزن جذب دي
 يبرا يتوپ  وير سوزنين شين روش از چنديدر ا. م دماستيتنظ

   .)۱۱ تا ۴ يرهايش( شوديکنترل ورود و خروج گاز استفاده م
 جذب يسامانه لازم در ياتين فشار عمليجهت تام سه رگولاتور

  شده است  گاز نصب يلندرهاي سي بر سر راه خروجيسطح
است  محاسبات ي فشار که محور اصلرهايييتغ). ۳ تا ۱شماره (

 شودي ميريگاندازهدرصد  ۱/۰ک حسگر فشار با دقت ي يوسيلهبه
 سامانهجاذب و خطوط  در ماندهيباق يه گازهايتخل براي). ۱۲شماره(
   )گازشور( صافيک ياز ). ۱۴شماره( شدمي استفاده خلاء پمپ کي از

 جاذب به پمپ، هاي ذره از وروديري جهت جلوگ،پمپقبل از 
جذب و مرجع،  مخازن يدما ميتنظ يبرا ).۱۳شماره( شدمي استفاده

  کمپرسور،  و پمپ ستميس مجهز به کوليگل لنيحمام ات کي از
 ختنيپس از ر) ۳ جدول) (۲(و  )۱( شده وزن يهانمونه .شد استفاده

  . دشدنمي ييش گاززداياز شروع هر آزما در بستر جذب، قبل
  

  و بحثهانتيجه
  ي سنتز شدههاي فراوردهنتيجه

را  SAPO-34بلورهاي ، تشكيل SEM و XRD نتايجبررسي 
و ) ۲(، )۱ (هاي نمونه)۲( ايکسپرتوالگوهاي پراش . دكنتاييد مي

 نشان ۲، براي مقايسه در شکل ]۱۴[ نمونه سنتز شده در مرجع
ي معادلهس و  ايکرتوپهاي پراش با استفاده از داده .اندداده شده

  .دست آمده استه بnm۸۷ هاي بلوري متوسط ذره اندازهشرر
  )۱(  Template                                                                                             )۲(  X-Ray diffraction (XRD) 
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  .ي دستگاه جذب سطح يشما ـ۱شکل 
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

و الگـوي   ) a (]۱۴[ ايکـس نمونـه مرجـع      پرتو الگوي پراش    ـ۲شکل  
  .)b (۲ و ۱هاي کس نمونه ايپرتوپراش 
  

) ۲ و ۱ (يها نمونه)۱(ي روبشيالکترون کروسکوپيم از حاصل هايريوتص
 ياندازهشود که يم ملاحظه هاريتصو از ،است شده داده نشان ۳ در شکل

. است nm۷۰۰ تا nm۱۰۰ن ي ببه تقريب  هر دو نمونهي برابلورابعاد 
 را تبلورر زمان يتاث که است شتريب دوم از اول ژه نمونهيو سطح نيهمچن

  ).۳جدول (دهد يمت نشان يبر سنتز زئول
  

  هاي جذب سطحي و فاکتور جداسازيايزوترم
صورت هايزوترم هاي جذب سطحي متان و کربن دي اکسيد ب

 ۲۸۸، ۲۷۸، در سه دماي ۲ و ۱خالص براي نمونه هاي سنتز شده 
 .آمدند دسته بbar۳۰ و ۲۵ ،۲۰ ،۱۵ ،۱۰ ،۵ ،۱فشار  و هفت K۲۹۸ و

 ۴ در شکل K۲۹۸در دماي  اکسيد دي و کربن هاي متانايزوترم
 ۷ تا ۳مقدارهاي کربن دي اکسيد جذب شده، . ه شده استاراي

چنين از شکل هم. هستندبرابر بيشتر از مقدارهاي جذب شده متان 
. جذب، افزايش يافته است مقدار فشار افزايش با که شودمي ملاحظه

  ذيري براي تمام نقاط در دما و فشار متفاوت محاسبه پزينشگ
 K۲۹۸ در دماي ۲ و ۱هاي ذيري براي نمونهپزينشگ. استشده 

از شکل ملاحظه  .ه شده است اراي۵متفاوت در شکل  و فشارهاي
شود، فاکتور جداسازي براي هر دو نمونه با افزايش فشار مي

  .کاهش داشته است
 كه داراي قطر ۲COهنگامي که فشار پايين است مولکول 

 کوچکتر و قطبيت بيشتر يدازهدليل انه، باست nm۳۲/۰سينتيكي 
 و nm۳۸/۰ که داراي قطر سينتيكي ۴CH سه با مولکولدر مقاي

  ور جداسازي بالا ـده و فاکتـذب شـ، بيشتر جاستي ـغير قطب
يابد، اين افزايش آيد، اما هنگامي که فشار افزايش ميدست ميهب

ذب  جاهايدهانه حفره از متان هايمولكول بيشتر ورود امكان باعث
. يابدکاهش مي اكسيد دي كربن جداسازي فاکتور در نتيجه و شودمي
 جداسازي فاكتور بيشتر از ۲چنين فاکتور جداسازي براي نمونه هم

 بلورينگيدست آمده است که دليل اين مسئله افزايش ه ب۱نمونه 

، در فشار ۲ نمونه براي فاکتور جداسازي. است تبلور زمان با افزايش
bar۱ شودمي ه شده، از شکل ملاحظه اراي۵دما در شکل  برحسب 

فت گتوان مي. يابدفاکتور جداسازي با افزايش دما کاهش مي که
  وچك ـ كايـهر مولكولـتروج سريعـاعث خـا بـزايش دمـاف

  ان ـاي متـهولي مولكول ودـشا ميـهن دي اكسيد از حفرهـكرب
 ها داخل حفرهند ازتوانهستند با شدت كمتري مي تركه درشت

خارج شونداين امر باعث كاهش فاكتور جداسازي كربن دي اكسيد 
  .شوددر دماي بالاتر مي

  

ref - chamber 

adsorption - chamber 

CH۴  CO۲  He 

۱ ۲ ۳

۴ ۵ ۶

۷

۸

۹ ۱۰ 

۱۱ 

۱۲

۱۳ ۱۴

)۱(  Scanning electron microscopy (SEM) 

۵۰                 ۴۰                 ۳۰                ۲۰                 ۱۰                  ۰ 
2 θ (deg.) 

a 

۵۰                 ۴۰                 ۳۰                 ۲۰                 ۱۰                  ۰ 
2 θ (deg.) 

b 

)۲(

)۱(
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 ۵۷                                                                                                                                                                                        پژوهشي علمي ـ 

  
  

 
  
  
  
  
  
  
  

  
  .))b(، ۲نمونه (و )) a(، ١نمونه ( ميکروسکوپ الکتروني روبشي هايويرـ تص٣شکل 

  
  
  
  

 
  
  
  
  
  
  

  
  .راست) ۲(، نمونه چپ) ۱( ، نمونه K۲۹۸ در دماي CO2 و CH4هاي جذب سطحي زوترم ايـ۴شکل 

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

  .راست bar۱ جداسازي بر حسب دما در فشار هايفاكتور و چپ، K۲۹۸ جداسازي بر حسب فشار در دماي هايعامل  ـ۵شکل 

a b
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α 

sample )۱(

sample )۲(  
۴/۶  

۵/۵  
۱/۵  

۸/۴  
۵/۴

۸/۳  
۵/۳  ۳/۳  

۱/۳ ۳

۲/۷  

۱/۶  
۶/۵  

۳/۵  ۱/۵  

۴/۴  
۴ 

۷/۳ ۶/۳ ۵/۳
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۵
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۳
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 پژوهشي علمي ـ                                                                                                                                                                                         ۵۸

  .) ۲r ضريب همبستگي(K۲۹۸ پارامترهاي مدل لانگمير در دماي ـ۴دول ج

  ۲نمونه   ۱نمونه   ثوابت  گاز

CµS  ۹۱/۳۰  ۸۳/۴۲  

B ۱۲۲/۰  ۱۱۱/۰  CO2 

r2  ۹۹۰/۰  ۹۹۰/۰  

CµS  ۸۵/۱۴  ۹۱/۱۷  

B  ۰۴/۰  ۰۳۹/۰  CH4 

r2  ۹۹۶/۰  ۹۹۵/۰  

  

  .) ۲r ضريب همبستگي(K۲۹۸ پارامترهاي مدل سيپس در دماي  ـ۵جدول 
  ۲نمونه   ۱نمونه   ثوابت  گاز

CµS  ۷۱/۴۷  ۵۱/۶۷  
b ۰۳۸/۰  ۰۳۳/۰  
n ۴۷۸/۱  ۴۶۳/۱  

CO2  

r2  ۹۹۴/۰  ۹۹۳/۰  
CµS  ۰۵۵/۲۴  ۱۸۵/۲۵  
b  ۰۱۵/۰  ۰۱۹/۰  
n ۲۳۳/۱  ۱۷۳/۱  

CH4  

r2  ۹۹۹/۰  ۹۹۹/۰  
  

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

  .راست ۲، نمونه چپ ۱ نمونه )K۲۹۸(ير در دمايوهاي جذب تجربي با مدل لانگم تطبيق ايزوترم ۶شکل 
  

 صورت گرفته روي خواص جذب سطحي هايپژوهشدر 
SAPO-34  گازهاي متان و کربن دي اکسيد براي جداسازي

زارش شده گ جداسازي فاكتور، بالاترين )۱ جدول(صورت گرفته 
، bar۱براي متان وکربن دي اکسيد خالص در دماي محيط و فشار 

 فاكتور پژوهشکه در اين درحالي. ]۲[ دست آمده استه ب۸/۵
رايط ـا در شـراي همين گازهـ ب۲ و ۱ه ـراي نمونـجداسازي ب

روش  . حاصل شده است۲/۷ و ۴/۶ترتيب ه، ببرابراهي آزمايشگ
سنتز موجود نشان دهنده توسعه و اصلاح روش تهيه غربال 

  .استدر اين مقاله  SAPO-34مولكولي 
ند شدداده   تطابقرهاي آزمايشگاهي با مدل جذب لانگميداده

  ي ـ تجربايـهنتيجها ـدل سيپس بـورد مـن تطابق در مـکه اي
ها بهتر صورت گرفته است که نمايانگر ناهمگني بيشتر سطح جاذب

  ا توجه ـه متان بـن دي اکسيد نسبت بـر کربـر جذب بهتـو دليلي ب
   که است همگن نار سطوح ـن دي اکسيد بـبه تمايل بيشتر کرب

  .تـساان ـل نمايـاي حاصـههـوح در نتيجـه وضـه بـمسألن ـاي
ه شده  اراي۵ و ۴هاي  در جدولK۲۹۸  در دمايهاپارامترهاي مدل

  ذب ـاي جـهاي آزمايشگاهي و مقدارهن دادهـاي بيمقايسه. است
   K۲۹۸اي ـ در دم۶ر در شکل ـيودل لانگمـده از مـدست آمهـب

  ، )bar۳۰ر از ـار بالاتـفش(ار ـزايش فشـا افـه بـود کـشملاحظه مي
ود ندارد، ـر وجـيوآزمايشگاهي و مدل لانگمهاي ن دادهتطابق بي

و افزايش يافتن  علت است که با افزايش فشار اين به عدم تطابق اين
  غلظت ماده جذب شونده، پوشش جذب روي جاذب چند لايه 

وح ايده آل و ـراي سطـر بـيوه مدل لانگمـکيـ در حالشودمي
رکيب ـه تـدل سيپس کـم. تـادق اسـه صـوشش جذب تک لايـپ

وح ناهمگن و ـراي سطـروندليچ است بدل فـر و مـيومدل لانگم
 تطابق بهتر ۷شکل . شودکار برده ميه د لايه بـپوشش جذب چن

 K۲۹۸ذب سيپس در دماي ـدل جـاي آزمايشگاهي را با مـهداده
  . دهدنشان مي
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 ۵۹                                                                                                                                                                                        پژوهشي علمي ـ 

  گرماي جذب

دست آوردن گرماي جذب در مقدار جذب ثابت از ه براي ب
  :معادله وانتهف استفاده مي شود

µ∂
∂

=∆− C)
T

LnP
(TR)H( g

2  

 را بر حسب )Ln P(دست آوردن گرماي جذب تجربي، هبراي ب
)T/۱ ( رسم کرده، از قرار دادن شيب نمودار حاصل در معادله

 منحني ۸شکل . ]۱۸[آيد دست ميهوانتهف گرماي جذب تجربي ب
از روي شكل . دهد نشان مي۱گرماي جذب تجربي را روي نمونه 

 ، و گرماي جذب متان۲۲/۳۵ گرماي جذب كربن دي اكسيد
kJ/mol ۹۵/۱۳كل ـه در شـور كـان طـهم. دوـشه ميـمحاسب  

شود، گرماي جذب كربن دي اكسيد بالاتر از گرماي ملاحظه مي
تر كربن اكسيد ده جذب قويـاين امر نشان دهن. جذب متان است

  اي حاصل از گرماي جذب ـهنتيجه. ه متان استـنسبت ب
  د ـكربن دي اكسي ,مجاورت مخلوط اين دوگازكه در  دهدمي شانن

  .شودجذب سطوح شده وبه خوبي جايگزين متان مي
  

  نتيجه گيري
   را  -۳۴SAPOاز ـل فـ، تشكيSEM و XRD ايـهآزمايش

 XRD آزمايش حاصل از هاينتيجهبا توجه به . دـنكنتاييد مي
) ۲نمونه (  ساعت ۷۲سنتز شده در زمان  که نمونه شودمي مشاهده

  هاي بلندتري نسبت به نمونه سنتز شده در زمان داراي پيک
 بالاتري براي بلورينگي که نشان دهنده است) ۱نمونه ( ساعت ۴۸

 باعث افزايش تبلورزايش زمان ـر افـه عبارت ديگـب. است ۲نمونه 
رم ـاي ايزوتـهه منحنيـا توجه بـب. ه استـه گشتـ نمونبلورينگي

هاي نتيجهد که شوش پذيري مشاهده مينمودار گزينها و نمونه
  وده است که ـر بـ بهت۱ه ـا نمونـه بـ در مقايس۲ از نمونه اصلـح

  . است توجيه کننده اين روند بلورينگيافزايش 
يک مولکول غيرقطبي  متان و قطبي مولکولي ،اکسيد دي کربن

از اين جهت کربن دي اکسيد تمايل . استبا هندسه فضايي 
  .  همگن را داردنا روي سطوح بيشتري به جذب

 تجربي هاينتيجهبا توجه به تطبيق خوب مدل سيپس با 
   .دشونا همگني سطح جاذبها تاييد ميهاي تعادلي ايزوترم

 يدر حدود اندازه,  حفره مناسبيدليل اندازهه بSAPO-34زئوليت 
 ۴CH/۲COفاکتورهاي جداسازي بالايي را براي ,  دي اكسيدكربن 

  .ه داده است ديگر زئوليت ها اراينسبت به

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

 ـ۷شــکل    هــاي جــذب تجربــي بــا مــدل ســيپس  تطبيــق ايزوتــرم 
  .پايين ۲، نمونه بالا ۱ نمونه )K۲۹۸(در دماي

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

  .۱هاي آزمايشگاهي روي نمونه  منحني گرماي جذب داده ـ۸شکل 
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 CO۲  model 
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  پژوهشي علمي ـ                                                                                                                                                                                         ٦٠

 تبلور زمان ثيرأت که است بالاتر ۱  از۲ ونهنم جداسازي فاکتورهاي
 فاكتوربالاترين  .دهد زئوليت را نشان ميدر ميزان بلورينگيرا 

  . دست آمده استه  بbar۱ ،۲/۷ و فشار K۲۹۸جداسازي در دماي 
   است جداسازي مشخص هايفاكتورطور که از نمودار همان

 نشانگر اين  جداسازي کاهش يافته است کهفاكتوربا افزايش فشار 
واقعيت است که علي رغم افزايش ميزان جذب در مورد هر دو گاز، 

  .  نبوده استبرابراين ميزان افزايش براي هر دو گاز به ميزان 
   اصلـازي حـ جداسفاكتـوربالا و مقايسه ه مطالب ـه بـبا توج

 صورت گرفته، مشاهده هايپژوهش در مقايسه با پژوهشدر اين 
ه بهبود معناداري نسبت هاي حاصل از اين پروژنتيجهد که شومي
  . نشان مي دهندپيش هايپژوهشبه 

 بار نخستين براي SAPO-34ساخت نانو ساختار شبه زيوليت 
انجام شده است و از اين ماده به عنوان ه پروژدر ايران در اين 

ازهاي با قطر بسيار جاذب غربال مولكولي جهت جداسازي گ
 دستكاه جذب يبه وسيلهسري و بالاتر نزديك در فشارهاي اتم

مورد بررسي و ارزيابي ه پروژسنجي حجمي ساخته شده در اين 
محصول  در ۴CH/۲CO ذيريگزينش پ افزايش. يردگقرار مي

حاصل نسبت به تحقيقات خارجي نشان دهنده اصلاح در روش 
  .استه پروژتوليد ماده مذكور در اين 

  
  

  ١/٤/٨٨ : تاريخ پذيرش            ،١٦/٤/٨٧:  تاريخ دريافت
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