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  مقدمه -1

بار توسط تومیتا و  نخستتینبرای  DD3Rغشای زئولیتی 
سنتز  آب گرماییبا استفاده از روش  2004در سال  [1]نشاهمکار

های قالب برای خارج کردن مولکول ،از سنتز غشا پس شد. ایشان
◦ساعت در دمای  5ت، غشا را به مدت از داخل حفرات زئولی

C -

کربن اکسیددیگاز پذیری بالای کلسینه کردند. انتخاب  700
متان نشان دهنده عملکرد گاز ( نسبت به 20( و نیتروژن )220)

و  [2]ناکایاما. استبالای این غشا در جداسازی این گازها 
و در  کرده را سنتز DD3Rغشای  ،2006همکارانش در سال 

◦ دمای  
C800  پذیری . انتخابندساعت کلسینه کرد 4به مدت

متان عدم گاز ( نسبت به 41( و نیتروژن )890اکسیدکربن )دیگاز 
و  [3]دهد. هیمنوایجاد ترک در مرحله کلسیناسیون را نشان می

همکارانش با تغییر جزئی در ترکیب درصد محلول سنتز غشا و 
کار انجام  در مقایسه با استفاده شده یکاهش تخلخل پایه آلومینا

 و در دمای  کرده را سنتز DD3Rشده توسط تومیتا، غشای 
◦
C800  شای ساعت کلسینه کردند. نتایج عملکرد غ 4به مدت

سنتز شده توسط ایشان با کار تومیتا مطابقت خوبی دارد. یاجیما و 
را سنتز کردند که در بهترین  DD3Rغشای دیسکی  [4]ناکایاما

بدست آمده است.  CO2/CH4برای  72پذیری عملکرد انتخاب
◦ دمای  ایشان کلسیناسیون غشا را در

C750  ساعت  4به مدت

، SEMو  XRDبا استفاده از روش رشد ثانویه انجام شد. آنالیزهای  DD3R، سنتز پودر و غشای زئولیتی پژوهشدر این : چکیده

◦دهد. کلسیناسیون غشا در را نشان می DD3Rسنتز موفق پودر و لایه زئولیتی 
C500  گرمایش رعت سو با◦

C/min 2/0  .انجام شد

از رسیدن به  پسدهند که . نتایج نشان میشددمایی انجام اوت فمتآزمون عبوردهی گاز نیتروژن، همزمان با افزایش دما در مراحل 

◦دمای 
C 425ک حرارتی و ایجاد حفرات غیرزئولیتی در ویابد، که نشان دهنده شبرابر افزایش می 100از نیتروژن حدود ، عبوردهی گ

◦. کلسیناسیون غشا در دمای استابعاد نانومتری در غشا 
C500  گرمایش  سرعتو با◦

C/min 1/0  .نیز منجر به ایجاد ترک در غشا شد

◦در دمای  DD3Rدر نهایت، کلسیناسیون غشای 
C 425  گرمایش  سرعتو با◦

C/min 2/0 ک حرارتی و ترک را در ساختار غشا به وش

 .اندازه گیری شد 4-5 و 10-11 به ترتیب برابر  N2/CH4و  CO2/CH4 پذیریحداقل رساند، بطوریکه انتخاب

 .ینانومتر حفرات ش؛ی/سرماشیگرما سرعتون؛یناسیکلس دمای ؛DD3R یتیزئول یغشا :کلیدی واژگان
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و همکارانش با استفاده از پودر نانومتری  [5]انجام دادند. بوس
هیدروترمال و استفاده از آن -سنتز شده با روش ترکیبی سونیکیت

، موفق به سنتز غشا مورد استفاده برای سنتز در دانه بندی پایه
◦شدند. ایشان غشا را در دمای   DD3Rغشای زئولیتی 

C 650 
پذیری غشا برای ساعت کلسینه کردند. انتخاب 8به مدت 
H2/CO2   و همکارانش  [6]بدست آمده است. موباشیر 8/4برابر

اقدام  ،و به کمک امواج مافوق صوت 1روش اکستربا استفاده از 
◦کردند. ایشان غشا را در دمای  DD3Rبه سنتز پودر و غشای 

C 
عملکرد  هایآزموننتایج ند. کردساعت کلسینه  5به مدت  500

انتخاب پذیری ، شده برای غشاها سنتز متفاوتگازهای 
CO2/CH4  با عبوردهی  22/5برابرmol.m

-2
.Pa

-1
.s

-1 7-

پودر و غشای زئولیتی  [7]. ژو و نایررا نشان داده است 46/2×10
DD3R  سنتز آن پارامترهای موثر بر  متفاوترا سنتز کرده و انواع
ند. ایشان در آماده سازی محلول سنتز ار دادقر بررسیرا مورد 

( به عنوان قالب یا ماده جهت KFپتاسیم فلوراید ) ازپودر و غشا 
 استفاده کردند. ایشان غشا را در دمای  ر دهنده ساختا

◦
C 700  ساعت کلسینه کردند. عملکرد غشای بدست  8به مدت

که با اصلاح سطح با  ،آمده در جداسازی گازها بسیار پایین بود
توانسته اند عملکرد غشا را افزایش دهند.  ،PDMSاستفاده از 

و رشد  2ش با استفاده از دو روش رشد درجاو همکاران [8]ژنگ
 DD3Rو با استفاده از روش اکستر، لایه غشایی زئولیت  3ثانویه

را در جداسازی گازهای هیدروژن و  سنتز کرده و عملکرد آنرا 
قرار دادند. ایشان غشاهای سنتز شده  بررسیاکسیدکربن مورد دی

◦ساعت در دمای   6را به مدت 
C 450  ساعت در دمای  6و◦

C 

های عبوردهی انجام شده از غشاهای آزمونکلسینه کردند.  700
  های متعدد در غشاها بود.نشان دهنده وجود ترک ،کلسینه شده

را با  DD3Rغشای زئولیتی  ،و همکارانش [9]یوچیکاوا
 استفاده از روش هیدروترمال سنتز کرده و تاثیر مرحله
کلسیناسیون و انتخاب دمای مناسب در این مرحله را مورد ارزیابی 

◦انتخاب دما در محدوده  ،قرار دادند. بر اساس نتایج بدست آمده
C 

انجام کلسیناسیون مناسب گزارش شده است. با  برای 550-450
با توجه به کارهایی که در زمینه سنتز غشای زئولیتی  ،این حال
DD3R از کلسیناسیون در محدوده  پس ،گزارش شده است

                                                 
1 Exter Method 
2 In-situ growth Method 
3 Secondary Growth Method 

که به حفرات  ،دمایی ذکر شده، غشا عملکرد مناسبی نداشته
 شود.غیرزئولیتی ایجاد شده در مرحله کلسیناسیون نسبت داده می

از سنتز موفقیت  پسیکی از موارد بسیار مهم با توجه به اینکه 
جلوگیری از ایجاد  ،استآمیز لایه غشایی، مرحله کلسیناسیون 

ترک در مرحله کلسینه کردن، بسیار حائز اهمیت بوده و بررسی و 
تواند منجر به عملکرد بسیار مناسب غشا میکنترل دقیق آن، 

. بر اساس مطالعات انجام شده، تنها کار انجام شده در زمینه شود
توسط یوچیکاوا و  DD3Rکلسیناسیون غشای زئولیتی 

ر شده، محدوده دمایی ، که بر اساس مطالب ذکاستهمکارانش 
گزارش شده توسط ایشان، منجر به کلسیناسیون موفق و عملکرد 

بنابراین، بررسی نشده است.  پژوهشگرانبالای غشا در کار دیگر 
)از  DD3Rشرایط مناسب برای کلسینه کردن غشای زئولیتی 

-لحاظ دمایی و مدت زمان لازم( و اعمال تمهیدات لازم در بازه

امری های دمایی مشخص در هنگام افزایش و کاهش دما، 
 .است ناپذیراجتناب

در دماهای  DD3Rکاهش وزن زئولیت  مقدار ،(1شکل )
-طور که مشاهده میدهد. همانثابت با گذشت زمان را نشان می

◦در دمای  DD3Rزئولیت  در صورت کلسیناسیون ،شود
C 600 ،

 2طوریکه در کمتر از ب ،استسرعت کاهش وزن بسیار زیاد 
از  پس یابد ودرصد وزن آن کاهش می 10بیشتر از  ،ساعت

زئولیت های قالب از ساختار ساعت تقریبا تمام مولکول 10گذشت 
ک و وشوند. کاهش وزن با چنین سرعتی باعث ایجاد شخارج می

ایجاد ترک در ساختار غشا خواهد شد. انجام کلسیناسیون در 
◦دمای 

C 400  ،نیز با وجود سرعت پایین کاهش وزن
◦کلسیناسیون کاملی را منجر نخواهد شد. انتخاب دمای 

C 500 
◦مشابه با انتخاب دمای  ینیز رفتار

C 600 تواند باعث دارد و می
انتخاب  ،ایجاد ترک در مرحله کلسیناسیون این نوع غشا شود. لذا

◦ گسترهدر دمای کلسیناسیون 
C 500-400 د مطلوب توانمی

 باشد.
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 [9]زمان گذشت با ثابت دماهای در DD3R زئولیت وزن کاهش میزان :1 شکل

بر اساس مطالعات انجام شده توسط یوچیکاوا و همکارانش در    
، DD3Rارتباط با تفاوت ضریب انبساط حرارتی آلومینا و زئولیت 

طور حرارتی آلومینا با افزایش دما بضریب انبساط  ،توان گفتمی
ولی ضریب انبساط حرارتی زئولیت  ،یابدیکنواخت افزایش می

DD3R  ز کلسیناسیون رفتار ا پسو  شیپسرعت ثابتی نداشته و
◦طوریکه تا دمای متفاوتی دارد، ب

C 450  تقریبا شیب تغییرات
DD3R از دمای  پسولی ،یکنواخت بوده◦

C 450  دچار نوسانات
تقریبا  ،سرد شدن و کاهش دما هنگامدر  ،شود. همچنینشدید می
◦تا دمای 

C 200 سرعت تغییرات ثابتی دارد و بعد از این دما، 
هانی در ضریب انبساط حرارتی مشاهده شده است. کاهش ناگ

تفاوت در  ،لازم به ذکر است که موقع سرد شدن ،همچنین
ضرایب انبساط حرارتی بین زئولیت و آلومینا بالا است و باید در 

با سرعت پایینی دما را کاهش داد. این در  ،هنگام کلسیناسیون
شده در حالی است که سرعت کاهش دما در تمام کارهای انجام 

◦برابر  DD3Rمرحله کلسیناسیون غشای زئولیتی 
C/min 1 

 .[9]گزارش شده است

با استفاده از  DD3Rغشای زئولیتی  پودر و ،در این کار
 . با توجه به ضرورت تعیین دقیقثانویه سنتز شد گرماییآبروش 

آزمون عبوردهی دمای مناسب برای کلسیناسیون این نوع غشا، 
و بطور  گاز نیتروژن از غشا در حین افزایش دما در داخل کوره

ژن به . در این کار، گاز نیتروانجام شد همزمان با کلسیناسیون
درجه افزایش  5غشا جریان داشته و به ازای هر طور مداوم بر 

. با این کار، دمایی که در آن شددما، آزمون عبوردهی گاز انجام 
های قالب از ساختار غشا افزایش زیادی شدت خارج شدن مولکول

 به راحتی مشخص  ،شودیابد و منجر به ایجاد ترک میمی
مورد نظر، باعث جلوگیری یا کاهش  . تعیین دقیق دمایشودمی

 حفرات غیرزئولیتی و حتی کنترل اندازه آنها در غشا  مقدار
 .شودمی

 تجربی بخش -2

 DD3R تیزئول پودر سنتز -1-2

مقدار  با توجه به DD3Rبرای سنتز پودر  مواد لازم ریمقاد
 H2O: 404 EN: 100ی موادنسبت مول محلول مورد نیاز و

SiO2: 47 1-ADA 11240  پودر  ریروند ز یو ط شدهمحاسبه
DD3R شودسنتز می. 

در داخل ظرف  نیآمیدلنیگرم مشخص شده از ات مقدار
 حل  و افزوده نیآمآدامانتان-1مقدار گرم مشخص از  یحاو
ه افزودبه محلول  کبارهیرا به  ده. سپس مقدار آب وزن ششودمی

 ،سپس. گیردمیقرار  دیساعت تحت اختلاط شد 1و به مدت  شده
◦ یدر دما دیبا اختلاط شد بازگردانیتحت 

C 95  حرارت داده
سرد کرده و  خ،یمحلول را در داخل حمام آب و  ،سپسشود. یم

به صورت آرام و قطره قطره  کایلیمقدار گرم مشخص از منبع س
با  بازگردانیدوباره تحت محلول  ،شود. سپسیم زودهفابه آن 

◦ یدمادر  دیاختلاط شد
C 95 تیشود. در نهایحرارت داده م، 

◦ یدماروز در  4به مدت  شده و ختهیراتوکلاو محلول به داخل 
C 

 در داخل آون قرار داده  rpm 60تحت چرخش با دور  160
مقطر ه و با آب شدمحتویات اتوکلاو خارج  ،سپسشود. یم

. پودرهای به دست ابدیآن کاهش  pHشود تا یشستشو داده م
 شوند.میآوری و جمعآمده در داخل آون خشک 

 DD3R تیزئول پودر با هیپا یبنددانه -2-2

 به آب مقطر اضافه شده DD3R تیزئول پودر مقداری
ساعت با استفاده از همزن  12و به مدت  % وزنی(1/0-3/0%)

شود تا پودر به طور کامل در داخل آب یزده مهم یسیمغناط
با استفاده  ،آماده شده یالوله هیطرف پا کی ،پخش شود. در ادامه

 حلولدر داخل م هیپا ،تیشود. در نهایاز چسب گسکت مسدود م
 هیپا یبر رو DD3R تیزئول یشود تا پودرهایور مپودر غوطه

-یقرار م در داخل آون شده یبنددانه هیپا ،شوند. سپس یبنددانه
 .تا خشک شود ردیگ
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 DD3R تیزئول یغشا سنتز -2-3

 یسنتز ط، محلول DD3Rزئولیت  در سنتز لایه غشایی
 شدهبندی دانه هیپا ،سپس .شودیمماده آسنتز پودر  در مشابه روند

به داخل آن  اطیقرار داده و محلول با احت اتوکلاودر داخل  را
ی در دما ساعت 96به مدت  اتوکلاو ،شود. در نهایتمی ختهیر

◦
C160  تحت چرخش با دورrpm 60  قرار داده  آوندر داخل
شود تا یمقطر شستشو داده مبا آب  ،غشای سنتز شده شود.یم

pH  ساعت در دمای  48به مدت  ،سپس. ابدیآن کاهش◦
C 45 

 .شودخشک می

 DD3R تیزئول یغشا ونیناسیکلس -2-4

های استفاده از اورینگ با DD3Rابتدا غشای زئولیتی 
عبوردهی  آزمونآب بندی شده و در داخل ماژول فلزی  4گرافیتی

ماژول غشایی در داخل کوره با کنترل  ،گاز قرار گرفت. سپس
جریان گاز  ،دیجیتالی دما طوری قرار گرفت که در مواقع لازم

آن از  عبوردهی مقدارو  شودنیتروژن وارد قسمت خوراک ماژول 
از میزان حفرات باز شده  توان. با این کار میشودگیری دازهان غشا

ک وبه ش DD3Rمطلع شد. با توجه به حساسیت غشای زئولیتی 
رارتی آن، سرعت افزایش حرارتی و نوسانات ضریب انبساط ح

◦دمای کوره 
C/min 2/0  انتخاب شد. برنامه کوره حاوی ماژول

 غشایی به صورت زیر تنظیم شد. 

◦ یدماای محیط تا دمای کوره از دم
C 400  با سرعت

◦
C/min 2/0  ساعت در آن دما ثابت  10افزایش یافته و به مدت

◦ یدمااز  ،ماند. سپسمی
C 400  یدماتا ◦

C 450  با سرعت
◦
C/min 2/0  ساعت در آن دما ثابت  10افزایش یافته و به مدت

◦ یدمااز  ،ماند. در ادامهمی
C 450  یدماتا ◦

C 500  با سرعت
◦
C/min 2/0  ساعت در دمای  30افزایش یافته و به مدت◦

C 
◦ یدمااز  ،ماند. در نهایتثابت می 500

C 500  تا دمای محیط با
◦سرعت 

C/min 2/0 بعد از هر  شود. لازم به ذکر است،سرد می
ای عبوردهی گاز نیتروژن، داخل غشا و محفظه آزمونبار انجام 

شود تا هوای فشرده جاروب میکه غشا در داخل آن قرار دارد با 
نیتروژن از محیط خارج شده و اکسیژن کافی برای سوختن 

های آلی قالب تامین شود. برای بررسی بیشتر مولکول

                                                 
4 Graphite O-ring 

در دمای  DD3Rیک نمونه دیگر از غشای زئولیتی  ،کلسیناسیون
◦
C 500  و با سرعت◦

C/min 1/0 .کلسینه شد 

 گازها جداسازی در غشاها عملکرد ارزیابی -2-5

-ها، عبوردهی گازهای خالص نیتروژن، دیآزموندر این 

ها، آزمونبرای انجام این شود. اکسیدکربن و متان انجام می
غشایی قرار  ماژولدر داخل  ،شدهسنتز  DD3Rغشای زئولیتی 

-بندی می آب 5های فلزیگیگرفته و با استفاده از اورینگ و کله

ای با اعمال فشاره ،عبوردهی گازها مقدار گیریشود. اندازه
بوری از غشا گیری حجم گاز عدر قسمت خوراک و اندازه متفاوت

-انتخاب ،همچنین شود.سنج حبابی انجام میبا استفاده از جریان

گازها از حاصل تقسیم عبوردهی یک گاز به  آلایده پذیری
 آید. عبوردهی گاز دیگر بدست می

 بحث و نتایج -3

 غشا و پودر مشخصات تعیین -3-1

در  ،مربوط به پودر و غشای سنتز شده XRDتصاویر الگوی 
 ،شود( نشان داده شده است. همانطور که مشاهده می2شکل )
وها وجود دارد. در این الگ DD3Rهای مربوط به زئولیت تمام قله

-571با الگوی استاندارد با شماره  XRDهای مطابقت خوب الگو
41 (JCPDS No. : 41-571  در مرکز بین المللی داده های

پراش( نشان دهنده سنتز موفقیت آمیز پودر و لایه غشایی زئولیت 
DD3R  استآلومینا -پایه سرامیکی آلفابر . 

 

                                                 
5 Metal Caps 
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 شده سنتز DD3R زئولیتی )ب( غشای و )الف( پودر XRD الگوی :2 شکل

 

های تعدادی از قله ،مربوط به لایه غشایی XRDدر الگوی 
پایه مربوط به  ،وجود دارد 2θ = 25-45°اضافی که در زاویه 

در  DD3Rهای مربوط به زئولیت . قلهاستآلومینا -سرامیکی آلفا
که نشان دهنده  استاز شدت خوبی برخوردار  الگوهر دو 

تصاویر . استبلورینگی مناسب پودر و لایه غشایی سنتز شده 
SEM  از سطح رویی )پایین( و سطح مقطع )بالا( غشای زئولیتی

DD3R همانطور. است شده داده نشان (3) شکل در ،سنتز شده 
 و داشته مناسبی درونی رشد زئولیت بلورهای ،شودمی مشاهده که

 شده تشکیل سرامیکی پایه بر پیوسته طور به منسجمی لایه
 µm 5برابر  میانگینبه طور  شده تشکیل بلورهای اندازه. است
بر طبق تصویر مربوط به سطح مقطع، ضخامت لایه . است

 µm 20آلومینا تقریبا برابر -زئولیتی تشکیل شده بر روی پایه آلفا
 . است

 
 زئولیتی غشای )پایین( مقطع سطح و )بالا( رویی سطح از SEM تصاویر :3 شکل

DD3R آلومینا-آلفا پایه روی بر شده سنتز 

 DD3R زئولیتی غشای کلسیناسیون -3-2

بخش مروری بر تحقیقات گذشته  با توجه به اهمیتی که در
در مورد کلسیناسیون غشای زئولیتی مطرح شد، کلسیناسیون 

حرارتی  کوشای که از غشای این نوع زئولیت با طرح برنامه
با استفاده از  ،در این کلسیناسیون شد.انجام  ،جلوگیری نماید

عبوردهی گاز نیتروژن با افزایش دما و یا با  مقدارگیری اندازه
، میزان حذف گذشت زمان )افزایش دما با سرعت مشخص(

 نتایج .مورد ارزیابی قرار گرفت ،های قالب از ساختار غشامولکول
( نشان داده شده است. 4در شکل ) بررسیبدست آمده از این 

افزایش دمای کوره با  ،شود( مشاهده می4همانطور که در شکل )
نیتروژن افزایش  گاز و در نتیجه افزایش دمای غشا، عبوردهی

◦دمای رسیدن به یابد و بعد از می
C 300، گاز  میزان عبوردهی
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گیری دارد. با توجه به برنامه طراحی شده نیتروژن افزایش چشم
، بعد از رسیدن به DD3Rبرای کلسیناسیون غشای زئولیتی 

◦دمای 
C 400شود. ثابت نگه داشته میدما  ،ساعت 10ت ، به مد

در این دما با  ،شودب( مشاهده می 4همانطور که در شکل )
یابد که نشان دهنده گذشت زمان عبوردهی به آرامی افزایش می

. با افزایش دما به استبا سرعت پایین  قالبهای خروج مولکول
◦
C 425،  از  پس ولی ،یابدافزایش مینیتروژن گاز عبوردهی

◦افزایش دما به 
C 450 100، عبوردهی نیتروژن به یکباره حدود 
 یابد که نشان دهنده افزایش سرعت خارج شدنبرابر افزایش می

قالب از داخل حفرات و ایجاد ترک در لایه زئولیتی  هایمولکول
◦. با رسیدن به دمای است

C 500،  عبوردهی گاز نیتروژن تقریبا
mol.m ثابت و برابر

-2
.Pa

-1
.s

 . است 9-8×7-10 1-

 ،(4برای بررسی بیشتر کلسیناسیون، نمودار مربوط به شکل )
◦تر از در دماهای پایین

C 300 ( 5بزرگ نمایی شده و در شکل )
◦تا دمای  ،شودنشان داده شده است. همانطور که مشاهده می

C 

به دلیل خارج نشدن قالب از ساختار، افزایش دما باعث  ،150
ولی  ،شودمی 6نیتروژن به دلیل نفوذ نادسنگاز کاهش عبوردهی 
◦با افزایش دما از 

C 150 نیتروژن  گاز افزایش عبوردهی ،به بعد
این مهم به دلیل شروع تخریب حرارتی قالب و شود. مشاهده می

با دقت در . استختار غشا های آن از داخل ساخارج شدن مولکول
توسط ارائه شده مربوط به نمودار ضریب انبساط حرارتی نتایج 

 مشاهده  ،DD3Rدر مورد زئولیت  همکارانش و [9]یوچیکاوا
مطابقت بسیار  ،شود که نتایج بدست آمده در این نمودارمی

 دارد. آنهامناسبی با 

 

                                                 
6 Knudsen Diffusion 

 

 مرحله در DD3R زئولیتی غشای از دما افزایش با نیتروژن گاز عبوردهی :4 شکل
 گذشت با C◦ 400 دمای در (ب ،C◦  500-25 دمایی بازه در (الف :کلسیناسیون

 زمان

 

 

 مرحله در DD3R زئولیتی غشای از دما افزایش با نیتروژن گاز عبوردهی :5 شکل
 C◦ 300-25 دمایی بازه در کلسیناسیون

برای  ،طور که در بخش کارهای تجربی گفته شدهمان
در  DD3Rبررسی بیشتر، یک نمونه دیگر از غشای زئولیتی 

◦دمای 
C 500  و با سرعت◦

C/min 1/0  کلسینه شد تا سرعت
( 6افزایش و کاهش دما نیز مورد مطالعه قرار گیرد. شکل )

 کلسینه شده DD3Rاز غشای زئولیتی  متفاوتعبوردهی گازهای 
◦در دمای 

C 500  و با سرعت○
C/min 1/0 دهد. را نشان می

پذیری گازها بسیار پایین انتخاب ،شودهمانطور که مشاهده می
بقیه گازها بر اساس جرم  ،اکسیدکربنیبوده و به غیر از د
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-کنند. دلیل بالا بودن عبوردهی دیمولکولی از غشا عبور می

-میزان جذب بالای دی ،متان و نیتروژن نسبت به اکسیدکربن

-، میکلیتواند باشد. به طور اکسیدکربن نسبت به این دو گاز می

لیل حاکم در جداسازی گازها در این غشا به د سازوکارتوان گفت 
. با توجه به این استنفوذ نادسن بزرگ بودن حفرات غیر زئولیتی، 

گرمایش پایین در  سرعتتوان گفت حتی با انتخاب می ،نتایج
◦در توان نمی ،کلسیناسیون این نوع غشا

C 500 ک ومانع از ش
دماهای پایین تر از  حرارتی و ایجاد ترک در این غشا شد و باید از

◦
C 500  کردبرای کلسیناسیون موفق استفاده. 

 

: عبوردهی گازهای هیدروژن، دی اکسیدکربن، متان و نیتروژن از 6شکل 
 C/min 1/0○و با سرعت  C 500◦کلسینه شده در دمای  DD3Rغشای زئولیتی 

 

مربوط به  BJHو دفع  BJH، جذب BETنمودار  ،(7)شکل 
◦غشای کلسینه شده در دمای 

C 500 طور دهد. همانرا نشان می
سهم بالایی از حجم حفرات غیرزئولیتی به  ،شودکه مشاهده می

. با انجام نانومتر( اختصاص دارد 100حفرات با ابعاد نانومتری )زیر 
 ، BJHگیری برای قطر حفرات در نمودار جذب و دفع متوسط

در مرحله  nm 9/51 قطر حفرات به ترتیب برابر متوسط اندازه
 حضور حفرات به دست می آید.در مرحله دفع  nm9/25 جذب و 

پذیری موجب عدم انتخاب ،با قطری در این محدوده غیرزئولیتی
هایی مثل نیتروژن، ناسب غشا در جداسازی کوچک مولکولم

 شود.اکسیدکربن و متان از همدیگر میهیدروژن، دی

 

)ج( مربوط به  BJH)ب( و دفع  BJH)الف(، جذب  BETودار : نم7شکل 
 C 500◦شای کلسینه شده در دمای غ

 

 عملکرد جداسازی گازها توسط غشا -3-3

-نیتروژن، دیعبوردهی گازهای خالص ( 8شکل )

و  N2/CH4پذیری و انتخاباکسیدکربن، متان و هیدروژن 
CO2/CH4  از غشای زئولیتیDD3R  کلسینه شده در دمای◦

C 
◦و با سرعت  425

C/min 2/0  مطابقت با برنامه ارائه شده در(
الف(  8دهد. همانطورکه در شکل )( را نشان می4-2بخش 

عبوردهی گازها با افزایش فشار تغییر محسوسی  ،شودمشاهده می
 H2 > CO2ندارد. ترتیب عبوردهی گازها در این غشا به صورت 

> N2 > CH4 این ترتیب عبوردهی به دلیل مطابقت با است .
غربال  سازوکارنشان دهنده حاکم بودن  ،قطر سینتیکی گازها
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میزان  ،. از طرف دیگراستمولکولی در جداسازی گازها در غشا 
اکسیدکربن منجر به زیاد بودن عبوردهی آن و جذب بالای دی

شود. میبوردهی آن به عبوردهی هیدروژن نزدیک شدن میزان ع
را به  N2/CH4و  CO2/CH4آل پذیری ایدهانتخاب ،ب( 8شکل )

دهد. صورت تابعی از فشار خوراک در دمای محیط نشان می
برابر  CO2/CH4پذیری انتخاب ،شودهمانطور که مشاهده می

. است 4-5در این غشا برابر  N2/CH4پذیری و انتخاب 11-10
از انجام  پس DD3Rپذیر بودن غشای زئولیتی انتخاب

◦کلسیناسیون در دمای 
C 425،  نشان دهنده مناسب بودن این دما
و جداسازی گازها از میان حفرات ذاتی  برای انجام کلسیناسیون

 . استاین زئولیت 

 

 
 هیدروژن و متان اکسیدکربن، دی نیتروژن، خالص گازهای عبوردهی :8 شکل
 DD3R زئولیتی غشای در )ب( CH2CO/4 و CH2N/4 پذیری انتخاب و )الف(

 C/min○ 2/0 سرعت با و C◦ 425 دمای در شده کلسینه

  گیرینتیجه -4

با استفاده از  DD3R، پودر و غشای زئولیتی پژوهشدر این 
ثانویه سنتز شد. با توجه به اهمیت کلسیناسیون این  رشدروش 

کلسیناسیون اینکه دمای مناسب برای  باوجودولیتی، نوع غشای زئ
◦ای برابر را در مراجع معتبر علمی در طرح لوله

C 700  و برای
◦غشاهای دیسکی برابر 

C 550-500  ،کلسیناسیون گزارش شده

آن با برنامه طراحی شده با اندازه گیری عبوردهی گاز نیتروژن در 
کلسیناسیون غشای زئولیتی  که نشان داد ،متفاوتدماهای 
DD3R  در دمای◦

C 500  با سرعت حتی◦
C/min 1/0  منجر به

ایجاد ترک در لایه زئولیتی و به وجود آمدن حفرات غیرزئولیتی 
برای داشتن . شودمی نانومتر( 100ابعاد نانومتری )زیر  گسترهدر 

افزایش دمای  ،کلسیناسیون موفق در این نوع غشای زئولیتی
◦کوره تا دمای 

C 425  با سرعت◦
C/min 2/0  مناسب بوده و

موجب ایجاد ترک و کاهش عملکرد غشا  ،افزایش بیش از حد دما
 .در جداسازی گازهای هدف خواهد شد
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Abstract: In this study, the DD3R zeolite powder and membrane were synthesized via a secondary growth 

method. The XRD and SEM analyses show the successful synthesis of the DD3R zeolite powder and 

membrane. The calcination of the membrane was carried out at 500 
◦
C with a heating rate of 0.2 

◦
C/ min. 

The N2 gas permeation test was carried out at different temperature steps simultaneously with increasing 

the temperature. The results show that after 425 
◦
C, N2 permeation increases by about 100 times, which 

indicates thermal shock and creating non-zeolite pores with size in nanometric range in the membrane. The 

calcination of another membrane at 500 
◦
C with a heating rate of 0.1 

◦
C/ min also was resulted in defects of 

the membrane. Finally, the calcination of the DD3R membrane at 425 
◦
C with a heating rate of 0.2 

◦
C/min 

prevented thermal shock, and then the defects were minimized in the membrane. So that, the perm-

selectivity of CO2/CH4 and N2/CH4 were measured 10-11 and 4-5, respectively. 

 

 


