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 چكيده

كشي . اثر دماي صفحه فيلمندشد ساختهايميد با روش وارونگي فاز خشك/تر با غيرحلال آب اترپلي پژوهش، غشاهايدر اين  
، بلور اكسيددي كربنتراوايي بالاترين غشاء با  روي. سپس، شداكسيد از متان بررسي ديكربن جداسازي  قدارو م غشاء بر ساختار

 ءو غشا شدمتيل ايميدازول توليد -2هاي روي و بخار بين كمپلكس نهشت بخار شيمياييبا روش  8- چارچوب زئوليتي ايميدازول
     كربن جداسازي  قدارو م ، ريخت غشاء مركب8- ايميدازولزئوليتي  تشكيل چارچوببر  نهشتدست آمد. اثر دماي مركب به

ايجاد  ،اكسيدكربن ديافزايش تراوايي  موجبكشي افزايش دماي صفحه فيلم ،نشان داد هاسي شد. نتيجهاز متان برر اكسيددي
هاي فيزيكي و ويژگي. شد ايميداترپليمتخلخل سطحي غشاء  هايپذير و قطر حفرهضخامت لايه گزينش ، كاهشساختار انگشتي

 كروسكوپيماز  آمدهدستبهتصاوير  .شدند ايي مواد مشخصهاي شناسشده با روشو مركب توليد بسپارشيميايي غشاهاي 
به خوبي  C50°در ايميد اترپليپذير غشاء سطح گزينش بر 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولنشان داد  ايكس پرتوو پراش  يالكترون
 شت بخار شيميايينه) از روش 8-ها (چارچوب زئوليتي ايميدازولپذير آنغشاهاي مركبي كه سطح گزينشاست.  كردهرشد 

پذيري بيشتري درصد گزينش 78تا  21بين ايميد اترپلي ءغشانسبت به  ساخته شدند، C 70°و  50، 40اتمسفري در دماهاي 
به شدت  بود C 100°آن  نهشت بخار شيمياييدماي  غشايي كه متانو  اكسيدكربن ديگاز تراوايي پذيري و داشتند. گزينش

  .تخريب شد بسپار ساختار غشاء C 130°ا به . با افزايش دمكاهش يافت
  

  اكسيدكربن دي ،8-چارچوب زئوليتي ايميدازول ،ايميداترپلي ،نهشت بخار شيميايي :هاي كليديواژه
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مقدمه
يندهاي گوناگون صنعتيادر فر بسپارهاي غشا فناوريرشد 

كربناز مخلوط گازي  اكسيدكربن ديمانند جداسازي گاز 
شده موجب هاآن توليد آسانيبه دليل ارزاني و  متان /اكسيددي

افزايشبهبود ساختار و زيادي با هدف  يهاپژوهشاست كه 
هايند بهبود مشخصهمان ،بسپارهاي غشا عملكرد جداسازي

معدني مانند - آليمواد  افزودنو يا  بسپارپذير لايه گزينش
غشاء ي) بهغربال مولكول ويژگي(  8- چارچوب زئوليتي ايميدازول

ساختهاي روشبيشتر شناخت  ،بنابراينانجام پذيرد.  بسپار
مطالعه راهاز  8- چارچوب زئوليتي ايميدازولتوليد و  بسپار غشاء
رسيدنتواند در مي مؤثرميايي يفيزيكي و شمتغيرهاي  ترعميق

.باشدبسزايي داشته نقش به اهداف مذكور 
ايميداترپلي فيلم تر غشاء اثر ضخامت، پژوهشدر يك 

از روش وارونگي فاز خشك/تر (انعقاد غيرحلال آمدهدستبه
و عملكرد جداسازي شناسيريختبر ايزوپروپانول) -آب

ن بررسيژنيترو /اكسيدكربن دياز مخلوط اكسيد كربن دي
آمده نشان داد كه با افزايش ضخامتدستبه هاينتيجه. شد

و يابدميكاهش د اكسيكربن ديتراوايي گاز  ،فيلم تر
همچنين، در پژوهشي. ]1[ شودهاي بزرگ تشكيل ميحفره

نامتقارن با حلالايميد اترپليغشاء  شناسيريختديگر 
شامل آب وو چندين غيرحلال  1پيروليدون-2-نرمال متيل

در روش متفاوت 2شوندگيهاي نزديكنسبت بااتانول 
براينشان داد كه  هانتيجه. بررسي شد فازتروارونگي 
پيدادگي بحراني گليسيرين نسبت نزديك شون- آب غيرحلال

كه،هاي بزرگ انگشتي از بين نرفتند. درحاليو حفره نشد
با افزايش 200پلي اتيلن گليكول - براي غيرحلال اتانول

شوندگي و رسيدن به مقدار بحراني نسبتنسبت نزديك
شوندگي ساختار غشاء از انگشتي به اسفنجي تغييرنزديك
.]2[داد شكل 

1. N-methyl-2-pyrrolidone 2. Approaching ratio

شدهاصلاحايميد اترپليوليد براي ت، از روش نفوذ متقابل
با بلوربسپار  پيوند كووالانسي براي( هاي آمينيبا گروه

عنوان پايه رشد بلورهايبه) 8- چارچوب زئوليتي ايميدازول
اثربا بررسي . شداستفاده   8-چارچوب زئوليتي ايميدازول

الاترينب شدماي نفوذ متقابل و زمان واكنش، مشخص د
پذيري گاز هيدروژن از مخلوط گازي هيدروژن/گزينش

ساعت واكنش 24و  C 15°ي در دما 1816ر با پروپان براب
3داي .]3[آيد دست ميبه 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولتوليد 

غشاء 4سازي ترخنك –و همكارانش با روش جت خشك 
اي تو خالي نامتقارن متشكل ازرشته تركيب آميخته

توليد كردند. 8-لچارچوب زئوليتي ايميدازوو ايميد اترپلي
/اكسيدكربن دياز مخلوط اكسيد كربن ديپذيري گزينش

36به ايميد اترپليتوخالي  الياف  براي غشاء 30نيتروژن از 
ايغشاء صفحه .]4[براي غشاء تركيبي مذكور افزايش يافت 

چارچوب زئوليتيو ايميد اترپليتركيب آميخته متشكل از 
از روش اختلاط و وارونگي فاز خشك در محيط 8-ايميدازول

لاپذيري ايدهگزينش. يد توليد شداشباع از متيلن كلر
متان و /اكسيدكربن دياز مخلوط اكسيد كربن ديجداسازي 

4/40به  9/37تيب از نيتروژن به تر /دي اكسيدكربنمخلوط 
- اثر دو چارچوب فلزي .]5[ افزايش يافت 11/31به  52/26و 

زئوليتيچارچوب و  8-چارچوب زئوليتي ايميدازولآلي، 
از اكسيدكربن ديجداسازي  در افزايش مقدار ،67- ايميدازول

در غشاء هيبريدينيتروژن  /اكسيدكربن ديمخلوط گازي 
مطالعه شد. ايميداترپلياي با فاز همگن ماتريسي صفحه
براي غشاء هيبريدي شامل اكسيديكربن د به پذيريگزينش

غشاء ، براي6/39 برابر با 8-چارچوب زئوليتي ايميدازول
برابر با 67-چارچوب زئوليتي ايميدازولهيبريدي محتوي 

چارچوب زئوليتيهر  حاويهيبريدي   غشاءبراي ، 5/27
3/10 برابر با 67-چارچوب زئوليتي ايميدازولو  8-ايميدازول

3. Dai 4. Dry jet-wet quench method
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)C 35°در دماي ( 24 برابر با ايميدراتپليو براي غشاء 
براي توليد و نهشت بخار شيميايياز روش  .]6[ دست آمدبه

هايرشته بر 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولبلور نانورسوب 
تراوايي گازاستفاده شد.  1وينيليدن فلوريدپليتوخالي 

برابر افزايش پيدا 3توخالي تا  اليافهيدروژن نسبت به غشاء 
.]7[ كرد

ساختهاي روشزيادي در زمينه  هاپژوهشتاكنون 
وي فاز خشك/تر ويژه روش وارونگهب نامتقارن بسپار غشاء

،غشاءبر بهبود ساختار يا عملكرد جداسازي  مؤثرمتغيرهاي 
گري مانند دمايهاي ريختهعاملاثر  ولي، استشده  انجام

توجه نبودهبر ساختار غشاء چندان موردگري سطح ريخته
چه اگر بسپاردر توليد غشاهاي مركب پايه  ،همچنينت. اس

استفاده شده نهشت بخار شيمياييمانند  تفاوتيهاي مروش
و پيچيده در دماي بالا بسيارشامل مراحل  بيشتر ولي ،است

استفاده از ].8[ شودمي بسپار تخريب غشاء موجبكه  هستند
در دماي پايين و فشار نهشت بخار شيمياييروش 

غشاهاي ارزانساخت ساده و بر  افزونتواند سفريك مياتم
هادر توليد آن مؤثر، گامي معدني-و مواد آلي بسپاراز  مركب

يهاپژوهشدر اين زمينه نيز  وليدر مقياس صنعتي باشد، 
.گرفته استاندكي انجام 

بخش تجربي
 مواد اوليه

- نرمال متيلمتيل ايميدازول، -2 ،دو آبه استات روي
از %99 با خلوص بيشتر ازهمه اتانول  ووليدون پير-2

ايميداترپليهمچنين، از  شركت مرك خريداري شدند.
اتانول )،Ultem™ 1000با نام تجاري  2(شركت سابيك

متانول، )%5/99از مرك با خلوص بيشتر  ساخت(آمين 

1. Polyvinylidene fluoride 2. SABIC

همهنيز استفاده شد.  )%90از بيشتر  با خلوص ساخت ايران(
ند.شدسازي بيشتر استفاده يا آمادهمواد بدون تصفيه 

 ايميداترپليغشاء توليد 
با ]9[ شدهروش گزارش پايهبرايميد اترپليغشاء 

كاهش دماي اختلاط به ماننددر مراحل ساخت  تغييراتي
°C 70در دو وتهيه ساعت  3زدايي به ، كاهش زمان حباب

طورهكه ب شدكشي فيلمسطح شيشه بر تفاوت دماي م
شفاف يك محلول . ابتداشودآن پرداخته ميخلاصه به شرح 

بادر نرمال متيل پيروليدون ايميد اترپليوزني  %20شامل 
و دورساعت  20زمان اختلاط با  ،C 5±70°دما در  واپايش

زدايي، محلولحباب رايب. آهسته همزن توليد شد
.ساعت در شرايط آزمايشگاهي نگه داشته شد 3آمده دستبه

شناسيريختر گري ببراي بررسي اثر دماي سطح ريخته
µm250گري فيلم تر با ضخامت ، ريختهايميداترپليغشاء 

C° و 1عنوان نمونه به C 25°دماي  بااي صفحه شيشه بر

به 2و  1هاي نمونه. پذيرفتانجام  2به عنوان نمونه  70
درنگو بي C 90° در آون اتمسفريك با دمايدقيقه  4مدت 

پس از قرار گرفتند. C 25°دماي در حلال آب غيردر حمام 
آمده از حمام آب خارج و درتدسغشاهاي بهساعت  24

ساعت خشك شدند. 48به مدت  C 25°دماي 
 توليد ژل كمپلكس روي
با ]10[ دستورالعمل پايههاي روي برتوليد ژل كمپلكس

C°كاهش دماي واكنش توليد كمپلكس به  شاملتغييراتي 

يكساعت انجام شد. ابتدا،  1اختلاط به مدت افزايش   و 58
نول بهدر اتادو آبه استات  رويشيري رنگ از  تعليقهمحلول 
تدريجبهتهيه شد.  C 3±58°در دماي زدن هم با 1:3نسبت 

حلولدر مدت نيم ساعت چند قطره اتانول آمين به م
. اختلاطشدشفاف  شد تا رنگ محلول نيم فزودها ،شدهتهيه

شفاف ادامهنسبت بهتا مشاهده محلول  C 3±58°در دماي 
دار ريختهاي دردست آمده در ظرف شيشهمحلول به يافت.
برايپس از تبخير اتانول و كاهش دما تا دماي محيط،  .شد
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در دماي محيطو  در ظرف بستهكشي استفاده در مرحله ژل
نگهداري شد.

چارچوب زئوليتي بلورهاي نانونهشت بخار شيميايي 
 ايميداترپذير غشاء پليلايه گزينش بر 8-ايميدازول

برنهشت بخار شيميايي بررسي اثر دماي واكنش براي 
ازگرم  20، 8- چارچوب زئوليتي ايميدازولبلور نانواندازه و توزيع 

ظرف واكنش 5ميدازول در متيل اي- 2شده آسياب هايذره
غشاء 2داده شدند.  گرما C 130°ريخته و تا دماي  جداگانه
هايعنوان نمونهبهگري گرم از ريخته آمدهدستبهاي صفحه
به در ظروف چسبانده و با قلم مو سطح رويه 4و  3شماره 

درنگدر ظروف بي ،ند. سپسشدكشي غشاهاي مذكور ژل
در ساعت 24به مدت  C50°ر دماي د 3شماره بسته شد. نمونه 
ولي نهشت ،قرار گرفتشيميايي  نهشتتحت آون اتمسفريك 
دهيگرما سرعتبا ، 4شماره نمونه براي بخار شيميايي 

C/min°1 از  در آون اتمسفريك°C 50  تا°C 130 انجام
- از ريخته مدهدستبه اي ديگرنمونه غشاء صفحه 3 .پذيرفت

درشيميايي بخار  نهشتتحت  ساعت 24به مدت گري گرم، 
.رفتندگقرار  ١٠٠ C°و  70، 40

 شناسايي هايروش
 )FESEM( روبشي گسيل ميداني ميكروسكوپ الكتروني

غشاء مركبسطح رويه و مقطع شناسي ريختاطلاعات 
 Nova مدل(روبشي گسيل ميداني  ميكروسكوپ الكترونيبا 

NanoSem 450كاهش برايد. مآدست ، ساخت آمريكا) به
ها با لايه نازكي از پلاتين روكش ومثبت، نمونه اثر بار منفي/

ش داده شدند.نيتروژن مايع بر دمايدر 
 )XRD( پراش پرتو ايكس

شبا رو 8-ساختار بلوري چارچوب زئوليتي ايميدازول
با دستگاه پراش پرتو هاپراش پرتو ايكس بررسي شد. نتيجه

.شد) ثبت Philips PW17ايكس (مدل 

 گاز گيري تراوايياندازه
ايميداترپليو متان از غشاء  اكسيدكربن ديتراوايي گاز 

آزمايشگاهي حجمدستگاه شده در و غشاهاي مركب تهيه
وارهطرحگيري شد. اندازهبار  2ثابت/فشار متغير در فشار 

. ابتدانشان داده شده است 1 شكلدر آزمايشگاهي دستگاه 
متان عاري از هوايا  اكسيدكربن ديبا گاز  محفظه آزمايش

گازغشاء داخل محفظه گذاشته شد و فشار  ،شد. سپس
. شير وروديدشبار واپايش  2كننده فشار در ورودي با تنظيم

يافتكه با گذشت زمان افزايش ميباز و مقدار فشار خروجي 
و از منتقل مقادير فشاركننده فشار به ثبت حسگريك  با
شد.پيوتر ارسال ميجا به كامآن

گيري تراوايي غشاييآزمايشگاهي براي اندازه سامانه 1شكل 
اكسيد و متانكربن دي هايگاز

.]11[آمد دست به 1معادله از  GPUتراوايي گاز با واحد 

P (GPU) =((273.15 × 106 V)/ (76 × ATp0)) (dp/dt) 
)1(  

حجم محفظه GPU( ،V(گاز  تراوايي P كه در آن،
غشاءسطح مقطع عبوري  cm3( ،Aآزمايش عملكرد غشاء (

)cm2( ،T  دماي محيط آزمايشگاه)K،( po به ورودي فشار
dp/dt، 75برابر با  )cmHg(محفظه آزمايش عملكرد غشاء 
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در است. )cmHg/s(فشار خروجي غشاء با زمان  تغييرهاي
 poو cm2 14/3 بابرابر  cm3 2 ،A برابر با Vاين پژوهش، 

(mbar)  پايين دست غشاء فشار بودند. cmHg 75 بابرابر 

كنندهو به دستگاه ثبت گيرياندازهحسگر فشار  باثانيه  1 هر
ثابت براي محاسبه تراوايي گاز تغييرهاي فشار ارسال شد.

در موارد بيشتردر كه  گرفته شدفشار بر حسب زمان در نظر 
فشار تغييرهاي 2شكل مثال، در  براي .بوددقيقه نخست  2

55تا ثانيه  5ثانيه  از يميدااترپليمتان در پايين دست غشاء 
است. 58/1 ،انحسب زمبر 

 تغييرهاي فشار متان در پايين دست غشاء نمودار 2شكل 
ايميد بر حسب زماناترپلي

ازاكسيد كربن دي ل مخلوط متان/اگزينش پذيري ايده
.آمددست به 2معادله 

 )2(  AB = PA/PB

PA  وPB واكسيد كربن دي هايترتيب تراوايي گازبه
متان هستند.

و بحث هانتيجه
 سطح غشاء شناسيريخت

سطح مقطع غشاءترتيب به b-3و  a -3 هايشكل
(نمونه سردگري از ريخته مدهآدستبه ايميداترپلينامتقارن 

يند وارونگي فارافر در) 2(نمونه  گرمگري ريختهو ) 1
.دهدنشان ميا غيرحلال آب را تر ب-خشك

تشكيل غشايي نامتقارن با لايه موجبگري گرم ريخته
گريشده با ريختهتر نسبت به غشاء تهيهپذير نازكگزينش
،2نمونه پذير در بودن لايه گزينشتر. علت نازكشودسرد مي

موجبباشد كه گري سطح شيشه ريختهدماي بالاتر  تواندمي
بسپار و رقيق از بسپاري فازهاي غني از تمايل جدايكاهش 

،بنابراين است. در مرحله تبخير (وارونگي فاز خشك) شده
بودن لايهترنازك. شدتشكيل  بسپارتري از فيلم لايه نازك

)حلالحمام غير( فازترشد در وارونگي  موجب 2نمونه رويي 
جايي حلال باهدر برابر جاب 1به نمونه مقاومت كمتري نسبت 

1نمونه درنتيجه، براي  .بدهداز خود نشان آب حلال رغي
جدايي آني 2و براي نمونه اسفنجي  ساختار باجدايي آهسته 

و c-3 هايشكل .]9[ گرفتشكل با ساختار زيرلايه انگشتي 
3-d  بهپذير غشاهاي نامتقارن لايه متراكم گزينشسطح

هد.را نشان مي 2و  1ترتيب نمونه 
تعداد شود،مشاهده مي 3ل شكطوركه در همان

پذيرهايي با قطر كمتر در سطح رويي لايه گزينشحفره
اين دليلافزايش يافته است.  1نسبت به نمونه  2نمونه 

حلال آبجايي حلال با غيرهتواند سرعت بيشتر جابپديده مي
اين كوتاه) باشد. تأخيرگري گرم (زمان در غشاء ريخته

در توافق است. ]13و  12شده [ ارائهاي هگزارشبا  هانتيجه
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گريسطح مقطع غشاء با ريخته FESEMتصويرهاي  3شكل 
سطح رويه )،b( گري گرمسطح مقطع غشاء با ريخته )،a( سرد

گري گرمسطح رويه غشاء با ريخته ) وc( گري سردغشاء با ريخته
)d(  

نهشت بخار شيميايي اثر دماي
هاينمونه سطح روييترتيب هب b-4و  a -4 هايشكل

در .دندهنشان ميرا  نهشت بخار شيمياييپس از  4و  3
در  8-چارچوب زئوليتي ايميدازول هايذره a -4شكل 
سطح بربه صورت گسترده  nm 100هايي كوچكتر از اندازه

اند كه بادهكررسوب  ايميداترپليپذير غشاء گزينش
شكلدر  .]15و  14 ،7[ گاري داردساز شدهگزارش هاينتيجه

4- b روي 8-وليتي ايميدازولچارچوب زئ هايذره فراواني
دليل آن. ناچيز است 4نمونه شماره پذير سطح گزينش

علت تخريبمهاجرت كمپلكس روي به بافت داخلي غشاء به
لايه رويه غشاء است كه شرح آن در ادامه آمده است.

را پس 4و  3هاي سطح مقطع نمونه d-4و  c -4 هايشكل
.دندهنشان ميشيميايي بخار  نهشتاز 

در نهشت بخار شيمياييشود مشخص مي c -4 شكلز ا
-انجام نپذيرفته است (ذره ايميداترپليهاي داخلي غشاء لايه

در ساختار انگشتي 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولهاي 
d-4 شكلكه ي حضور ندارند) در حاليايميداترپليزيرلايه 

تا نهشت بخار شيمياييدهد افزايش دماي واكنش نشان مي
C °130 شده است و 4لايه رويه نمونه  تخريب  موجب
تواند محتويهاي انگشتي ميهاي موجود در حفرهذره

ظاهريباشد. شكل  8-زئوليتي ايميدازولبلورهاي چارچوب 
كهزرد كم رنگ و منعطف بود در حالي) c -4 شكل( نمونه

اي سوخته و بسيارقهوه d-4 مربوط به شكل رنگ نمونه
شكننده شده بود. خشك و

ايميداترسطح رويي غشاء پلي FESEMتصويرهاي  4شكل 
(دماي 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولهاي پوشيده شده از ذره

جدا ازاترايميد با ذرات پليسطح رويي غشاء  )،C°50( )aواكنش 
)C° 130اكثر دماي واكنش (حد 8-چارچوب زئوليتي ايميدازول هم
)b(، چارچوب زئوليتياء مركب پلي اتر ايميد و سطح مقطع غش

سطح مقطع غشاء و )C° 50( )c(دماي واكنش  8-ايميدازول
(حد اكثر 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولمركب پلي اتر ايميد و 

)C° 130( )dدماي واكنش 

 غشاء مركب 8-ساختار بلور چارچوب زئوليتي ايميدازول
اء مركب با روشساختار بلوري سطح رويه غششناسايي 

شكلدر  الگوي اين نمونه .پذيرفتايكس انجام  پرتوپراش 
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و ايميدراتپلي بسپار شاءمقايسه با غ براي. شده است ارائه 5
درها نيز ي آنهاالگو 8- بلور چارچوب زئوليتي ايميدازول

ايكس غشاء پرتو پراش الگو نشان داده شده است. 5 شكل
پهن شده 8-ي ايميدازولمركب نسبت به چارچوب زئوليت

و است ايميداترپليغشاء  اَريختاست كه به دليل ساختار 
8-لايه چارچوب زئوليتي ايميدازول μm 3 تا 2 ضخامت

ايكس غشاء پرتو پراش يهاالگوبا توجه به . ]16[است 
توانمي ]6[خالص  8-چارچوب زئوليتي ايميدازولو مركب 

روياستات يا روي نتيجه گرفت كه احتمال حضور بلورهاي 
آمينو اتانول به-هاي رويندارد و كمپلكس اكسيد وجود

.]7[اند تبديل شده 8-زولچارچوب زئوليتي ايميدا

ت (
شد

a.
u

.
(

2 (°)  
و]4[ 8-غشاء مركب، چارچوب زئوليتي ايميدازولهاي پراش پرتو ايكس الگو 5شكل 

]6[ (Ultem™ 1000)اترايميد پلي  غشاء

 شاهاغ عملكرد جداسازي
 ايميداترغشاء پلي
و متان و اكسيدكربن ديتراوايي گازهاي  6 شكل

درنسبت به متان را  اكسيدكربن ديل اپذيري ايدهگزينش
C° 25 كربندو گاز  دهد. تراوايينشان ميبار  2 فشار و
و 55/96 (GPU)به ترتيب  2نمونه و متان  اكسيددي

(GPU) 91/19 نسبت به مقادير مشابه نمونهكه  دست آمدبه
مقادير ،همچنين يافته است.افزايش  %54و  37به ترتيب  1

نسبت به غشاء ساده پژوهشين دست آمده در ابهتراوايي 
و متان به ترتيب اكسيدكربن ديگاز تراوايي با  ايميداترپلي
همچنين، .است بسيار زيادي داشتهرشد  ،]17[ 069/0و  00/2
/اكسيدكربن ديپذيري گزينشاز مقايسه مقادير  6تصوير در 

شدمشخص ) 85/4( 2با نمونه  )46/5( 1نمونه  متان
%11به ميزان  1نسبت به نمونه  2پذيري نمونه گزينش

كاهش ضخامت لايهتواند ميعلت آن  .استكاهش يافته 
موجبكه  باشد 1نسبت به نمونه  2نمونه پذير گزينش
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غشاءهاي گاز متان با سهولت بيشتري از مولكولشود مي
 ]1[ و همكارانش1احمد هايبا يافته هاند. اين نتيجهكنعبور 

سطح مقطع FESEMبا مقايسه تصاوير  .همخواني دارد
و 2شده توسط ماساخته شده و غشاءغشاهاي توليد

فشردگيتوان گفت علت اين اختلاف به مي ]17[ همكارانش
ساختار داخلي غشاءتراكم پذير و زياد لايه گزينشبسيار 
نسبت به غشاهاي ]17[ شده توسط ما و همكارانشساخته

مربوط است. پژوهشاين در توليدشده 

75 °C  25 °C

كشيدماي سطح شيشه فيلم
گري بر تراوايي گازهايدماي سطح ريخته تأثير 6 شكل

آلايدهپذيري اكسيد و متان و گزينشديكربن 

8-چارچوب زئوليتي ايميدازولايميد/اترغشاء مركب پلي
كهمركب  غشاهايو متان اكسيد كربن ديتراوايي گاز 

دستبه نهشت بخار شيمياييواكنش  تفاوتدماي م 5در 
بابرپايه اين جدول، . استشده  ارائه 1جدول اند در آمده

بلورهاينانو رشدزايي و هسته، نهشت واكنش دمايافزايش 
تا ه استكرد افزايش پيدا 8-چارچوب زئوليتي ايميدازول

.]18و  14[ ترموديناميكي به تعادل برسد نظراز  سامانه

1. Ahmad 2. Ma

اكسيد و متان غشاهايديكربن تراوايي گاز  1جدول 
نهشت بخار شيميايي روششده با مركب توليد
يي غشاء مركبتراوا

 )GPU(  
دماي

 بخار نهشت 
شيميايي

 )C°(  
ديكسايدكربن متان

84/13  83/80  40  
87/10  04/74  50  
97/6  12/60  70  
40/1  46/1100  

گيرياندازهقابلغير
علت تخريب دمايي)(به

گيرياندازهغيرقابل
  130علت تخريب دمايي)(به

تواند مقاومت بيشترتراوايي با دما مي قداردليل كاهش م
،شدو متان بااكسيد كربن ديبلورهاي بزرگتر در عبور گاز 

و متان با ضخامتاكسيد كربن ديگاز  3زيرا تراوايي نادسن
دليلبه هرحال،هب .]19[پذير رابطه عكس دارد لايه گزينش

با دماي 8-افزايش بلورهاي چارچوب زئوليتي ايميدازول
(امكان استفاده بيشتر از ]14[ نهشت بخار شيمياييواكنش 
،)8-غربال مولكولي بلور چارچوب زئوليتي ايميدازول ويژگي
يافت كه در افزايش ،با افزايش دمال اايدهپذيري گزينش
تادهد نشان مي 7شكل  .نشان داده شده است 7 شكل

C° 70  زايي، رشدبراي هسته نهشت بخار شيمياييزمان
باپذير مناسب بوده است. بلورها و تشكيل لايه گزينش

8-اگرچه چارچوب زئوليتي ايميدازول C° 100افزايش دما به 
تخريب بسپارساختار مكانيكي غشاء  ولي ،تشكيل شده است

هاي بزرگ،احتمالي شكاف يا حفرهدليل ايجاد شده است و به
.]20 و 19]كنندعبور مياز آن  متانو اكسيد دي كربن

به دليل شكنندگي، بافت بسيار ترد با ظاهر سوخته و ،بنابراين

3.The Knudsen Molecular Flow
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كربنگيري تراوايي گازهاي ، اندازه)d-4(شكل  شدهتخريب
.و متان انجام نشد اكسيددي

ش
زين

گ
ده
ي اي

ذير
پ

آل

)°Cنهشت بخار شيميايي (دماي 
شده نسبتال غشاي اصلاحپذيري ايدهتغييرهاي گزينش 7شكل 

به دماي نهشت بخار شيميايي

ي غشاء مركبهال نمونهايدهپذيري اافزايش گزينش
با ،2 سبت به نمونهن C° 70و  50، 40	شده در دماهايتوليد
است. %78و  40، 21ترتيب به ،85/4ل اايده يريپذنشيگز

اي تركيب آميخته شاملغشاء صفحهدر مقايسه با 
چارچوب زئوليتيو ) Ultem™ 1000( ايميداترپلي

ء الياف توخاليغشا، ]5[درصد وزني)  30( 8-ايميدازول
چارچوب زئوليتيو  )Ultem™ 1000( ايميداترپلي هيبريدي
ايو غشاء صفحه]4]درصد حجمي 17با  8-ايميدازول

و) Ultem™ 1000( ايميداترپلييب آميخته شامل ترك
كه به ترتيب ]21[ درصد وزني) 16مولكولي كربني ( غربال

،ايميداترپلينسبت به نمونه غشاء پايه  %11و  22، 7
اءتوان نتيجه گرفت غشمي ،پذيري بيشتري داشتندگزينش

كربنبراي جداسازي  ،در اين پژوهششده مركب ساخته
گزينه ،متان /اكسيدكربن ديلوط خاز م اكسيددي

.1تري استمناسب

1 براي غشاهاي مذکور دما و فشار آزمون تراوایی مشابه پژوهش حاضر و گاز کربن دیاکسید و متان بود.

گيرينتيجه
به 8-چارچوب زئوليتي ايميدازولبلور  پژوهشدر اين 

ايغشاء نامتقارن صفحه بر نهشت بخار شيمياييروش 
اثر دماي صفحهگذاري شد و توليد و رسوبايميد اترپلي

نهشتدماي و ايميد اترپليغشاء  شناسيريختبر گري ريخته
8-ارچوب زئوليتي ايميدازولچبلور بر توليد  بخار شيميايي

افزايش دماينشان داد  ها. نتيجهدشبررسي و بحث 
و پذيرضخامت لايه گزينشكاهش  موجبكشي فيلم

،. همچنينشدايميد اترپليساختار انگشتي غشاء پيدايش 
افزايش يافته وو متان اكسيد كربن ديتراوايي گاز 

.دري كاهش يافتقمتان  /اكسيدكربن ديپذيري گزينش
سطح مقطعو  پذيرگزينشتصاوير ميكروسكوپي از سطح 

چارچوب زئوليتيوجود ايكس  پرتو و پراش غشاء مركب
كربنپذيري گزينشرا به خوبي نشان داد.  8-ايميدازول

هاسطح رويه آنغشاهاي مركبي كه متان  /اكسيددي
نهشت بخاراز روش ) 8- (چارچوب زئوليتي ايميدازول

ساختهو فشار اتمسفر  C° 70و  50، 40هاي مادر د ييشيميا
، امكانسادگيافزايش داشت.  بسپار  نسبت به غشاء شد

روش توليد درو مقرون به صرفه بودن  ينداكنترل آسان فر
نهشتبا افزايش دماي  آيد.شمار مياين پژوهش، مزيت ب

چارچوبممكن است  اگرچه ،C° 130تا  70از  بخار شيميايي
اين افزايش دما ولي ،باشده شدتوليد 8-تي ايميدازولزئولي

.شد ءمقاومت مكانيكي و شكنندگي غشاكاهش  موجب



 و همكارانعليزاده 
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Abstract: In this research, polyetherimide (PEI) membranes were made via dry/wet 
phase inversion with non-solvent water. The effect of the temperature of the casting 
surface on membrane morphology and CO2 separation from CH4 were studied. Zeolitic 
imidazolate framework-8 crystals (ZIF-8) were deposited on the PEI membrane with 
highest selectivity by the chemical vapor deposition (CVD) method to obtain the 
composite membranes (CM) via a reaction between a complex of zinc and 2-methyl 
imidazole. The effects of CVD temperature on the fabrication of ZIF-8, CM 
morphology, and CO2 separation from CH4 were surveyed. The results indicated that an 
increase in the film casting temperature enhanced CO2 permeation and created a finger-
like membrane. Also, this temperature rising reduced the selective layer thickness and 
surface pores diameters of the PEI membranes. Physical and chemical characteristics of 
polymeric and the CM were determined using characterization methods. FESEM 
images and XRD pattern confirmed that ZIF-8 was grown sufficiently on the selective 
layer of PEI membranes at 50 °C. The fabricated CM, which their selective layer (ZIF-
8) was made using atmospheric CVD method at 40, 50, and 70 °C, has higher 
selectivities of about 21 to 78 percent in comparison with PEI membrane. Selectivity 
and permeability of the CM fabricated at 100 °C were dramatically reduced. By 
increasing the temperature to 130 °C, the membrane structure was destructed. 
 
Keywords: chemical vapor deposition, polyetherimide, zeolitic imidazolate framework-
8, CO 
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