
سال هشتم، شماره 3، پاییز 93*عهده دار مکاتبات:
65

JARC
بررسی عوامل مؤثر در سنتز نانو زئولیت موردنیت به منظور استفاده در ساخت کاتالیست 

)C5/C6( ایزومریزاسیون نفتای سبک

الهام سادات موسوی فرد1، فتح الله صالحی راد2و* و زهرا شریعتی نیا3
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2- استادیار شیمی فیزیک، پژوهشگاه صنعت نفت، تهران، ایران  

3- دانشیار شیمی معدنی، گروه مستقل شیمی، دانشگاه صنعتی امیرکبیر، تهران، ایران

دریافت: خرداد 1393، بازنگری: تیر 1393، پذیرش: مرداد 1393

چکیده: زئولیت موردنیت یکی از زئولیت های با سیلیکای بالاست که با ژلی با نسبت های مولی متفاوت از واکنشگرهای اولیه در شرایط متفاوت 
قابل سنتز است. این زئولیت به دلیل پایداری حرارتی و اسیدیته بالا و تخلخل زیاد به عنوان جاذب گزینش گر و در شکل اسیدی به عنوان کاتالیست  
جامد به طور وسیع در صنایع نفت و پتروشیمی استفاده می شود. بلورهای موردنیت با اندازه های در گستره nm 93 تا 77 در غیاب جهت دهنده ساختار 
)الگو( در شرایط متفاوت )Na2O/Al2O3 = 1-4 و 16 و SiO2/Al2O3 = 10 و H2O/Al2O3 = 48 ،96 ،247-260( با زمان های پیرسازی صفر تا 
سه روز به روش آب گرمایی در یک اتوکلاو با پوشش تفلونی در دو دمای C° 155و 175 سنتز شدند. از روش های XRD ،FT-IR ،SEM ،EDX و 
BET برای شناسایی و بررسی ویژگی های فیزیکی و شیمیایی زئولیت های سنتز شده استفاده شد. نتیجه های به دست آمده نشان داد که می توان نانو 

زئولیت موردنیت را با ریخت بسیار یکنواخت میله مانند با نسبت جهتی c/b بالا و یا بیضوی گونه سنتز کرد. سنتز این نوع یکنواخت برای موردنیت از 
سامانه ژل با استوکیومتری های به کار گرفته شده در غیاب الگو در این کار تا کنون گزارش نشده است.                                                                                                                                      

واژه های کلیدی: موردنیت، سنتز زئولیت، روش آب گرمایی، نانو زئولیت 

مقدمه
زئولیت ها آلومینوسیلیکات های بلوری هستند که دارای کانال ها 
و حفره های ریز )حدود چند آنگسترم( هستند. این مواد در صنایع 
متفاوت از اهمیت ویژه ای برخوردار بوده و به طور عمده به عنوان 
تبادل گر یون، غربال های مولکولی و کاتالیست مورد استفاده قرار 
روش  به  بیشتر  صنعت  در  استفاده  مورد  زئولیت های  می گیرند. 
 سنتزی تولید می شوند و به دلیل کانال ها و ریزحفره های یکنواخت،

سال هاست که به عنوان کاتالیست های گزینشگر در صنعت مطرح 

طبیعی  موردنیت های  برخلاف  سنتزی  موردنیت های  هستند. 
را در  آنگسترم  از 4/5  بزرگتر  یا مولکول های  می توانند کاتیون ها 
درون حفره های خود جای دهند. زئولیت موردنیت با ریخت  های 
متفاوت از قبیل الیافی، کروی، میله ای، منشوری و دیسک مانند 
 [Na8][Al8Si40O96]24H2O شیمیایی  فرمول  دارای   ]2 و   1[
 1864 سال  در   ]3[  How توسط  ابتدا  موردنیت  زئولیت  است. 
که  داد  نشان  بررسی  این  نتیجه های  گرفت.  قرار  بررسی  مورد 
این زئولیت دارای ساختار ارتورومبیک به ابعاد 18/121، 20/517 

salehiradf@ripi.ir
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و 7/544 انگسترم به ترتیب برای b ،a و c در سلول واحد مربوط 
است. در میان صدها زئولیت سنتزی، موردنیت به علت پایداری 
واکنش های  برای  کاتالیست  عنوان  به  بالا  اسیدیته  و  حرارتی 
الکیلاسیون،  سبک،  نفتای  هیدروایزومریزاسیون  مثل  مهمی 
دی  تولید  الفین ها،  هیدروژناسیون   ،NOX کنترل  زدایی1،  موم 
شده  استفاده  کراکینگ  واکنش های  و  ریفورمینگ  آمین،  متیل 
حسگرهای  رسانا ها،  نیم  در  نیز  زئولیت  این   .]12 تا   4[ است 
یا  گاز  جذبی  جداسازی  در  و  خطی  غیر  عینک های  و  شیمیایی 
این   .]14 و   13[ است  گرفته  قرار  استفاده  مورد  مایع،  مخلوط 
اصلی  کانال های  با  بعدی  دو  حفره ی  ریز  سامانه  دارای  زئولیت 
متشکل از حلقه های 12عضوی )12MRc( بیضوی گونه با قطر 
8 عضوی  حلقه ی  با  کوچک  کانال های  و   6/5  ×  7  Å دهانه ی 
)8MRc( با قطر دهانه ی Å 5/7 × 2/6 به موازات محور c است. 
این دو کانال از طریق کانال های کوچک متشکل از حلقه های 8 
عضوی )8MRb( با قطر دهانه ی Å 4/8 × 3/4 به موازات محور 
 b به یکدیگر قابل اتصال هستند )شکل 1 الف و ب( ]5 و 15[.

اندازه  به   )b راستای  در   8MRb و  جانبی   8MRc( کانال ها  این 
به  ورود  امکان  تقریب  به  آلی  مولکول های  که  کوچکند  کافی 
آن ها را ندارند. این زئولیت به علت ساختار شیمیایی کنترل شده، 
چارچوب منعطف و کانال های اصلی یکنواخت با سطح داخلی زیاد 
به طور گسترده ای در فرایندهای کاتالیستی، جداسازی و خالص 
موردنیت  زئولیت  معایب  عمده ترین   .]3[ می شود  استفاده  سازی 
محدودیت اندازه کانال ها و حفرات و فقدان اتصال مابین آن هاست 
که در واکنش محدودیت های نفوذی ایجاد کرده و به این ترتیب 
سبب کاهش فعالیت، گزینش پذیری و پایداری می شود ]16 تا 19[.

عنوان  به  آن  استفاده  دلیل  به  امروزه  موردنیت  زیاد  اهمیت 
کاتالیست دو عاملی برای ایزومریزاسیون نفتای سبک و زایلین ها 
در صنایع نفت و پتروشیمی است ]20[. زئولیت موردنیت با اندازه 
این روش ها  اکثر  و ریخت   های متفاوت سنتز شده است ولی در 
شده استفاده  سنتز  برای  )الگو(  ساختار  دهنده  جهت  ماده   از 

است.

از یک ماده جهت دهنده ساختار یا یک حلال  گاهی استفاده 
آلی در سنتز موردنیت ضروری است ]21 تا 23[ ولی استفاده از این 
مواد مشکلاتی از جمله هزینه بالا، آلودگی محیطی در اثر تجزیه و 
رسوب کک در اثر تجزیه ناقص را سبب می شود ]15، 24 و 25[.

به منظور جلوگیری از این مشکلات، در این کار پژوهشی سعی 
بر آن است که سنتز زئولیت موردنیت در غیاب ماده جهت دهنده 

ساختار صورت گیرد. 
در این کار پژوهشی هم چنین سنتز نانو بلورهای موردنیت در 
نسبت های  با  ژل  مخلوط های  از  استفاده  با  و  آلی  حلال  غیاب 
بررسی  مورد  متفاوت   SiO2/Al2O3 ،Na2O/SiO2 ،H2O/Na2O

و مطالعه قرار گرفته است. 

بخش تجربی
مواد و روش ها

سنتز زئولیت
استوکیومتری  گستره  با  ژل  مخلوط  یک  از  موردنیت   زئولیت 
Na2O : Al2O3 : 10-16 SiO2 : 48- 96 H2O 4-1سنتز شد 

سدیم  و  سیلیکات  سدیم  محلول  از  سنتز ها  این  در   .)1 )جدول 
هیدروکسید به عنوان منابع سیلیکا و سدیم اکسید و از نمک های 
استفاده  آلومینا  منابع  عنوان  به  هیدروکسید  آلومینیم  و  آلومینیم 
شد. در مواردی که امکان سنتز با این منابع به لحاظ محدودیت 

1. Dewaxing    
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   bو   aدر راستای  تزش های ضثکهو )ب( یکی اس  cو   bساختار سئولیت موردنیت در راستای )الف(   1 ضکل
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 c و  b شکل 1  )الف( ساختار زئولیت موردنیت در راستای 
  b و  a و )ب( یکی از برش های شبکه در راستای

بررسی عوامل مؤثر در سنتز نانو زئولیت موردنیت به منظور...
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استوکیومتری میسر نبوده است از پودر سیلیکا یا آلومینا و یا سیلیکا- 
برای  استفاده شده است.  آلومینا  و  منبع سیلیکا  به عنوان  آلومینا 
سنتز ابتدا ژل آلومینا - سیلیکا با استفاده از واکنشگرها )محلول 
سدیم سیلیکات و محلول آلومینیم سولفات( و با استوکیومترهای 
ذکر شده در بالا در یک بشر تفلونی تحت همزن با سرعت زیاد 
تهیه شد. با تنظیم pH ژل عمل همزدن تا رسیدن به یک مخلوط 
یافت.  ادامه  محیط  دمای  در  ساعت   2 تا   1 مدت  به  یکنواخت 
دمای  با  لرزاننده  دستگاه  در  ژل  مخلوط  پیرسازی1  عمل  سپس 
C° 30 به مدت صفر تا سه روز ادامه یافت. در پایان، این ژل به 

یک اتوکلاو با پوشش تفلونی منتقل و در یک آون تحت دمای 
C° 175- 155 به مدت سه روز قرار داده شد. پس از اتمام زمان 

 °C بلوری شدن، فراورده جامد صاف، شسته و در آون تحت دمای
80 خشک و در دمای حدود C° 550 کلسینه شد. برای بررسی 
استوکیومتری  با  نمونه هایی  نیز  بر سنتز  قلیاییت و مقدار آب   اثر 
Na2O : Al2O3 : 10 SiO2 : 247- 260 H2O 2/5-2 در دمای 

C° 155 سنتز شدند. شرایط این سنتز مشابه شرایط بیان شده در 

بالا است. 

ساخت کاتالیست
موردنیت  سدیم  ابتدا  ایزومریزاسیون  کاتالیست  ساخت  برای 
سه  طی  کلرید  آمونیم  مولار  یک  محلول  از  استفاده  با  سنتزی 
مرحله )هر مرحله با محلول تازه( در دمای حدود C° 80 به فرم 
با آب یون زدایی  بار  آمونیمی تبدیل و پس از صاف کردن چند 
با دمای C° 80 خشک شد.  انتها در یک آون  شده شسته و در 
این نمونه در دمای C° 550 به مدت یک ساعت کلسینه شد تا 
تبدیل به فرم اسیدی شود. طی این فرایند حرارتی مقدار کمی از 
آلومینیم های چهار وجهی از شبکه زئولیت خارج شده که این عمل 
خود سبب باز شدن کانال های بزرگ در موردنیت می شود. سپس 
نشاندن  برای  اسید  هگزاکلروپلاتینیک  محلول  و  تلقیح  روش  از 
فلز پلاتین )به مقدار 0/3 درصد وزنی کاتالیست( بر سطوح داخلی 
زئولیت تهیه شده به فرم اسیدی جهت ساخت کاتالیست استفاده 
شد. پودر زئولیت حاوی پلاتین با پودر چسباننده ی کلی2  )به مقدار 
10 تا 20 درصد وزن زئولیت( به خوبی مخلوط و سپس با آب یون 
زدایی شده به صورت خمیر یکنواخت درآورده شد. خمیر به دست 
آمده به وسیله یک دستگاه روزن ران3 به صورت رشته ای  با قطر 

mm 2 شکل دهی و در دمای C° 550 کلسینه شد.

نتیجه ها و بحث
الگوهای XRD نمونه های موردنیت سنتز شده در غیاب مواد 
جهت دهنده ساختار و با نسبت های مولی متفاوت از اکسیدهای 
در   1 شماره  الگوی  است.  شده  داده  نشان   2 شکل  در  سازنده 
فاز  شده(  سازی  )شبیه  استاندارد  الگوی  با  مقایسه  در  شکل2 
الگوی  d های  مقدارهای   2 جدول  می دهد.  نشان  را  موردنیت 
الگوی استاندارد موردنیت )شبیه سازی  با d های  نمونه شماره 1 
زئولیت  که  می دهد  نشان  مقایسه  این  می دهد.  ارایه  را  شده( 
 سنتز شده با نسبت Na2O/Al2O3 = 1 ،SiO2/Al2O3 = 10  و

H2O/Al2O3 = 48 موردنیت خالص و فاقد هر گونه فاز ناخالصی 
دیگر است. الگوی نمونه شماره 2 در مقایسه با الگوی استاندارد 
  1 جدول  به  توجه  با  می دهد.  نشان  را  موردنیت  خالص  فاز  نیز 

1. Aging                     2. Clay binder                       3. Extruder    
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  نمونه ها تزکیة مخلوط صل و ضزایط تلوری ضذن 1جذول 
 فاس 

تطکیل 
 ضذه

سمان 
 واکنص

(ساعت)  

سمان 
پیزساسی 
 )ساعت(

صل مخلوط تزکیة  
 ضماره
 نمونه

 10SiO2 : Al2O3 : Na2O : 48 H2O 1 16 24 هَسدًیت

 10SiO2 : Al2O3 : 2Na2O : 247 H2O 2 72 79 هَسدًیت

 10SiO2 :Al2O3: 2.5Na2O:260 H2O 3 72 168 هَسدًیت

 10SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 96 H2O 4 16 36 آًالسین

 10SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 96 H2O 5 0 24 آًالسین

 10SiO2 : Al2O3 : Na2O : 48 H2O 6 0 36 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : Na2O : 96 H2O 7 0 24 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 48 H2O 8 0 36 آًالسین

 16SiO2 : Al2O3 : Na2O : 96H2O 9 16 36 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 48 H2O 10 16 24 آًالسین
 

 
 الگوی استانذارد مقادیز d تا 1ضماره نمونه موردنیت سنتشی  dمقادیز 2جذول 

1ی سنتشی  نمونه الگوی استانذارد  
 ضماره

d )Å( یاهراذقم   d )Å( یاهراذقم  
58/13  23/13  1 

26/10  35/10  2 

05/9  00/9  3 

58/6  54/6  4 

40/6  30/6  5 

53/4  47/4  6 

00/4  96/3  7 

48/3  45/3  8 

40/3  37/3  9 

22/3  18/3  10 

90/2  88/2  11 

52/2  50/2  12 

 
 
 
 
 
 
 

جدول 1 ترکیب مخلوط ژل و شرایط بلوری شدن نمونه ها 

صالحی راد و همکاران
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نسبت های در   1 شماره  نمونه  با  مقایسه  در  نمونه  این   تفاوت 
اینجا  در  است.   H2O/Al2O3  =  247 و   Na2O/Al2O3  =  2
ایجاد  نمونه  ریخت  و  فاز  در  تغییری  بودن  بازی  مقدار  افزایش 
شده  سنتز  زمان  شدن  طولانی تر  سبب  آب  افزایش  بلکه  نکرده 
شماره  نمونه  الگوی  با  مقایسه  در   3 شماره  نمونه  الگوی  است. 
 2 فاز خالص موردنیت را نشان می دهد. این نمونه در نسبت های 
Na2O/Al2O3 = 2/5 و H2O/Al2O3 = 260 با نمونه 2 تفاوت 
زمان  بر  تنها  ژل  مخلوط  در  آب  و  قلیاییت  مقدار  افزایش  دارد. 
بلوری شدن اثر گذاشته است. اندازه بلورهای نمونه های 2 و 3 با 
الگوی  از معادله ی شرر به ترتیب 77 و nm 92  است.  استفاده 
نشان دهنده عدم  استاندارد  الگوی  با  مقایسه  در  نمونه شماره 4 
تشکیل فاز موردنیت است. با شناسایی این الگو مشخص شد که 
 Na2O/Al2O3 = 4( فاز تشکیل شده تحت شرایط متفاوت سنتز 
و H2O/Al2O3 = 96( نسبت به شرایط نمونه شماره 1، آنالسیم با 
اندازه بلورهای 47 نانومتر است. با مقایسه نسبت های استوکیومتری 
مخلوط ژل استفاده شده در سنتز این دو نمونه مشخص می شود 
که افزایش بیشتر بازی بودن و یا به عبارت دیگر افزایش بیشتر 
pH سبب شده تا ساختار به سمت فاز آنالسیم جهت گیری کند. 

 ]26[ Domine از کار با نتیجه های به دست آمده  این نتیجه ها 
انحلال  باعث  سنتز  شرایط  در  زیاد  بودن  بازی  است.  توافق  در 
آلومینوسیلیکات  افزایش غلظت گونه های  نتیجه  در  و  بیشتر ژل 
در این شرایط می شود. افزایش بیش از حد این گونه ها می تواند 
شانس تشکیل فاز موردنیت را کاهش دهد. الگوی نمونه شماره 
می دهد.  نشان  را  آنالسیم  فاز   4 شماره  نمونه  الگوی  مشابه    5
و  استوکیومتری ژل  نظر  از  زئولیت  دو  این  به  مربوط  نمونه های 
زمان پیرسازی یکسان ولی از نظر دمای بلورینگی )به ترتیب 175 
 pH 155( متفاوت است. این موضوع دوباره نقش افزایش °C و
در جهت دادن مخلوط ژل به سوی ساختار یک فاز خاص و تأثیر 
دما بر زمان بلورینگی را به خوبی نشان می دهد )کاهش دما سبب 
شماره  نمونه های  الگوهای  است(.  شده  بلورینگی  زمان  افزایش 
8 و 10 نیز همان فاز آنالسیم را نشان می دهند. این نمونه ها در 

نسبت SiO2/Al2O3 مخلوط ژل با دو نمونه 4 و 5 متفاوت هستند 
)به ترتیب 16، 16، در مقابل 10 و10(. الگوهای شماره 6، 7 و9 
 SiO2/Al2O3 همه فاز زئولیت موردنیت را نشان می دهند. نسبت 
است.   16 و   16  ،10 ترتیب  به  سنتز  برای  اولیه  ژل  مخلوط  در 
 ،5  ،4 نمونه های  سنتز  از  آمده  به دست  نتیجه های  بررسی،  این 
بودن  بازی  نشان می دهد که  تأیید کرده و  به خوبی  را  8 و 10 
ژل  مخلوط  در    Na2O/Al2O3  =1 نسبت   از  آمده  دست  به 
اولیه حتی برای افزایش مقدار نسبت سیلیکا به آلومینا تا 16 در 
بوده  فاز موردنیت کافی  به سوی ساختار  جهت دهی مخلوط ژل 
اذعان  باید  البته  می شود.  آنالسیم  ناخالصی  فاز  تشکیل  مانع  و  
برای  بیشتر  بودن  بازی  به  نیاز  سیلیکا  افزایش  اگرچه  که  کرد 
زمان  نشده و فقط  ناخالصی  فاز  دارد ولی سبب تشکیل  انحلال 
بلورینگی را افزایش می دهد )الگوهای شماره 6 و 7(. دو نمونه ی 

 H2O/Al2O3 و SiO2/Al2O3 مربوط به این دو الگو در نسبت های
متفاوت )به ترتیب 10، 48 و 16، 96( و در بقیه شرایط یکسان 
هستند. این شرایط نشان می دهد که مقدار بازی بودن در نمونه 6 
بیشتر از نمونه 7 و به این ترتیب غلظت گونه آلومینوسیلیکات در 
 مخلوط سنتز این نمونه بیش از نمونه 7 است ولی مقدار بلورینگی1

13 
 

 
 

  نمونه ها تزکیة مخلوط صل و ضزایط تلوری ضذن 1جذول 
 فاس 

تطکیل 
 ضذه

سمان 
 واکنص

(ساعت)  

سمان 
پیزساسی 
 )ساعت(

صل مخلوط تزکیة  
 ضماره
 نمونه

 10SiO2 : Al2O3 : Na2O : 48 H2O 1 16 24 هَسدًیت

 10SiO2 : Al2O3 : 2Na2O : 247 H2O 2 72 79 هَسدًیت

 10SiO2 :Al2O3: 2.5Na2O:260 H2O 3 72 168 هَسدًیت

 10SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 96 H2O 4 16 36 آًالسین

 10SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 96 H2O 5 0 24 آًالسین

 10SiO2 : Al2O3 : Na2O : 48 H2O 6 0 36 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : Na2O : 96 H2O 7 0 24 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 48 H2O 8 0 36 آًالسین

 16SiO2 : Al2O3 : Na2O : 96H2O 9 16 36 هَسدًیت

 16SiO2 : Al2O3 : 4Na2O : 48 H2O 10 16 24 آًالسین
 

 
 الگوی استانذارد مقادیز d تا 1ضماره نمونه موردنیت سنتشی  dمقادیز 2جذول 

1ی سنتشی  نمونه الگوی استانذارد  
 ضماره

d )Å( یاهراذقم   d )Å( یاهراذقم  
58/13  23/13  1 

26/10  35/10  2 

05/9  00/9  3 

58/6  54/6  4 

40/6  30/6  5 

53/4  47/4  6 

00/4  96/3  7 

48/3  45/3  8 

40/3  37/3  9 

22/3  18/3  10 

90/2  88/2  11 

52/2  50/2  12 

 
 
 
 
 
 
 

جدول 2 مقدارهای d نمونه موردنیت سنتزی شماره 1 با d مقدارهای الگوی 
استاندارد

1. DC = degree of crystallinity    

بررسی عوامل مؤثر در سنتز نانو زئولیت موردنیت به منظور...
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 الگَی ضثیِ ساصی هَسدًیت
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شکل 2  الگوهای XRD نمونه های سنتزی 1 تا 10 )با استفاده از لامپ کبالت( و الگوی شبیه سازی استاندارد موردنیت )با استفاده از لامپ مس(

صالحی راد و همکاران
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که با استفاده از رابطه ی 1 به دست آمده است در نمونه شماره 6 
کمتر از شماره 7 است )جدول 3(، با وجود این که زمان بلورینگی 
در 6 کمی بیش از 7 است. این کاهش بلورینگی در نمونه شماره 
افزایش  از  ناشی  زایی که   زمان هسته  به کاهش  را می توان   6

گونه های آلومینوسیلیکات است نسبت داد. 

وجود ناخالصی در موردنیت که به طور عمده می تواند سیلیکا 
سبب  باشد  )آنالسیم(  بلوری  ناخالصی  فاز  یا  و  آمورف  آلومینای 
کاهش سطح کاتالیست شده و در نتیجه این خود باعث کاهش 
مقدار تبدیل خوراک نفتای سبک به آلکان های شاخه دار و در نهایت 
کاهش عدد اکتان بنزین می شود. تغییر استوکیومتری مخلوط ژل 
اولیه برای سنتز زئولیت همان طور که پیش از این نشان داده شد 
می تواند منجر به عدم تشکیل فاز موردنیت و یا تشکیل فاز بلوری 
ناخالصی آنالسیم شود که به علت نداشتن فعالیت کاتالیستی برای 

ساخت کاتالیست ایزومریزاسیون مناسب نیست.
از طیف سنجی IR برای بررسی بیشتر نمونه ها استفاده شده که 
نتیجه ها در جدول 4 ارایه شده است. این نتیجه ها با نتیجه های به 
دست آمده از کار Hincapie به طور کامل در توافق است ]15[. 
از میکروسکوپ الکترونی پیمایشی )SEM( جهت بررسی ریخت 
نمونه ها و اندازه آن ها استفاده شد )شکل های 3 و 4(. همان طور 
که شکل 3 نشان می دهد بلورها بیشتر به یک اندازه دارای نسبت 

جهتی c/b = 4-20 هستند. اندازه بلورها با استفاده از معادله شرر 
بهره  XRD در محاسبات  الگوی  از پهن شدگی پیک ها در  )که 

می گیرد( در گستره 77 تا nm 92/7 است ]27[.

14 
 

 
 نمونه های موردنیت سنتشی  درجه تلورینگی  3جذول 

 (%DC) درجه تلورینگی ضماره نمونه
1 2/96 
2 2/84 
3 1/77 
6 9/12 
7 2/50 
9 0/100 

 
 
 

 1ضماره  نمونه موردنیت سنتشی  IR ضیوه های ارتعاضی  4جذول 
411-511 ضیوه های ارتعاضی  cm-1 611-511  cm-1 011-611  cm-1 1251-011  cm-1 

    T-O 450 cm-1استؼاش خوطی 
560ٍ 580  ّای دٍگاًِ حلقِ  cm-1   

 cm-1 1225    هططی هتقاسى خاسخی

 cm-1 1050    هططی هتقاسى داخلی
  cm-1 720   هططی ًاهتقاسى داخلی
  cm-1 800   هططی ًاهتقاسى خاسخی

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

جدول 3  درجه بلورینگی نمونه های موردنیت سنتزی

14 
 

 
 نمونه های موردنیت سنتشی  درجه تلورینگی  3جذول 

 (%DC) درجه تلورینگی ضماره نمونه
1 2/96 
2 2/84 
3 1/77 
6 9/12 
7 2/50 
9 0/100 

 
 
 

 1ضماره  نمونه موردنیت سنتشی  IR ضیوه های ارتعاضی  4جذول 
411-511 ضیوه های ارتعاضی  cm-1 611-511  cm-1 011-611  cm-1 1251-011  cm-1 

    T-O 450استؼاش خوطی 
560 ٍ 580  دٍگاًِّای  حلقِ     

  1225    هططی هتقاسى خاسخی

  1050    هططی هتقاسى داخلی
   720   هططی ًاهتقاسى داخلی
  800   هططی ًاهتقاسى خاسخی

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

جدول 4  شیوه های ارتعاشی IR نمونه موردنیت سنتزی شماره 1

15 
 

 
 الف

16 
 

 
 ب

 ) الف و ب( متفاوت  تا تشرگنمایی ی  متفاوت نمونه اس دو نقطه 1ضماره   سنتشی  نمونه SEMویز اتص  3ضکل 
 
 
 
 
 
 
 
 

شکل 3  تصویرهای SEM نمونه  سنتزی شماره 1 از دو نقطه ی متفاوت نمونه 
با بزرگنمایی  متفاوت )الف و ب(

بررسی عوامل مؤثر در سنتز نانو زئولیت موردنیت به منظور...
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تصویر SEM نمونه سنتزی شماره 1 در شکل 3 نشان داده شده 
است. این تصویر بلوری شدن نمونه و اندازه بلور به دست آمده از 
روش شرر را به خوبی تایید می کند. شکل سوزنی یا میله ای در 
این شکل به طور واضح آشکار است. تصویر SEM نمونه سنتزی 
شماره 9 در شکل 4 نشان داده شده است. این تصویر نیز بلوری 
شدن نمونه و اندازه بلور به دست آمده از روش شرر را مورد تایید 
قرار می دهد. بلورها در این شکل به تقریب به صورت یکنواخت 
با  که  موردنیت  نمونه های  بلورینگی  درجه  است.  بیضوی  و شبه 
استفاده از رابطه 1 به دست آمده در جدول 3 نشان داده شده است. 
می تواند  قوی  احتمال  به   7 و   6 نمونه های  در  بلورینگی  کاهش 

ناشی از کافی نبودن زمان بلورینگی در این دو نمونه باشد.

 
 

 
 تِ دستضذُ است. ایي ًتایح تا ًتایح  اسایِ 3دس خذٍل  ًتایح هِ ُتشای تشسسی تیطتش ًوًَِ ّا استفادُ ضذ IR عیف سٌدیاص  

سیخت خْت تشسسی  (SEM) اص هیکشٍسکَج الکتشًٍی پیوایطی .]15[ دس تَافق است تِ عَس هاهل Hincapieآهذُ اص هاس 
 تِ یک اًذاصُ داسای ًسثت تیطتشذ تلَسّا ًطاى هی دّ 3عَس هِ ضکل  (. ّواى4 ٍ 3ّای  ٍ اًذاصُ آًْا استفادُ ضذ )ضکل ّا ًوًَِ

دس هحاسثات تْشُ  XRDّستٌذ. اًذاصُ تلَسّا تا استفادُ اص هؼادلِ ضشس )هِ اص پْي ضذگی پیک ّا دس الگَی  c/b;  4-20 خْتی
 .]27[است  nm7/92- 77 هی گیشد( دس گستشُ 

 
 

  1جذول 
 
  

 2جذول 
 
 

آهذُ اص  تِ دستٍ اًذاصُ تلَس  ًوًََِیش تلَسی ضذى ایي تػًطاى دادُ ضذُ است.  3دس ضکل  1 ضواسًُوًَِ سٌتضی  SEMتػَیش 
ًوًَِ سٌتضی  SEMتػَیش  ضکل تِ عَس ٍارح آضکاس است. ایيسَصًی یا هیلِ ای دس سیخت سٍش ضشس سا تِ خَتی تاییذ هی هٌذ. 

تاییذ  هَسدآهذُ اص سٍش ضشس سا  تِ دستٍ اًذاصُ تلَس  ًوًَِتلَسی ضذى ًیض ًطاى دادُ ضذُ است. ایي تػَیش  4دس ضکل  9ضواسُ 
ّای هَسدًیت هِ تا  تلَسیٌگی ًوًَِ هقذاس. استتیضَی  ضثِ تِ غَست یکٌَاخت ٍ تِ تقشیةدس ایي ضکل  تلَسّا. قشاس هی دّذ

تِ احتوال قَی هی تَاًذ  7ٍ  6ّای  ًطاى دادُ ضذُ است. هاّص تلَسیٌگی دس ًوًَِ 4آهذُ دس خذٍل  تِ دست 11استفادُ اص ساتغِ
 .تاضذدس ایي دٍ ًوًَِ  تلَسیٌگیًاضی اص هافی ًثَدى صهاى 

 

 
 
 

   3جذول 
 

                                                   
1. DC = degree of crystallinity 
   Is = sample integral intensity 
   Irs = reference sample integral intensity 

*

**
                                                  )1(

ترکیب شیمیایی نمونه سنتزی شماره 1 )به روش EDX( در 
جدول 5 نشان داده شده است. مقدار در صد مواد در هشت نقطه 
متفاوت به دو روش یکی با حضور اکسیژن و دیگری بدون حضور 
اکسیژن اندازه گیری شده و میانگین آن ها در جدول 5 ارایه شده 

است. نسبت Si/Al در مخلوط ژل اولیه 5 بوده است که به تقریب 
مقدار است.   )Si/Al  =  5/06( فراورده  در  نسبت  همان   معادل 

Na/Al در مخلوط ژل اولیه 0/5 ولی در فراورده 0/75 است. مول 

Al  و Na در فراورده باید با هم برابر باشند ولی همان طور که 

جایگزینی  علت  به  می تواند  سدیم  کاهش  این  می شود  مشاهده 
+H به جای +Na باشد که با شست وشوی زیاد فراورده با آب رخ 

داده است. 

نمونه   BET روش  به  منافذ  کلی  و حجم  گیری سطح  اندازه 
سنتزی شماره 1 قبل و بعد از کلسینه شدن نیز در جدول 5 خلاصه 
شده است. نمودارهای هم دمای جذب و واجذب این نمونه سنتزی 
نیز در شکل 5 ارایه شده است. همان طوری که مشاهده می شود 

*  Is = sample integral intensity                        **  Irs = reference sample integral intensity

17 
 

 
 0سنتشی ضماره   نمونه SEMتصویز  4ضکل 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

شکل 4 تصویر SEM نمونه  سنتزی شماره 9

جدول 5  مشخصات فیزیکی- شیمیایی نمونه سنتزی شماره 1 و کاتالیست

18 
 

 

 و کاتالیست 1ضماره  ینمونه سنتش  ضیمیایی -مطخصات فیشیکی  5جذول 

 مقذار فیشیکیعناصز و مطخصات  نمونه

1ضماره   

)دسغذ ٍصًی(  Al 52/14 
 Si 25/76 )دسغذ ٍصًی(

)دسغذ ٍصًی(  Na 22/9 

 (m2/g) هساحت سغح 
 )قثل اص هلسیٌاسیَى(  7

 )تؼذ اص هلسیٌاسیَى( 370
 04/0 (cm3/g)  حدن حفشُ ّا

 کاتالیست
 365 (m2/g) هساحت سغح 

Pt )3/0 )دسغذ ٍصًی 
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 قثل اس کلسیناسیون 1ضماره سنتشی نمونه جذب و واجذب  نمودارهای هم دمای  5ضکل 

 

شکل 5  نمودارهای هم دمای جذب و واجذب نمونه سنتزی شماره 1 قبل از 
کلسیناسیون
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بسیار  کلسیناسیون  از  قبل  سنتزی  نمونه  برای   SBET مقدارهای 
کمتر از مقدار مورد انتظار است. دلیل این کاهش سطح را می توان 
این گونه توجیه کرد که با تبدیل سدیم موردنیت به فرم اسیدی 
آلومینیم های چهاروجهی  از  آن و عمل کلسیناسیون مقدار کمی 
از شبکه خارج شده که این خود سبب باز شدن کانال های بزرگ 
موردنیت  سدیم  در  کانال ها  شدن  بسته  می شود.  موردنیت  در 
متفاوت  جهت های  از  ناشی  ساختاری  نقص  علت  به  می تواند 
آن ها(  انباشتگی  در  نقص  )یعنی  جانبی  حفرات  و   کانال ها 

باشد ]28[. 

نتیجه گیری 
زئولیت موردنیت با اندازه بلورهای بین 77 تا nm 92/7 در این 

دهنده ساختار سنتز شد.  ماده جهت  استفاده  بدون  پژوهشی  کار 
 )SiO2/Al2O3( نتیجه های به دست آمده نشان داد که با نسبت
در گستره 10 و 16 و نسبت )Na2O/Al2O3( در گستره 1 تا 2/5 
و نسبت )H2O/Al2O3( متفاوت در مخلوط ژل اولیه می توان فاز 

خالص موردنیت را سنتز کرد. 

سپاسگزاری
پژوهشکده  نفت،  صنعت  پژوهشگاه  مالی  امکانات  با  کار  این 
از رییس پژوهشگاه  انجام شده است. ما  نانوفناوری  کاتالیست و 
نفت و رئیس پژوهشکده که این امکانات را در اختیار گذاشته اند 
کمک های  دلیل  به  ایراندوخت  دکتر  آقای  از  متشکریم.  بسیار 

علمی در انجام این کار پژوهشی نیز کمال تشکر را داریم. 
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Abstract: Mordenite is a high silica zeolite which is synthesized from a gel with different oxide 
molar ratios at various temperatures. The zeolite is widely used as adsorbents in the separation 
of gas or liquid mixtures and also as catalysts for naphtha and xylene isomerization in petroleum 
industries and petrochemical complexes. Mordenite crystallites with the size of 77-93 nm were 
hydrothermally synthesized from a gel with the different oxide molar ratios (Na2O/Al2O3 = 1-2.5 
and SiO2/Al2O3 = 10, 16) aged at 30 °C for 0 to 3 days in a Teflon lined autoclave at crystallization 
temperatures of 155 and 175 °C. Different techniques like XRD, FT-IR, SEM, BET, and EDX 
were used to characterize the as-synthesized zeolite samples and to analyze their physicochemical 
properties as well. Results obtained from the present work illustrated that the nano-sized mordenite 
zeolites with rod (high aspect ratio) and ellipsoidal morphologies were synthesizable with the gel 
compositions mentioned above. Preparation of such uniform morphologies for mordenite from the 
gel compositions used in this work in the absence of an organic template has not been yet reported. 

Keywords: Mordenite, Zeolite synthesis, Hydrothermal method, Nano zeolite
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