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The development of mixed matrix membranes (MMMs) by incorporating functionalized inorganic 

fillers into polymer matrices is a promising strategy to enhance gas separation performance. In 

this study, MMMs composed of a polyimide (PI) matrix and sodium-Y zeolite (Na-Y) modified 

with the ionic liquid [OMIM][PF6] were fabricated for CO2 separation. The membranes were 

evaluated for CO2, CH4, and N2 permeability at 25 °C and pressures ranging from 2 to 10 bar. The 

optimum membrane containing 5 wt.% Na-Y/IL exhibited a CO2 permeability of 1259.3 Barrer 

and CO2/CH4 and CO2/N2 selectivities of 20.01 and 19.05, respectively; indicating up to 98% 

enhancement in permeability compared to the neat PI. The results demonstrate the significant 

potential of IL-functionalized zeolite fillers to improve both permeability and selectivity in 

MMMs for industrial CO2 separation applications. 

Extended Abstract 

1. Intorduction  

 he growing global energy demand and rapid industrial growth have increased carbon dioxide (CO2) emissions, a major 

contributor to climate change. Reducing CO2 emissions from sources like power plants has become urgent. Membrane-

based gas separation has emerged as a promising solution due to its low energy consumption, compact design, and ease 

of use compared to traditional methods. Polymeric membranes are popular because they are affordable and easy to produce. 

However, they struggle to balance permeability and selectivity, limiting their large-scale use. Membranes that are very 

permeable often have low selectivity, and vice versa.  

Mixed matrix membranes (MMMs) combine polymers with inorganic fillers to tackle this issue. Zeolites are particularly 

useful fillers due to their unique structures and stability. However, challenges arise from compatibility issues between 

hydrophilic (water-attracting) zeolites and hydrophobic (water-repelling) polymers, which can lead to defects that decrease 

separation efficiency.  

Recent studies suggest that modifying zeolite surfaces with ionic liquids (ILs) can improve compatibility and performance. 

ILs are stable and have customizable properties. Specifically, the IL 1-octyl-3-methylimidazolium hexafluorophosphate 

([OMIM][PF6]) effectively enhances zeolite compatibility with polymers and promotes CO2 transport.  

T 
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2. Experimental  

This study investigates MMMs composed of PI and Na-Y zeolite that has been modified with [OMIM][PF6]. The 6FDA-

Durene PI is chosen for its high performance, thermal stability, and excellent film-forming properties. The study aims to explore 

how different amounts of IL-modified zeolite affect the characteristics of the membranes, particularly focusing on finding a 

composition that optimizes both CO2 permeability and selectivity.  

The polymer is synthesized through a two-step process, first creating polyamic acid, which is then converted into the desired 

PI. The Na-Y zeolite is modified using a wet impregnation method with [OMIM][PF6], ensuring uniform distribution of the IL 

on the zeolite. Subsequently, the MMMs are fabricated through a solution casting process, incorporating various amounts of 

Na-Y/IL into the PI.  

Different characterization techniques are used to analyze the membranes, including X-ray diffraction to check crystalline 

structure, Fourier-transform infrared spectroscopy for chemical interaction confirmation, and electron microscopy to observe 

filler dispersion. Other methods assess particle sizes and thermal stability.  

3. Results and Discussion  

Results show that the crystalline structure of Na-Y remains stable after IL modification, and successful functionalization is 

confirmed through IR spectra. The FESEM images indicate that IL modification leads to better filler distribution and fewer 

defects compared to unmodified zeolite. Characterization results suggest that IL modification enhances the stability and 

dispersion within the polymer matrix.  

Thermal analysis reveals that both the neat PI and the MMMs maintain high thermal stability. The glass transition 

temperature slightly increases with the addition of the IL-modified zeolite, suggesting better interactions between the polymer 

and filler.  

Gas permeation tests show that incorporating Na-Y/IL significantly increases CO2 transport properties. Without 

modification, the PI membrane has a CO2 permeability of 648 Barrer and selectivities of 17.50 for CO2/CH4 and 18.52 for 

CO2/N2. With 5 wt% Na-Y/IL added, CO2 permeability rises to 1253 Barrer, and selectivities improve to 20.01 for CO2/CH4 

and 19.05 for CO2/N2. This represents a substantial increase in CO2 permeability and selectivity, demonstrating the 

effectiveness of the modified zeolite in enhancing the performance of the MMMs.  

The improvement in performance is linked to the interaction between the microporous zeolite structure and the IL-modified 

surface, which increased CO2 sorption and reduced non-selective voids. However, using too much filler at 10.0 wt% caused 

particle aggregation and nonselective channels, lowering selectivity despite higher permeability. The best performance was 

achieved with a 5.0 wt% filler loading.  

Compared to existing literature, the performance surpasses limits for neat PIs and competes well with other MMMs. This 

study shows that IL-modified Na-Y zeolite is an effective filler for enhancing gas separation in PI matrices, significantly 

improving CO2 permeability and selectivity for CO2/N2 and CO2/CH4.  

4. Conclusion  

This research shows that using Na-Y zeolite modified with ionic liquid improves the gas separation capabilities of PI 

membranes. The addition of [OMIM][PF6]-modified Na-Y filler particles significantly boosts CO2 permeability and enhances 

the selectivities of CO2/N2 and CO2/CH4, with the best results at a 5.0 wt% loading. The study confirms that this modification 

improves compatibility with PI matrices and creates pathways for better CO2 transport. Future research should focus on long-

term stability, mixed-gas separation performance, and scaling up for industrial use. 
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بر  یتیکامپوز یساخت غشا یبرا یونی عیدار شده با ماعامل تیکاربرد زئول

 ی: تجرب1، بخش 2CO یجداساز یبرا دیماییپل هیپا

 درضایحم ،*ب نیعموق یعباد نی، آبت*الفیعتیپژوم شر دی، فرشالفزاده فیشر یمفتخر یمحمد مهد

  جارجمند یمهد ، بپورییسنا

 .رانیتهران، ا ،یدانشگاه آزاد اسلام قات،یواحد علوم و تحق ،یمیش یگروه مهندس الف
 .رانیدانشگاه اراک، اراک، ا ،یو مهندس یدانشکده فن ،یمیش یگروه مهندس ب
 .رانیتهران، ا ،یواحد تهران جنوب، دانشگاه آزاد اسلام ،یمیش یگروه مهندس ج

 چکیده  واژگان کلیدی

 ؛ختهیشبکه آم یغشا

 ؛گاز یجداساز

 ؛دیمیایپل 

 ؛Y-تیزئول 

 .یونی عیما

 ،یمریپل یهاسیبه ماتر یعملکرد یمعدن یها( با افزودن پرکنندهMMMs) ختهیشبکه آم یتوسعه غشاها 

 Na-Y تیو زئول هیبر پا ییپژوهش، غشاها نیگازها است. در ا یعملکرد جداساز یارتقا یمؤثر برا یراهکار

 یگازها یسنتز شدند. عملکرد غشاها برا 2CO یزمنظور جداسابه PF][OMIM]6[ یونی عیشده با مااصلاح

2CO ،4CH  2وN درصد  5غشا )با  نیشد. بهتر یابیبار ارز 10تا  2و فشار  گرادیدرجه سانت 25 یدر دما

برابر  بیترتبه 2N/2COو  4CH/2CO یریپذنشیبارر و گز 3/1259معادل  2CO یی( تراواY/IL-Na یوزن

 ج،ینتا نیاست. اخالص  ینسبت به غشا یدرصد 98 شیمعادل افزا هرا نشان داد ک 05/19و  01/20با 

 یریپذنشیو گز ییرا در بهبود همزمان تراوا یونی عیشده با مااصلاح یتیزئول یهاپرکننده یبالا لیپتانس

 .کندیم دییتأ 2CO یجداساز یصنعت یکاربردها یبرا

 16/03/1404 تاریخ دریافت: 

 26/04/1404تاریخ بازنگری: 

 06/05/1404 تاریخ پذیرش:

 مقدمه -1

 یهااست. سوخت افتهی شیبه شدت افزا هیو مواد اول یبه انرژ ازیمختلف، ن عیجهان و توسعه صنا تیروزافزون جمع شیبا افزا

ها سوخت نیا هیرویحال، مصرف ب نی. با اکنندیم فایا ازین نیا نیتأمدر  یاتینقش ح ،یمنبع انرژ نیتریبه عنوان اصل ،یلیفس

 راتییو تغ ستیز طیبر مح یبارانی(، شده است که اثرات ز2CO) دکربنیاکسید ژهیبه و ،یاهگلخان یمنجر به انتشار گازها

به شمار  نیکره زم یبرا یجد یدیکرده و تهد دیرا تشد یجهان شیگرما دهیدر اتمسفر، پد 2COغلظت  شیدارد. افزا یمیاقل

 یخروج یآن از منابع مختلف، از جمله گازها یجداسازو  2COکاهش انتشار  یبرا نینو یهایرو، توسعه فناور نی. از ارودیم

 [.3-1برخوردار است ] یاژهیو تیاز اهم ،یعیو گاز طب عیصنا

 یمصرف انرژ ن،ییپا نهیهمچون هز ییایمزا لیبه دل یمریپل یگازها، استفاده از غشاها یمختلف جداساز یهاروش انیم در

 دها،یمیایپل ژهیبه و ،یمریپل ی[. غشاها3،1را به خود جلب کرده است ] یاریبالا، توجه بس یریپذاسیو مق اتیکم، سهولت در عمل

 یندهایآسان، به طور گسترده در فرآ یدهشکل تیبالا و قابل ییایمیمناسب، مقاومت ش یو حرارت یکیخواص مکان لیبه دل

 ییتراوا لیاز قب ییهاتیمحدود یخالص دارا یمریپل یاحال، غشاه نی[. با ا6-4] رندیگیگازها مورد استفاده قرار م یجداساز

 [.9-7] شودیمختلف م عیصنا رها دمحدود هستند که مانع از کاربرد گسترده آن یریپذنشیو گز نییپا
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 کیاز  یبیها ترکMMM. اندآورده ی( روMMMs) ختهیشبکه آم یمحققان به توسعه غشاها ها،تیمحدود نیغلبه بر ا یبرا

گازها است  یجداساز یندهایهستند که هدف از آن، بهبود عملکرد غشا در فرآ یآل ای ی)شبکه( و ذرات )پرکننده( معدن مریپل

دهند.  شیغشا را افزا ییتراوا توانندیسطح تماس، م شیعبور گازها و افزا یبرا یحیترج یرهایمس جادی[. ذرات پرکننده، با ا10]

 یدهایمیایپل ژهیبه و دها،یمیای[. پل12،11بهبود بخشد ] زیغشا را ن یریپذنشیگز تواندیمانتخاب نوع مناسب پرکننده  ن،یهمچن

و حجم آزاد بالا، به عنوان  دهیساختار خم لی(، به دل6FDA) دیدریان کیفتال ی( دنیدیلیزوپروپی)هگزافلوئوروا-'4،4مشتق شده از 

خواص  لیپرکاربرد، به دل یدهایمیایاز پل یکی 6FDA-Durene[. 4] شودیها  در نظر گرفته مMMMساخت  یشبکه مناسب برا

 یجداساز یغشاها ساختمناسب است که به طور گسترده در  یندیفرآ تیبالا و قابل ییایمیخوب، مقاومت ش یو حرارت یکیمکان

 نیب یو عدم سازگار یمریپل سینامناسب ذرات پرکننده در ماتر یحال، پراکندگ نی[. با ا13, 10, 6] باشدیمگاز مورد استفاده 

و پرکننده شود و عملکرد غشا را کاهش  مریدر فصل مشترک پل یرانتخابیحفرات غ لیمنجر به تشک تواندیم ،یو معدن یفاز آل

 [.14دهد ]

در ساخت  پرکنندهگسترده به عنوان به طور  کنواخت،یبه عنوان مواد متخلخل با ساختار منظم و اندازه منافذ  ها،تیزئول

MMMتی[. زئول15] رندیگیها  مورد استفاده قرار م-Yییتراوا تواندیو اندازه منافذ نسبتاً بزرگ، م یسه بعد نی، با ساختار بلور 

دوست هستند که منجر به -سطح آب یاصلاح نشده اغلب دارا یهاتیحال، زئول نیدهد. با ا شیافزامختلف  یگازها یغشا را برا

 سیبا ماتر هاتیزئول یبهبود سازگار ی. برادهدیقرار م ریو عملکرد غشا را تحت تأث شودیم زیآبگر یمرهایبا پل یعدم سازگار

 یونی یهاعیماو استفاده از  یآل یهادار کردن با گروهاز جمله عامل یمختلف یهااصلاح سطح آنها با استفاده از روش ،یمریپل

(Ionic Liquids[ مورد توجه قرار گرفته است )یو دارا اندعیمااتاق  یهستند که در دما یمذاب یهانمک یونی یهاعیما[. 13 

 میقابل تنظ یریپذنشیبالا و گز یدگکننحل تیبالا، قابل یحرارت یداریپا ن،ییفشار بخار پا لیاز قب یخواص منحصر به فرد

را بهبود  زیآبگر یمرهایآنها با پل یسازگار تواندیم هاتیاصلاح سطح زئول یبرا یونی یهاعیما[. استفاده از 17, 16] باشندیم

 یونی یهاعیمااز  یکی، PF][OMIM]6[ یونی عی[. ما13دهد ] شیگازها افزا یجداساز یندهایو عملکرد غشا را در فرآ دهیبخش

 آسان، به طور گسترده در اصلاح سطح مواد مختلف مورد استفاده قرار گرفته است. یخواص مناسب و دسترس لیپرکاربرد، به دل

 ، اثر استفاده از ذرات4CH/2COو  2N/2CO یگازها یجداساز یبا عملکرد بالا برا یهاMMMپژوهش، با هدف سنتز  نیا

  Durene-FDA6 دیمیایپل سیدر ماتر )Y/IL-Na( PF][OMIM]6[ یونی عیاصلاح شده با ما )Y  )Y-Na-میسد تیزئول پرکننده

گاز خالص  یی( سنتز شده و تراوایدرصد وزن 10-0متفاوت از ذرات پرکننده ) یدرصدهاها با MMMراستا،  نی. در ابررسی شد

 یابیگسترده مشخصه یهاآزمون ن،ی. همچنگرفتمورد مطالعه قرار  بار 10 تا 2 یو بازه فشار عملکرد C° 25ثابت  یآنها در دما

 لیتبد یسنجفی(، طEDX) کسیپرتو ا یانرژپراش  یسنجفی(، طFESEM) یدانینشر م یروبش یالکترون کروسکوپیاز جمله م

(، TGA) یحرارت یگرماسنج زی(، آنالDSC) یتفاضل یروبش ی(، گرماسنجDLS) یکینامینور د ی(، پراکندگFTIRفروسرخ ) هیفور

 .رندیگیسنتز شده مورد استفاده قرار م یو غشاها پرکنندهذرات  یابیارز یزتا برا لی( و پتانسXRD) کسیپراش اشعه ا

 یتجرب -2

 ییمیایمواد ش -2-1

از  (TEA( ) ≥5/%99) 2نیآملیمتی( و تر%99≤ ) بالابا خلوص  1دیدریک انیفاتیآل ین دیدیلیزوپروپیهگزا فلئوروا'4،4

با  5نیآم یل دیفن 4و 1 -ل یمت یتر 6و 5و  3و 2ه شدند. یته 4الات متحده(ی، ایزوریس، می)سنت لوئ 3چیگما آلدریس شرکت

                                                           
1 4,4̕-(Hexafluoroisopropylidene) diphthalic anhydride 
2 Trimethylamine 
3 Sigma-Aldrich® 
4 (Saint Louis, MO, USA). 
5 2,3,5,6-tetramethyl-1,4-phenyldiamine (durene) 



 2CO ... 342یجداساز یدورن برا نویآمید هیبر پا دیمیایپل هیبر پا یتیکامپوز یساخت غشا یبرا یونی عیدار شده با ماعامل تیکاربرد زئول
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برابر  Si:Al نسبت با Y 1-تیشد. پودر نمک سدیم زئول نیتأم Tokyo Chemical Industry (TCI) Co., Ltd.از  %5/99≤خلوص 

مطابق با مشخصات سازنده،  (تهیه شد2متحده(الات یا ، ایلوانی)شهر کنشهککن، پنس Zeolyst Internationalاز شرکت  53/2با 

 I (Malvern Panalytical -Scatteroscopeبا مشخصات دستگاه از  3نور یکینامید یت توسط آزمون پراکندگیاندازه ذرات زئول

Zeta ZN Series) HV ز قطر کمتر ا یاز ذرات دارا %90ن ی؛ همچنباشدیمکرومتر یم 1,22شده، قطر متوسط ذرات  یابیارز

وم یدازولیمیل ایاکت-3-ل یمت-1 یونیع ی(. ماباشدینمکرومتر یم 81/4ش از یقطر ب یدارا یاچ ذرهیکرومتر هستند و هیم 95/1

 یقات مهندسیاز مرکز تحق دالتون 29/349 ی، با وزن مولکول%99≤ با خلوص  PF][OMIM]6[ یهگزا فلوروفسفات با نام تجار

د یدریبا استفاده از ان 4ق تبلور مجددیاز طر FDA6د یدریانیو د Durene نیآمید یمونومرها یسازه شد. خالصیران تهیا یمیش

خلوص  با درجه 9دیاستاملیمتید N,N-و 8، کلروفرم7متانول، اتانول یهاحلالب انجام شد. یبه ترت 6و متانول 5کیاست

ر یق تقطیها از طره شدند و تمام حلالی( تهی)کره جنوب Daejung Chemicals and Metals Co .از شرکت  10عیما یکروماتوگراف

، %99/99≤ با خلوص   4CH و 2CO ،2N یافت شده استفاده شدند. گازهایر مواد به صورت دریشدند. سا یسازخالص 11تحت خلأ

 .ه شدندی)امارات( ته Technical Gas Servicesاز شرکت 

 دیمیایپلسنتز  -2-2

 13سازشیپبا استفاده از  یادو مرحله 12یمری شدن )بسپارش( تراکمیک واکنش پلیق یاز طر Durene-FDA6د یمیایسنتز پل

بالا مؤثر است  ییل کارایکی به دلیآرومات یدهایمیایه پلیته یژه برایکرد به وین روی. ا[20-18]انجام شد  14د(یاس-کی)آمیپل

 شده در حلالحل Durene نیآمید 15آبیبه محلول ب FDA6د یدریانید( با افزودن دیاس-کی)آمی. در مرحله اول، پل[21]

DMAc درصد  20د است، حدود یدریانین و دیآمیاز هر دو د یر معادل مولیجامد، که شامل مقاد ی. غلظت کلشودیمد یتول

ک یل یتروژن هم زده شده که منجر به تشکیخ و تحت اتمسفر نیساعت در حمام  24ن مخلوط سپس به مدت ی. اباشدیم یوزن

زور یبه عنوان کاتال TEA و 16ییزدانوان عامل آبک به عید استیدری، انی. در مرحله بعدشودیمد( یاس-کی)آمیسکوز پلیمحلول و

شده تا  ینگهدار  اتاق یساعت در دما 24ن مخلوط به مدت یاضافه شد. ا 4:1 ید( با نسبت مولیاس-کی)آمیبه محلول پل یاصل

ون یزاسیدیمیق اید از طریمیایقرار گرفته و پل ییزداد( تحت آبیاس-کی)آمیند، پلین فرآیق ای. از طر[22]ل شود یواکنش تکم

ق یحاصل از طر دیمیایپل. شودیمدر متانول  Durene-FDA6د یمیایت منجر به رسوب پلیکه در نها شودیمل یتشک 17ییایمیش

در یک  C° 100 یساعت در دما 24ن مرتبه( با متانول شسته شده و به مدت یو به طور کامل )چند یآورجمع 18ونیلتراسیف

سنتز  دیمیایپل یسم واکنش برای. مکانباشدیم %93حدود  19ونیزاسیمری. بازده پلشودیمگرم خشک  یبا گردش هوا کنخشک

 .نشان داده شده است 1 شده در شکل

                                                           
1 Sodium Y zeolite (NaY) 
2 Conshohocken, PA, USA 
3 Dynamic light scattering (DLS) 
4 Recrystallization 
5 Acetic anhydride 
6 Methanol 
7 Ethanol 
8 Chloroform, 
9 N,N-dimethylacetamid (DMAc) 
10 High Performance Liquid Chromatography (HPLC) 
11 Vacuum distillation 
12 Polycondensation 
13 Precursor 
14 Poly(amic-acid) 
15 Anhydrous 
16 Dehydrating Agent  
17 Chemical imidization 
18 Filtration 
19 Polymerization yield 
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 6FDA-Dureneد یمیایسم واکنش سنتز پلیمکان 1شکل 

 یونیع یبا ما Na-Yاصلاح زئولیت  -2-3

در  2یات حرارتیعملک یشگاه و به دنبال آن یط آزمایط محیدر شرا 1مرطوب یسازآغشتهبا استفاده از روش  Y/IL-Na ذرات

، شودیمده ینام Y/IL-Naکه به اختصار  6Y/[OMIM][PF-Na[ه نمونه یته یه شدند. برایته کنخشکدر  C° 105 یدما

. بشر شودیمساعت هم زده  1اضافه شده و به مدت  یاشهیک بشر شیتر استون در یلیلیم 20به  PF][OMIM]6[ گرم 0105/0

 به محلول Y-Na گرم پودر 2/0شود. سپس  یریجلوگ زدنهمند یر استون در طول فرآیتا از تبخ شودیم 4یدرزبند  3لمیبا پاراف

. سپس مخلوط در شودیم یدهفراصوت، مخلوط Na-Yکامل  ینان از پراکندگیاطم یو در ادامه برا شودیماضافه  یونیع یما
                                                           
1Wet Impregnation 
2 Post-heat treatment 
3 Parafilm® 
4 Seal 
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 12شود. پس از حذف کامل استون، نمونه حاصل به مدت ل یاستون تسه یجیر تدریشده تا تبخ زدههمشگاه یط آزمایط محیشرا

ن مرتبه با یحاصل شده چند Na-Y/IL تی. کامپوزشودیمگرم قرار داده  یبا گردش هوا کنخشکدر  C 105° یساعت در دما

حذف شود تا حد امکان به طور کامل  Na-Y یهاتیزئول یاز سطح خارج یاضاف یونیع یحلال متانول شست و شو داده شده تا ما

 .[23]( 2)شکل

 
 (Na-Y/IL) یونیع یشده با مااصلاح Na-Y تیزئول یطرح ساختار 2شکل

 ختهیساخت غشای شبکه آم -2-4

MMMد یمیایاز پل یدرصد وزن 5ک محلول یه شدند. ابتدا یر حلال تهیو تبخ 1یمحلول یگرختهیند ریها با استفاده از فرآ

6FDA-Durene  پس از حل شودیمه یشگاه تهیط آزمایمح یساعت در دما 24به مدت  زدنهمبا حل کردن آن در کلروفرم و .

 یمریلپ یک غشایتا  شودیمخته یر 3یارهیدا یک ظرف پتریقرار گرفت و سپس در  2یید، محلول تحت گاززدایمیا یکامل پل

 10تا  0در محدوده  Y/IL-Na مختلف از ذرات یهایها با بارگذارMMM، 4ل شود. با استفاده از روش آسترکارییخالص تشک

. مقدار مورد نظر از ذرات پرکننده در کلروفرم معلق شده و به مدت شش ساعت شوندیمجاد یمر( ای)بسته به وزن پل یدرصد وزن

 زدنهمو  6FDA-Durene دیمیایپلاز کل  یوزن %10ون با افزودن ین سوسپانسی. اشوندیم زدههمشگاه، یط آزمایط محیدر شرا

 دیمیایپلمانده یباق %90ه با ی(. سپس محلول اولPriming) ابدییمشگاه ادامه یط آزمایط محیگر در شرایساعت د 12به مدت 

                                                           
1 Solution casting 
2 Degassing 
3 Circular Petri dish 
4 Priming procedure 
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درصد  10تا  0ها از در کلروفرم در تمام نمونه دیمیایپل-Na-Y/IL. غلظت شودیم زدههمگر یساعت د 12ب شده و متعاقباً یترک

 یحاصل در دما یخته شده و غشاهایر یارهیدا یآماده شده در ظرف پتر یها، محلولیی. پس از گاززداباشدیمر یمتغ یوزن

ساعت قرار  24به مدت  C 100° یگرم در دما یبا گردش هوا کنخشک. سپس غشاها در شوندیمشگاه خشک یط آزمایمح

ارائه شده  1 های سنتز شده در جدولMMMمانده به صورت کامل حذف شود. مشخصات یتا هرگونه حلال باق شوندیمداده 

 است.

 خته سنتز شدهیشبکه آم یمشخصات غشاها  1جدول 

 Na-Y/ILذره پرکننده  6FDA-Durene دیمیایپلشبکه 

 یدرصد وزن 0گرم،  0  یدرصد وزن 100گرم،  500/0

 یدرصد وزن 1گرم،  005/0  یدرصد وزن 99گرم،  495/0

 یدرصد وزن 3گرم،  015/0  یدرصد وزن 97گرم،  485/0

 یدرصد وزن 5گرم،  024/0  یدرصد وزن 95گرم،  476/0

 یدرصد وزن 10گرم،  045/0  یدرصد وزن 90گرم،  455/0

 

 یدستگاه یزهایسنتز شده با آنال یذرات و غشاها یابیارز -2-5

  PANalytical (XPert Proبه کمک دستگاه )XRD (1کسیو غشاها با استفاده از پراش اشعه ا Y/IL-Na یبلور یهایژگیو

MPD)   یلیم 40لوولت، یک 40در( آمپر و طول موجλبرابر با ) Å 5418/1 از منبع تابش CuKα  پراش در  یل شد. الگوهایتحل

ل یسنج مادون قرمز تبدفیمادون قرمز با استفاده از ط یسنجفیقه ثبت شدند. طیدر دق 20º با نرخ اسکن 90°تا  5محدوده 

، با استفاده از لوازم cm 4000-400−1 ، در محدوده عدد موج 380Thermo Nicolet Avatarبه کمک دستگاه  )FTIR ( 2هیفور

ل یگس یروبش یکروسکوپ الکترونیغشاها با استفاده از م یو مورفولوژ  Na-Y/IL انجام شد. اندازه بلور  یف افقیانتقال تضع یجانب

  EDAX 200FEIESEM QUANTA_و 3(MIRA ™ TESCAN Essence (LMU به کمک دستگاه )FESEM (3یدانیم

SILICON DRIFT 2017  یدهع و سپس پوششیتروژن ماینمونه شامل شکستن مواد در ن یسازب مشاهده شدند. آمادهیبه ترت 

انجام شد.  FESEM کپارچه بای )EDX(4کس یپرتو ا یپراش انرژ یسنجفیبا استفاده از ط یعنصر یبردار. نقشهباشدیمطلا  با

غشاها با استفاده  یبر رو )DSC( 7یتفاضل یروبش ین حرارتیو توز )DTG (6مشتقی ین حرارتی، توز)TGA( 5ین حرارتیل توزیتحل

قرار داده  8یومینیگرم از هر نمونه در ظرف آلومیلیم 0/6انجام شد. حدود  METTLER TOLEDO یل حرارتیاز دستگاه تحل

 C°شده حذف شود، سپس تا تروژن گرم شد تا هرگونه رطوبت جذبیتحت اتمسفر ن C 100° یساعت در دما 2شده و به مدت 

 50تروژن با شدت جریان یان نیبا جر 9یزو پاکسا K/min 10با نرخ حرارتی  C° 800خنک شد و قبل از گرم شدن تا  25

ک پروتکل استاندارد یبا استفاده از  DSC هر غشا با استفاده از یبرا )gT (10یاشهیشانتقال  یقه انجام شد. دمایتر در دقیلیلیم

آزمایش ساخته شده با استفاده از دستگاه  یغشاها یکیخواص مکانشد.  یابیارز C 800°تا  C 25°ش از یگرما-شیسرما-شیگرما

شد.  یابیارز ATM D412-16( ساخت شرکت مهندسی هیوا و بر اساس روش HIWA 200) 200چندکاره یا یونیورسال هیوا 

 BELSORP MINI II, Microtrac با استفاده از دستگاه K 77 یدر دما Na-Y/IL و Na-Y تروژنیواجذب ن-جذب یهمدماها

                                                           
1 X-ray diffraction 
2 Fourier transform infrared spectrometer 
3 Field Emission Scanning Electron Microscope 
4 Field Emission Scanning Electron Microscope 
5 Thermogravimetric 
6 Derivative thermogravimetry 
7 Differential scanning calorimeter 
8 Alumina pan 
9 Purging  
10 Glass transition temperature 
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Bel Corp  یاها با استفاده از روش چند نقطهژه نمونهیبه دست آمد. سطح و BET  تروژن یواجذب ن-جذب یهمدماهابر اساس

ع اندازه ین توزی( محاسبه شد. همچن%99,99≤)تروژن با خلوص زیاد یان نیبا استفاده از جر و K 77 یدما شده در  یآورجمع

ساعت در  12ها به مدت حداقل ل، نمونهیشد. قبل از تحل یابیارز Horvath-Kawazoe (HK) تخلخل ذرات با استفاده از روش

شده در فشار تروژن جذبیحداکثر مقدار گاز ن یریگط خلأ خشک شدند. حجم کل تخلخل با اندازهیتحت شرا C 120° یدما

با دستگاه  )DLS (1یکینامینور د یبا استفاده از پراکندگ Y/IL-Na و Y-Na ن شد. اندازه ذراتییتع 999/0( برابر با 0P/P ) ینسب

z: Horiba Jobin Yvon100-SZم شده یتنظ 173°زر و آشکارساز در ین لیه بی، که زاو2یبرگشت یص پراکندگی، در حالت تشخ

 لین، پتانسیچندگانه نور استفاده شد. علاوه بر ا یبه حداقل رساندن وقوع پراکندگ یبرا ppm 6شد. از غلظت نمونه  یابیبود، ارز

 یشد. بارگذار یابیره نامتقارن ارزیک سلول گی( در 3ونیآب بدون  یط حاوی)در مح 7برابر با  pHدر  IL/Y-Na و Y-Naزتا ذرات

 :[24] شودیم( محاسبه 1های ساخته شده بر اساس رابطه )MMMدر  Na-Y/IL یهاپرکننده

𝐿𝑜𝑎𝑑𝑖𝑛𝑔 𝑁𝑎−𝑌/𝐼𝐿 =  
𝑊𝑁𝑎−𝑌/𝐼𝐿

𝑊𝑁𝑎−𝑌/𝐼𝐿+ 𝑊6𝐹𝐷𝐴−𝐷𝑢𝑟𝑒𝑛𝑒
 × 100        (1) 

 . باشندیم 6FDA-Durene دیمیایپلو  Na-Y/ILبه ترتیب وزن ذرات  𝑊6𝐹𝐷𝐴−𝐷𝑢𝑟𝑒𝑛𝑒و  𝑊𝑁𝑎−𝑌/𝐼𝐿 (،1در رابطه )

 گاز ییآزمون تراوا -2-6

با استفاده  4CH( Å 8/3) و 2CO( ،Å 6/3) 2N (Å 3/3) یگازها یخته برایخالص و غشاهای شبکه آم یگاز غشا ییآزمون تراوا

طرح دستگاه  .[25]شد  یابیارز 4یزمان ریتأخر، به کمک روش یدر حجم ثابت و فشار متغ یریگاندازهشده برای یاز دستگاه طراح

ز کردن خلأ قرار یند تمیگاز تحت فرآ ییش تراواینشان داده شده است. ابتدا دستگاه آزما 3گاز خالص در شکل ییش تراوایآزما

 شودیمک سلول نگهدارنده فولاد ضد زنگ قرار داده ی. نمونه غشا در ردیگیم ان گاز خوراک مورد استفاده قراریگرفته، سپس جر

 ییتراوا یهاشی. آزماباشدیممتر مربع یسانت 90/15. سطح مؤثر نمونه غشایی شودیم ینگ از جنس تفلون درزبندیکه با اور

کمتر  یبه طور قابل توجه 5دهیکه فشار بخش تراو ی)در حالت bar 10تا  2ر ییو با فشار متغ  C° 25شگاه یط آزمایمح یدر دما

 .[25] شودیمن یی( تع2دار با استفاده از رابطه )یط پایگازها در شرا ییتراوا .شودیم( انجام باشدیم خوراکاز فشار 

𝑃 =
273 × 1010

760
×  

𝑉×𝑙

𝑇×𝐴 (𝑃0×(
76

14.7
)
 × (

𝑑𝑝 

𝑑𝑡
)  (2) 

ضخامت   lمتر مکعب(، یدست )برحسب سانتنییحجم محفظه پا  Vگاز )برحسب بارر(،  ییدهنده تراوانشان P (،2در رابطه )

فشار در  0P ن(، یکلوات )برحسب یمطلق عمل یدما T متر مربع(، یمساحت مؤثر غشا )برحسب سانت A متر(،یغشا )برحسب سانت

 باشدیمه( یبر ثان psia)برحسب  دستنییپادر محفظه  شدهش فشار مشاهده ینرخ افزا dp/dt ( وpsiaسمت بالادست )برحسب 

 .شودیمن یی( تع3فت گاز بر اساس رابطه )هر ج یبرا آلدهیا یریپذنشیگز. [26]

𝛼 =  
𝑃𝑖

𝑃𝑗
=

𝐷𝑖 × 𝑆𝑖 

𝐷𝑗 × 𝑆𝑗 
  (3) 

متر مربع ی)سانت یریب نفوذپذیضر D)بارر(،  ییتراوا Pآل )بدون بعد(، دهیگاز ا یریپذنشینشان دهنده گز 𝛼(، 3) در رابطه

 باشندیمدر غشا  jو  i  نفوذکننده یاتمسفر( گازها× مکعب متریبر سانت STP متر مکعبیت )سانتیب حلالیضر Sه( و یبر ثان

 :[28] شودیمن یی( تع4بر اساس رابطه ) یزمان ریتأخبر اساس روش  یمولکول یریب نفوذپذی.  ضر[27]

𝐷 =  
𝑙2

6θ
                                             (4) 

ده بر حسب زمان یفشار تراو یتجرب یمنحن یبخش خط یابیه( است و با برونی)ثان یر زمانیدهنده تأخنشان θ (،4در رابطه )

                                                           
1 Dynamic light scattering 
2 Backscattering detection mode 
3 Deionized water 
4 Time-lag method 
5 Permeate Pressure  
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 .شودین مییتع

( بدست 5)بر اساس رابطه  یریدار به مقدار نفوذپذیدر حالت پا ییت از نسبت تراوای، حلال[29] 1نفوذ-بر اساس مدل انحلال

 :[30] دیآیم

𝑆𝑖 =
𝑃𝑖

𝐷𝑖
  (5) 

ر ینان حاصل شود. مقادیاطم یج تجربیت صحت نتایگاز حداقل سه بار انجام شد تا از قابل ییش تراوایهر نمونه غشا، آزما یبرا

تال یجیکرومتر دین ضخامت غشاها با استفاده از میانگیدرصد، گزارش شدند. م ± 3-5استاندارد، محدوده  یمتوسط به همراه خطا

 .کرومتر( به دست آمدیم 52)
 

 

 گاز خالص ییش تراوایطرح دستگاه آزما 3شکل 

 نتایج و بحث  -3

 6FDA-Durene/Na-Y/ILخته یج غشاهای شبکه آمینتا یابیارز -3-1

-6FDA یدیمیایپله کدر شب Na-Y/ILذرات  یوزن %10تا  0با افزودن  6FDA-Durene/Na-Y/ILخته یه آمکشب یغشاها

Durene ساختار نانوساختارهای  یابیمشخصهه شدند. یتهNa-Y  وNa-Y/IL 6خته یدر غشای شبکه آمFDA-Durene/Na-Y/IL 

 ی(، پراکندگFTIRه )یل فوریمادون قرمز تبد یسنجفیط(، XRDکس )یاز جمله پراش اشعه ا یمختلف یهاروشبا استفاده از 

پرتو  یپراش انرژ یف سنجیبا ط یدانیل میگس یروبش یپ الکترونکروسکویل زتا، میپتانس یریگاندازه(، DLS) یکینامینور د

 .تروژن انجام شدیواجذب ن -جذب یدماها( و همFESEM-EDXکس )یا

  Na-Y/ILو Na-Yذرات پرکننده  XRDف یط -3-2

 یهاکیپن الگوها با یپراش در ا یهاکیدهد. پیرا نشان م Na-Y/ILو  Na-Yهر دو ذره  XRD ی)الف( الگوها 4شکل 

شود. ید مییمورد نظر تأ یبلور ین حضور ساختارهای، بنابرا[32, 31]مطابقت دارند  Na-Y یبرا یگزارش شده در مطالعات قبل

 یدارا Na-Yت یدهد. زئولیآن ارائه م یساختار یکپارچگیو  ینگیدر مورد بلور یاطلاعات ضرور Na-Yت یزئول XRD یبررس

                                                           
1 Solution-diffusion model 
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نشان دهنده  مشخصه یهاکیها شامل تمام پکین پیاست. ا 37◦و  30◦، 28◦، 6/23◦، 15◦در  یادیز زید و تیشد یهاکیپ

ن درصد ییتع یتواند برای( م533ک )ی. شدت پ[34, 33] باشندیم( Na-Yت یزئول یاتیح یک جزء ساختاری) FAUنمونه فاز 

( یمنتشر شده قبل یها)مطابق با داده %90ر حدود یک مرجع استاندارد استفاده شود، که معمولاً مقادیسه آن با یبا مقا ینگیبلور

 یدر مورد چگونگ یاتیح یهانشیب XRD یهاک از دادهیر پیل مقادی. تحل[31]دهد یخالص را به دست م Na-Yت یزئول یبرا

ا ی ینگیدهنده کاهش بلورتواند نشانیک میدهد. به عنوان مثال، کاهش شدت پیارائه م یونیع یتوسط ما Na-Yت یاصلاح زئول

بهتر  یتر و ساختارهابزرگ یدهنده اندازه بلورهازتر اغلب نشانیت یهاکیکه پ یباشد، در حال شکلیب یهایژگیش ویافزا

شود که یم Na-Yت یزئول XRD یها در الگوهاکیت پیموقع یجزئ ییرات منجر به جابجایین تغی. ا[38]شده هستند فیتعر

تواند منجر به ظهور یم PF][OMIM]6[است. به طور خاص، حضور  ینگیو بلور 1یان صفحهیرات در فاصله بییدهنده تغنشان

دارد و ممکن است بر  کنشبرهمت یبا چارچوب زئول یونیع یدهد مایموجود شود، که نشان م یهاکیر پییا تغید یجد یهاکیپ

دهنده ها شود که نشانکیرات در شدت پییممکن است منجر به تغ کنشبرهمن یر بگذارد. ایآن تأث یو ساختار کل 2خواص شبکه

 ینگیشده بلورر محاسبهی. مقاد[39]ت است یدر ساختار زئول یونیع یاز ادغام ما یناش یب فازیا ترکی 3رات در اندازه بلورکییتغ

پس از  Na-Y فظ ساختار بلوری زئولیتدهنده حنشان XRD نتایجاست.  %67/96و  %27/98ب یبه ترت Na-Y/ILو  Na-Y یبرا

 .باشداصلاح با مایع یونی است که بیانگر پایداری ساختاری و قابلیت استفاده در شبکه آمیخته می

  Na-Y/ILو Na-Yذرات پرکننده  FTIRف یط -3-3

)ب( نشان  4در شکل  یونیع یو اصلاح شده آن با ما Na-Y ییایمیساختار ش یبررس یبرا FTIR یسنجفیز طیج آنالینتا

 چارچوب 5یو کشش 4یمربوط به ارتعاشات خمش cm 1036-1و  660، 464در  Y-Naت یمشخصه زئول یداده شده است. نوارها

شود. نوار در ینسبت داده م O-Al-Si یبه حالت خمش cm 464-1شدت در ز و کمی( هستند. نوار تO-Al-Siت )یزئول یساختار
1-cm 660 تقارن م یبه ارتعاش کششO-Al-Si نامتقارن در  ینسبت به ارتعاش کشش یشود که شدت کمترینسبت داده م-cm

ل یدروکسیه یهاگروه OH-Siدهنده کشش نشان Y-Naت یف زئولیدر ط cm 8/3456-1دهد. نوار پهن در ینشان م 1036 1

و  یکشش یارتعاش یهامربوط به حالت cm 1670-1د در یک نوار شدین، یاست. علاوه بر ا چارچوبژن یاکس یهاونیمتصل به 

، 3125ک در یشامل ارتعاشات کربن آرومات PF][OMIM]6[ یفیط یهایژگی. و[44]آب است  یهامولکول یاهین لایب یخمش

  cm1468-1 در  2CH یکشش یهان، حالتیشود. علاوه بر ایوم نسبت داده میدازولیمیاست که به حلقه ا cm 1574-1و  3170

ل یاکت یجانب یرهایکه به زنج cm 1468-1و  2956در  3CH-C یکشش یهاشوند، همراه با حالتیمشاهده م cm 2858-1و 

 cm-1و  740( و متقارن )cm 850-1و  840نامتقارن ) یکشش ینوارها PF][OMIM]6[ یونین، جزء آنیهستند. علاوه بر ا مرتبط

750 )P-F ل ی. تحل[46, 45]دهد یرا نشان مFTIR ت ین زئولیب کنشبرهمدهد که با یرا نشان م یخاص یفیط یهایژگیوNa-

Y 6[ یونیع یو ما[OMIM][PF ت یمطابقت دارند. اصلاح زئولY-Na یهایژگیسطح و و یمیش یبه طور قابل توجه یونیع یبا ما 

با  Na-Yشود. اصلاح یآن منعکس م FTIR یهافیمشاهده شده در ط یرات جزئییدهد، که در تغیر مییآن را تغ یساختار

]6[OMIM][PF ج یدر هر دو حلال استون و کلروفرم نتاFTIR ن، واضح است که حلال اثر یدهد. بنابرایرا به دست م یکسانی

 یداریاست که ممکن است پا یونیع یو ما Na-Yن یموفق ب کنشبرهمدهنده جذب نشان یرات در نوارهاییندارد و تغ ییایمیش

 یراتییاست که ممکن است منجر به تغ یونیتبادل  یندهایشامل فرآ Na-Yت یدر زئول یونیع ی. ادغام ما[47]ش دهد یآن را افزا

گذارد که یر میتأث Al-Oو  Si-O یوندهایبر ارتعاشات پ یبه طور کل یونیت شود. تبادل یزئول چارچوب یعاشارت یهادر حالت

مشخصه  یارتعاش ینوارها ییرات معمولاً منجر به جابجایی. تغ[43]هستند  یها ضرورتیو عملکرد زئول یساختار یکپارچگی یبرا

وند و ممکن است شیظاهر م cm-1 1200-1000معمولاً در محدوده  O-Siمربوط به کشش  یشود. نوارهایم FTIR یهافیدر ط

 یهایژگیرات در وییدهنده تغممکن است نشان یین جابجایجابجا شوند. ا یونیع یاز ما یناش یط محلیرات در محییل تغیبه دل

                                                           
1 Interplanar spacing 
2 Lattice 
3 Crystallite 
4 Bending 
5 Stretching 
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دهنده حضور ممکن است نشان cm-1 700-600باشد. نوارها در حدود  چارچوبوم در ینیکون و آلومیلیس یا هماهنگیوند یپ

 یراتییابد. تغیا کاهش یش یزان اصلاح افزایخاص ممکن است بسته به م ی( باشند. شدت نوارها6PFهگزافلوئوروفسفات ) یهاونیآن

 یارتعاش یهاش شدت در حالتیبخشد ممکن است منجر به افزایت را بهبود میزئول چارچوبو  یونیع ین مایب کنشبرهمکه 

 PF][OMIM]6[. حضور [48]ت است یدرون زئول یونیش تحرک یا افزایتر یقو یوندیپ کنشبرهمدهنده خاص شود که نشان

 یرات در نوارهایینشان داده شده است. تغ FTIR یهافیطور که توسط طر بگذارد، همانیجذب آب تأث یهایژگیممکن است بر و

شده ت اصلاحیزئول 2یزیا آبگری 1یدوستآبرات در ییدهنده تغ، ممکن است نشانH-O یشات خمشمربوط به آب، مانند ارتعا

ل کند. یت را تسهیموجود در ساختار زئول یهاا اصلاح گروهید یجد یعامل یهاگروه یتواند معرفیم یونیع ی.  ما[49]باشد 

با  Na-Yت یکردن موفق زئول دارعاملدهنده نشان FTIRف یموجود در ط یهاکیرات در پییا تغید یجد یهاکیص پیتشخ

]6M][PF[OMI  یونی یهال جفتیدهنده تشکد ممکن است ظاهر شوند که نشانیجذب جد ین، نوارهایعلاوه بر ا [50]است 

دار کردن سطح زئولیت کند که عاملمیتأیید  FTIR نتایج. [51]ت است یزئول چارچوبو  یونیع ین مایهای دیگری با کمپلکسی

 .ایمید شده استبا مایع یونی با موفقیت انجام شده است که منجر به بهبود تعامل بین پرکننده و ماتریس پلی

  Na-Y/ILو Na-Yذرات پرکننده  DLSف یط -3-4

ع یتوز Na-Y/ILو  Na-Y)ج( نشان داده شده است. هر دو ذره  4در شکل  Na-Y/ILو  Na-Yهر دو ذره  DLSز یج آنالینتا

نانومتر  2500تا  700 یبیدر محدوده تقر یعیتوز Na-Y دهند. ذرهیکرومتر( نشان میم 1,5نانومتر ) 1500در حدود   کیپتک

نانومتر با  2000تا  1000 یبیدر محدوده تقر یترکیع باریتوز Na-Y/ILذره  .دهدینانومتر را نشان م ~1500ک در یبا شدت پ

در سمت چپ و کاهش  یجیش تدریع نامتقارن با افزایتوز Na-Y دهد. ذرهیش مینانومتر نما ~1500به در ک مشایشدت پ

سه یدر مقا %35بالاتر )حدود  یتر با شدت حداکثرمتقارن یازنگوله یمنحن Na-Y/IL ذره .دهدیتر در سمت راست نشان معیسر

-Naو  Na-Yدهد که هر دو ذره یکرومتر( نشان میم ~5/1مشخص شده ) یها. اندازه[52] دهدیمش ینما (Na-Y یبرا %25با 

Y/IL تیکه اندازه بلور متوسط زئول یعلم یهاافته با گزارشین یمنفرد هستند. ا یت و نه بلورهایاز ذرات زئول ییهاتجمع یحاو 

Na-Y  روش[53]دارد  یکنند، سازگاریکرومتر ذکر میم 4-3معمولاً حدود را . DLS  ذرات را  یکینامیدرودیاندازه متوسط ه

و  Na-Yذرات  یکینامیدرودی. اندازه متوسط ه[52]شود یز مین یپوشه حلالیو لا یسطح یکه شامل ساختارها کندیمن یمع

Na-Y/IL ذره یتر براکیع باری. توزباشدیمنانومتر  1541و  1224ب برابر با یبه ترت Na-Y/IL یونیع یدهد که ماینشان م 

 ]6[OMIM][PF که بر تعاملات  یسطح یهایژگیر در وییتواند از تغین امر میر گذاشته است. ایت تأثیذرات زئول یتجمعبر رفتار

ب به ساختار صلب یتواند حجم حفره را بدون آسیت که میزئول یهادر حفره یونیع ی، ادغام ما[52]گذارد یر میذره تأث-ذره

شود، یتر مکنواختی یکه منجر به رفتار تجمع یدر بار سطح یرات احتمالییت تغیو در نها [53]ر دهد ییت تغیچارچوب زئول

ل به تجمع یت تمایرا نانوذرات زئولیمورد انتظار است، ز Na-Y/ILو  Na-Y. وجود تجمع در هر دو ذره [52]نتیجه شود 

 یناش یکینامین تجمع از نظر ترمودی[. ا5کننده مناسب دارند ]تیاب عوامل تثبیتر در غبزرگ یهال تودهیو تشک یخودخودبه

بر  یتوجهر قابلیحصورشده تأثم یونیعات یدهند مایکه نشان م یج با مطالعات قبلین نتای. ا[54]آزاد است  یاز کاهش انرژ

ع ی. توز[55]گذارند، سازگار است یر میتأث یمانند حجم حفره و تعاملات سطح ییهایژگیت ندارند، اما بر ویچارچوب صلب زئول

 .[54]است   Na-Y سه بایافته در مقایبهبود یپراکندگ یداریبهتر و پا یکنواختیدهنده نشان Na-Y/IL ترکیبار

  Na-Y/ILو Na-Y ل زتا ذرات پرکنندهیز پتانسیج آنالینتا -3-5

. دهدیمش یرا نما باشدیم Na-Y/ILو  Na-Yذرات  ین دهنده بارهال زتا که نشایز پتانسیج آنالی)د( نتا 4شکل 

تحت  Na-Y یل زتایکند. پتانسیرا روشن م Na-Y یسطح یهایژگیبر و یونیع یل زتا اثرات اصلاح مایپتانس یهایریگاندازه

نشان  یمنف یل زتایپتانس یکل ها به طورتیشوندگان قرار دارد. زئولو حضور جذب یونی، قدرت pHمانند  یر عوامل مختلفیتأث

                                                           
1 Hydrophilicity 
2 Hydrophobicity 
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تواند یم ی. بار منف[57]شود یها نسبت داده مسطح آن یموجود رو یبا بار منف 2ناتیو آلوم 1کاتیلیس یهادهند که به گروهیم

 3ییزداپروتونل یل زتا به دلی، پتانسpHش یش دهد. با افزایبا بار مثبت در محلول را افزا یهاها و گونهونیت به کاتیل زئولیم

بسته به  -mV 50تا  -mV 20از حدود  Na-Yت یزئول یل زتای. پتانس[58]شود یتر میمنف یل سطحیدروکسیه یهاگروه

 یبار سطح یهایژگیو PF][OMIM]6[. ورود مایع یونی [60]محلول گزارش شده است  یونیب یو ترک pHط خاص از جمله یشرا

Na-Y وم یدازولیمیا یهاونیل حضور کاتیبه دل یمنف یل زتایر پتانسیمنجر به کاهش مقاد ین اصلاح به طور کلیدهد. ایر مییرا تغ

و سطح  یونیع ین مایب کنشبرهما مثبت )بسته به غلظت و ی یل زتا ممکن است به سمت خنثیشود. پتانسیبار مثبت مبا 

دهد، یل زتا را کاهش میپتانس یبه طور قابل توجه یونیع یت با مایدهد که اصلاح زئولیقات نشان میر کند. تحقییت(، تغیزئول

 یونی یهاو گونه یآل یهاندهیماده با آلا کنشبرهمن اصلاح ی. ا[61]ع بار است یسطح و توز یزیرات در آبگرییدهنده تغکه نشان

کاهش مقدار پتانسیل زتا پس از اصلاح سطح زئولیت، بیانگر کاهش بار سطحی و بهبود بخشد. یدیگر در محلول را بهبود م

 .ایمید استپایداری پراکندگی ذرات در ماتریس پلی

 

6IL [OMIM][PF ،Y-Na ،-Na[مربوط به  FTIR یهافیط، )ب( Y/IL-Naو  Y-Na( ذرات XRDکس )یپراش اشعه ا ی)الف( الگوها  4شکل 

Y/IL  با حلال استون وNa-Y/IL ج( تصاو( ،ر یبا حلال کلروفرمDLS  ذراتNa-Y  وNa-Y/IL مقاد )ذرات  یل زتایر پتانسیو )دNa-Y  وNa-

Y/IL 

                                                           
1 Silicate  
2 Aluminate  
3 Deprotonation 
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  Na-Y/ILو Na-Y ذرات پرکننده BETج آزمون ینتا -3-6

 یبزرگتر یطور قابل توجه به یها1کروحفرهیاز مساحت و حجم م Y-Naکه  دهدیم( نشان 2)جدول  BETج آزمون ینتا

ن ی. اکندینم یر محسوسیین دو ذره تغیا یها2مزوحفرهکه سطح مقطع و حجم  یبرخوردار است، در حال Y/IL-Naنسبت به 

 یونیع یت با مایئول. اصلاح ز[62]د است یگاز مف یجداساز یندهایجذب و فرآ یکاربردها یبرا Na-Yت یزئول یسطح مقطع بالا

ت ممکن است یزئول چارچوببا  کنشبرهم یبرا یونیع یما یی. توانابخشدیمآن را بهبود  یریپذانتخابت جذب و یعموماً ظرف

، هاکروحفرهیم، همراه با کاهش سطح مقطع و حجم هاحفرهش قطر متوسط ین افزای(. ا2ر دهد )جدول ییآن را تغ یهاحفرهقطر 

گاز  کنشبرهمش یو باز شدن آنها باشد که موجب افزا هاحفرهن یا یبه فضا یونیع یق مایت در تزریدهنده موفقنشان  تواندیم

باعث افزایش اندازه حفرات  مایع یونی دهد که اصلاح زئولیت بانشان می BET تحلیل.  شودیم یریپذانتخابو بهبود  یونیع یبا ما

 .تواند جذب گاز و نفوذپذیری را در غشاء افزایش دهدمیو کاهش سطح ویژه شده که این تغییرات 
 

 Na-Y/ILو  Na-Yذرات پرکننده  یبرا  BETآزمون  جینتا 2جدول 

 الفBETS ذره
)1-g 2m( 

microSب
 

)1-g 2m( 

mesoSج
 

)1-g 2m( 

 ExSد
 

-g 2m(

)1 

poreVه 

)1-g 3cm( 

microVو 

)1-g 3cm( 

mesoVز 

)1-g 3cm( 

قطر متوسط 

 ححفرات

 )نانومتر(
Na-Y 4521/701 3245/3 0218/1 7329/4 024279/0 0044722/0 0198068/0 739/10 

Na-Y/IL 6673/674 1861/0 9652/0 516/2 013403/0 0012607/0 0121423/0 619/14 

BETS-سطح حفرات مزو از  مساحتج ،t-نمودار روش از کرویم حفرات سطح مساحتب(، 30/0تا  05/0ن یب  0P/P)در BETسطح از روش  مساحتالف

microS، نمودار روش از یخارج سطح مساحتد-t، 0روژن جذب شده در یحفرات از روش حجم ن حجمهP/P  روش از کرویم حفرات حجمو، 99/0برابر 

 (BETروش  در BETS/poreV4 ن عرض حفره در مرحله واجذب )یانگیم ح،   microV-poreVاز مزو حفرات حجمز ،t-نمودار

  Na-Y/ILو Na-Yذرات پرکننده  FESEM ریتصاو -3-7

-Na یهاتیزئول یسطح یهایژگیوو  یشناسختیرل یتحل ی( براFESEM) یدانیل میگس یروبش یکروسکوپ الکترونیاز م

Y  وNa-Y/IL  (. هر دو نمونه 5استفاده شد )شکلNa-Y  وNa-Y/IL ن ی؛ با ادهندیمرا نشان  یلوز یدوازده وجه یشناسختیر

ق یل اندازه ذرات از طریدارد. تحل خوردهپخ یکم یهالبه Na-Y/ILکه  یکاملاً مشخص است، در حال یهالبه یدارا Na-Yحال، 

 07/1و  04/1 یبین اندازه تقریانگیب میط سنتز مشخص، به ترتیتحت شرا Na-Y/ILو  Na-Yکه  دهدیمنشان  FESEMر یتصاو

 5دارد )شکل  یکینسبتاً نزد یهمخوان DLSج به دست آمده از آزمون یبا نتا اهافتهین ی)د( و )ح((. ا 5کرومتر دارند )شکل یم

 DLSو  FESEMخشک و مرطوب مورد استفاده در مطالعات  یهاطیمحاز تفاوت  ی)ج((. اختلاف مشاهده شده ممکن است ناش

 یاست. اندازه بلورها توجهقابل DLS یط آبیکی در محیالکترواستات یهاکنشبرهمل یذرات به دل یباشد، که در آن تجمع جزئ

را با محدوده  Na-Yف شده یدار و کاملاً تعریپا یعموماً بلورها FESEMر یخاص قرار دارد. تصاو یدر محدودها Na-Yت یزئول

ل سطح یهستند که به دل یشکل منظم یکوچک دارا ین بلورهای. ادهدیمنانومتر( نشان  750ر یک )اغلب زیاندازه ذرات بار

و ساختار  یت بلوریماه FESEMل ی. تحل[65] باشندیمگاز مناسب  یجداساز یکاربردها ی، برایریپذدسترسلا و مقطع با

ش یرا نما Yت یدر زئول FAUمشخصه ساختار  یمکعب یشناسختیرر معمولاً ی. تصاوکندیمد ییرا تأ Na-Yت یزئول یچارچوب

 تواندیمند ین فرآیت است. ایزئول چارچوببه  یونیع ین مایق ایشامل تزر یونیع یبا ما Na-Yت ی. اصلاح زئول[66] دهندیم

 یشناسختیردر  یراتییعموماً تغ FESEMج یر دهد. نتاییتغ یریگچشمت را به طور یزئول یشناسختیرو  یسطح یهایژگیو

 ترصافسه با نمونه اصلاح نشده، یدر مقا Na-Y/ILت یکه سطح زئول دهندیمنشان  FESEMر ی. تصاوکندیمبلورها را آشکار 

 شودیمنسبت داده  هاحفرهو احتمالاً اصلاح ساختار  یسطح یهایناهمواردر پرکردن  یونیع یما ییبه توانا ین اثر صافیاست. ا

                                                           
1 microporeMicropore 
2 Mesopore 
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در اندازه ذرات را  یش جزئی، افزایونیع یند ادغام مایل اثرات تجمع در طول فرآیبه دل ت اصلاح شده ممکن استی. زئول[38]

 نشان دهد.  

 
ف ینانومتر با ابعاد مشخص شده(، )ج( ط 500کرومتر و یم 10) Na-Yبا وضوح بالا از ذره  FESEMر ی)الف و ب( تصاو :Na-Y ذره 5شکل 

EDX د( توز( ذره. یبرازش گاوسع اندازه ذرات و یمتناظر، و Na-Y/IL: تصاو )ر ی)ه و وFESEM  با وضوح بالا از ذرهNa-Y/IL (10 کرومتر یم

 یع اندازه ذرات و برازش گاوسیمتناظر، و )ح( توز EDXف ینانومتر با ابعاد مشخص شده(، )ز( ط 500و 

 

 6FDA-Durene/Na-Y/ILو  6FDA-Durene یغشاها XRD فیط -3-8

  Durene/Na-FDA6-خته یو غشای شبکه آم Durene-FDA6 یدیمیایپلخالص  یغشا یبلور یهایژگیو و 1زساختاریر

Y/IL ل ی)الف((. تحل 6شد ))شکل  یکس بررسیق پراش اشعه ایاز طرXRD دیمیایپل یبلور یکم یهایژگیبا و شکلیبت یماه 

Durene-FDA6 یز در الگویمتما یهاکیدهد. پیرا نشان م XRD افته درون شبکه یسازمان 2یمولکول یدهنده فشردگنشان

دهند، آن چنانکه توسط یرا نشان م یو بلور شکلیب، معمولاً مناطق 6FDA-Durene، از جمله دهایمیایپل. [6]است  دیمیایپل

 یهاکیپ 6FDA-Durene دیمیایپل XRD ی. الگو[6]پراش نشان داده شده است  یز در الگویت یهاپهن و بازتاب یهاکیپ

. [67]آن است  یبلور یها( حوزهspacings-d) 3یان صفحهیدهنده فواصل بدهد که نشانیخاص نشان م θ2 یایدر زوا یزیمتما

                                                           
1 Microstructure 
2 Molecular Packing 
3 Interplanar 



 ارجمند ی، مهدپورییسنا درضای، حمنیعموق یعباد نی، آبتیعتیپژوم شر دی، فرشهزاد فیشر یمفتخر یمحمد مهد 353

 

 4شماره  / 2دوره  /1403صنعتی / سال  یهاینوآور

 

 .[8]است  یمریپل یرهایش تکرارشونده زنجیمربوط به آرا 30°تا  10°مشاهده شده در حدود  یهاکیپ

نشان  10°تا  6°خاص از  θ2ر یدر مقاد یاشدهفیتعر یز و به خوبیمتما یهاکیخته پیدر غشای شبکه آم Na-Y/ILت یزئول

ن ی. مشاهده ا[68]دهد یشبکه آن ارائه م یدر مورد پارامترها یتبوده و اطلاعا یت بلوریدهنده ماهها نشانکین پیدهد. ایم

 ی. بررس[69]کند یحفظ م دیمیایپلخود را پس از ادغام در شبکه  یساختار یکپارچگیت یدهد که زئولیز نشان میت یهاکیپ

اند. افتهیخته به طور کامل توسعه یدر غشای شبکه آم Na-Y/ILپراش  یهاکیدهد که پین غشاها نشان میا یبرا XRDف یط

. نسبت مساحت [70]کند ید مییخته را تأیدرون غشای شبکه آم Na-Y/IL یبلور یو توپولوژ یشناسشکلافته ثبات ین یا

را فراهم  1ینگی( امکان محاسبه شاخص بلورDurene-FDA6)از  شکلیبنه یزم( به پسY/IL-Naت ی)از زئول یبلور یهاکیپ

گاز  یو عملکرد جداساز یکی، معمولًا با استحکام مکانیساختار یداریش پایل افزایبالاتر، به دل ینگی. شاخص بلور[71]کند یم

ب یبه ترت 6FDA-Durene/Na-Y/ILو  6FDA-Durene یغشاها یبرا ینگیبلور یها. شاخص[72]افته همراه است یبهبود 

ابد، که یکاهش  ینگیرود که شاخص بلوریانتظار م PF][OMIM]6[شده با اصلاح Y-Naت یزئول یهستند. برا %73/8و  %24/73

ل بهبود عملکرد یت پتانسیزئول چارچوبو  یونیع ین مایب کنشبرهماست.  یونیع یاز ادغام ما یناش یاز اختلالات ساختار یناش

ن ییط سنتز تعیو شرا کنشبرهمتوسط  ینگیز شود. اثر اصلاح بر بلورین ینگیدارد، اگرچه ممکن است منجر به کاهش بلور را

جابجا شود. به عنوان  یکم دیمیایپلبا شبکه  کنشبرهمل یممکن است به دل Na-Y/ILت یزئول یهاکیت پی. موقع[73]شود یم

 یرات در پارامترهاییل تغیک به دلیت پیموقع ییممکن است منجر به جابجا دیمیایپلت و ین زئولیب یقو کنشبرهمک یمثال، 

با شدت  یهاکی. پ[74]دهد یت درون غشا ارائه میزئول یو پراکندگ ینگیدر مورد بلور ییهانشیها بکین پیشبکه شود. شدت ا

ا یدهنده تجمع کن است نشانافته ممیکه شدت کاهش  یکنواخت است، در حالیع یبهتر و توز ینگیدهنده بلوربالاتر نشان

 .[75]ف باشد یضع یپراکندگ

 6FDA-Durene/Na-Y/IL و 6FDA-Durene یغشاها FTIR فیط -3-9

 کنشبرهم، یعامل یهادر مورد گروه ییهانشیرا بیاست، ز یخته ضروریغشای شبکه آم یابیمشخصه یبرا FTIRل یتحل

)ب(  6. شکل باشندیم مؤثرغشا  یگاز یدر عملکرد جداساز یتوجهقابلدهد که به طور یارائه م ییایمیرات شییو تغ یفازنیب

 یهانشیجذب مرتبط با هر دو جزء ب یدهد. نوارهایرا نشان م 6FDA-Durene دیمیایپلدر شبکه  Na-Y/ILادغام  FTIRج ینتا

خالص  دیمیایپلغشای  FTIRف ی. ط[76]دهند یغشا ارائه م یهایژگیل بهبود ویها و پتانسآن کنشبرهمدر مورد  یتوجهقابل

Durene-FDA6 1و  1713جذب در حدود  ینوارها-cm 1788 یکربون یدهنده ارتعاشات کششدهد که نشانیرا نشان م( لC=O )

د مرتبط است یمیاست که به حضور گروه ا N-Cدهنده کشش نشان cm 1354-1. نوار در [67]د است یمیا یهامرتبط به گروه

. نوار [78]کی هستند یآرومات C-C یوندهایپ یکشش یهاارتعاشمربوط به  cm 1190-1و  1101. نوارهای واقع شده در [77]

کند ید مییرا تأ یمرین حضور ساختار پلید است، بنابرایمیر شکل حلقه اییدهنده تغنشان cm 723-1مشاهده شده در حدود 

ل یجذب به دل ی. نوارها[78]شوند ینسبت داده م H-Cبه کشش  cm-1 3000-2800ن، نوارهای در محدوده ی. همچن[79]

دهد ینشان م هامشاهده. [80]خته است یدهنده ادغام موفق در غشای شبکه آمشوند که نشانیظاهر م Na-Y/ILت یحضور زئول

در شبکه  Na-Yت یاست. افزودن زئول یدیمیایپلت و شبکه ین زئولیب کنشبرهمها ناشی از کیپ تیدر موقع ییکه جابجا

شود یمر نسبت داده میت و پلین زئولیب کنشبرهمد منجر شود که به یک جدین پیممکن است منجر به ظهور چند یدیمیایپل

مانند  2یکاتیلیبه عنوان مشخصه مواد س O-Si یمربوط به ارتعاشات کشش cm-1 1100-1000. نوارهای در محدوده [81]

وند یدهنده ارتعاشات پممکن است نشان cm-1 900-800مشاهده شده در محدوده  ین، نوارهای. همچن[82]ها هستند تیزئول

O-Al 1در حدود  ییت ممکن است منجر به نوارهایزئول ی. جذب آب رو[83]ها است 3کاتیلینوسیآلومصه باشند که مشخ-cm 

 یونیع یبا استفاده از ما Na-Yت ی. اصلاح زئول[84]شود یآب نسبت داده م یهامولکول یشود که به ارتعاشات خمش 1640

                                                           
1 Crystallinity index 
2 Silicate 
3 Aluminosilicate 
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 یعامل یهاد مرتبط با گروهیجد یشود. نوارها FTIRف یدر ط یراتییه تغممکن است منجر ب PF][OMIM]6[مانند 

]6[OMIM][PF  1 3000-2900ممکن است ظاهر شوند. نوارها در محدوده-cm  به کششH-C شوند که ینسبت داده م

شود که مشخصه ینسبت داده م F-Pبه کشش  cm-1 900-800. نوار در محدوده [85]است  1لیآلک یرهایدهنده حضور زنجنشان

حلقه  دهنده ارتعاشاتاست که نشان C=Nمربوط به کشش  cm-1 1650-1600[. نوار در حدود 62است ] 6PF یهاونیآن

ت ین زئولیب کنشبرهمش یدهنده افزات نوارها ممکن است نشانیموقع ییا جابجایرات در شدت یی. تغ[86]وم است یدازولیمیا

 د باشد.یمیایشده و پلاصلاح

 

 6FDA-Durene/Na-Y/IL و 6FDA-Durene یغشاها DSCز یج آنالینتا -3-10

کند )شکل یرا مشخص م 6FDA-Durene/Na-Y/ILو  6FDA-Durene یو عملکرد غشاها یحرارت یهایژگیو DSCز یآنال

 یحرارت یداریدهنده پاکه نشان باشدیم C° 62/416برابر با  gT یدارا Durene-FDA6خالص  یدیمیایپل)ج((. غشای  6

ب یکند. تخریاسب مب دما دارند منیاز به مقاومت در برابر تخریکه ن ییکاربردها یآن را برا یژگین ویآن است. ا ییاستثنا

 یبرا DSC یها. داده[6]دهد یبالا نشان م یدر دماها یشود و کاهش وزن قابل توجهیآغاز م C 87/423°در حدود  یحرارت

 ینسبت به غشا یتوجهقابلدهنده بهبود که نشاندهند یرا نشان م C° 17/423به  gTش یافزا Y/IL-Durene/Na-FDA6غشای 

ش یافزا یدیمیایپلشبکه  یرهاین زنجیب کنشبرهم، یونیع یشده با مات اصلاحیل حضور زئولیخالص است. به دل یدیمیایپل

غشای  ی( براdTب )یتخر یدهند که دمایها نشان م. گزارش[87] ابدییمش یخته افزایغشای شبکه آم یحرارت یداریافته و پای

 یمانند بارگذار یر عواملیکه تحت تأث ،[88] باشدیمر ییمتغ C 480°تا  420ن یب Na-Yت یپرکننده زئول یخته حاویشبکه آم

دهد که غشای شبکه یب نشان میتخر یو دما gTش ی. افزا[89]و ذرات پرکننده قرار دارد  دیمیایپلن یب کنشبرهمت و یزئول

در  )gT (ایافزایش دمای انتقال شیشهخالص دارد.  یدیمیایپلتر نسبت به غشای ط سختیدر شرا یخته عملکرد بهتریآم

 .سازدرا پایدارتر می غشااست که ساختار شبکه پلی ایمیدی بیانگر تعامل قوی بین فاز پرکننده و  Na-Y/IL غشاهای حاوی

                                                           
1 Alkyl 
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خته یو غشای شبکه آم  6FDA-Durene خالص یدیمیایپل یغشاها مربوط به (XRD) کسیپراش اشعه ا ی)الف( الگوها  6شکل 

-6FDA خالص  یدیمیایپل یغشا یبرا (FTIR) هیل فوریمادون قرمز تبد یهافی)ب( ط6FDA-Durene/Na-Y/IL متناظر 

Durene 6خته متناظر یو غشای شبکه آمFDA-Durene/ Na-Y /IL  )یتفاضل یروبش یگرماسنج رخمین)ج (DSC) مربوط به 

 6FDA-Durene/Na-Y/ILخته متناظر یو غشای شبکه آم6FDA-Durene خالص  یدیمیایپل یغشا

 

 6FDA-Durene/Na-Y/IL و 6FDA-Durene یغشاها DTGو  TGA یزهایآنالج ینتا -3-11

هستند  6FDA-Dureneب یتخر یهایژگیو و یحرارت یداریپا یابیارز یبرا یضرور یهاروش DTGو  TGA یزهایآنال

از به حفظ یرا نیهستند، ز یگاز ضرور یجداساز یبرا ییغشا یهایکاربرد در فناور یها برایژگین وی)الف( و )ب((. ا 7)شکل

 TGA یهایمقاومت کنند. منحن یتوجهقابلب یبالا بدون تخر ید در دماهایدارند. غشاها با یتحت تنش حرارت یکپارچگی

ب را نشان یمراحل مختلف تخر TGA یماده است. منحن یحرارت یداریدهنده پادهند که نشانیکاهش وزن را نشان م یالگوها

د یمر. غشاها بایب پلیمرتبط با تخر توجهقابلر رطوبت، به دنبال کاهش جرم یاز تبخ یه ناشیاهش وزن اولدهد، از جمله کیم

 یحرارت یداریپا 6FDA-Dureneد یمیا یپل  TGAلیات حفظ کنند. پروفایخود را در طول عمل یو ساختار یکیمکان یکپارچگی

موجود مطابقت دارد و  یهاافتهین دما با یشود(. ایآغاز م C 62/416°ب در حدود یتخر یدهد )دمایرا نشان م یتوجهقابل

دهد که یرا نشان م یامرحلهکاهش وزن تک  TGA ی. منحن[90, 13]کند ید مییرا تأ یآن تحت تنش حرارت یریپذقیتطب
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دهد. ین کاهش جرم و دما را نشان میرابطه ب DTG ی. منحن[67]کم است  یهایمر با ناخالصیدهنده ساختار همگن پلنشان

ک یب است. پیدهنده مراحل مختلف تخردهد که نشانیرا نشان م یزیمتما یهاکیپ 6FDA-Durene دیمیایپل DTGل یپروفا

ه یب اولیتخر یموجود در ماده است. دما یسطحشده و ر و دفع آب جذبیاز تبخ یناش DTG یه مشاهده شده در منحنیاول

دهد که با مراحل یرا نشان م یمعمولاً کاهش وزن ثابت DTG ی. منحن[13]است  C 87/423°حدود  6FDA-Durene دیمیایپل

دهد یرخ م یتوجهقابلکه کاهش جرم  یخاص یدماها ییشناسا یبرا DTG رخمینق یتواند از طریع مرتبط است و میب سریتخر

(°C 496تحل )6 دیمیایپل یب بالایتخر ی. دما[91]ل شود یFDA-Durene یمقاومت در برابر دماها یآن برا ییدهنده تواناشانن 

ع یشده با مااصلاح Na-Yت یکند. زئولیگاز مناسب م یمانند جداساز ییکاربردها یاست که آن را برا توجهقابلب یبالا بدون تخر

 یآن برا ییت و توانایزئول یذات یداری)ب((. پا 7دهد )شکل یرا نشان م یاافتهیش یافزا یب حرارتیتخر یمعمولاً دما یونی

. اصلاح [93, 92]کند یبالا محافظت م یدر دماها یب حرارتیرا از تخر دیمیایپل، شبکه یک مانع حرارتیعملکرد به عنوان 

بهتر  یباعث پراکندگ کنشبرهمدهد. بهبود یش میرا افزا یدیمیایپلآن با شبکه  یسازگار یونیع یبا استفاده از ما Na-Yت یزئول

ش دهد یغشا را افزا یکل یحرارت یداریرا کاهش دهد و پا یمریپل یرهایشود، که ممکن است تحرک زنجیمر میپرکننده در پل

 یحرارت یهایژگین ویشود، بنابرایغشا م یو سفت یکیباعث افزایش استحکام مکان 1تی سختیزئول ی. ادغام ساختارها[95, 94]

د یمف یتحت تنش حرارت یساختار یکپارچگیحفظ  یکند، که برایر را محدود می، تحرک زنجین سفتیبخشد. ایآن را بهبود م

، یحرارت یداری، پا6FDA-Durene دیمیایپلدر شبکه  یونیع یشده با مااصلاح Na-Yت یجه، ادغام زئولی. در نت[96]است 

 یدارند که برا 2ییافزاهمت اثر یو ساختار زئول یونیع یدهد. اصلاح مایش میز را افزاگا یو عملکرد جداساز یکیمکان یهایژگیو

 ییغشا یندهایشرفته فرآیپ یکاربردها یبرا یادوارکنندهیام ین مواد را به نامزدهایهستند، که ا ین بهبودها ضروریبه ا یابیدست

مستقلی برای بررسی پایداری حرارتی  TGA مطالعه آنالیزاگرچه در این کند. یل میتبد یاس صنعتیگاز در مق یدر جداساز

تواند موجب ها با مایعات یونی میاند که اصلاح زئولیتانجام نشده است، اما مطالعات پیشین نشان داده Na-Y/IL و Na-Y ذرات

های یونی پایدار و پرشدن جزئی . این افزایش پایداری عمدتاً به دلیل تشکیل شبکه[97, 53] ها شودافزایش پایداری حرارتی آن

خالص مقاومت حرارتی  Na-Y نسبت به Na-Y/IL توان انتظار داشت که. بنابراین می[98] حفرات زئولیت توسط مایع یونی است

 .سازدتر میها را برای کاربردهای جداسازی در دماهای بالا مناسبآن که بهتری از خود نشان دهد

                                                           
1 Rigid  
2 Synergistic effect  
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 6FDA-Durene/Na-Y/IL  ختهی، )ب( غشای شبکه آم6FDA-Durene دیمیایپل)الف( غشای  TGA/DTGدار نمو  7شکل 

 6FDA-Durene/Na-Y/ILغشا  FESEMر یتصاو -3-12

 8در شکل شده در شکل  Na-Y/ILاز ذرات  یدرصد وزن 5 یخته با بارگذاریسطح مقطع غشای شبکه آم FESEMر یتصاو

پراکنده  یدیمیایپلکنواخت در شبکه یتوان استنباط کرد، ذرات به طور یطور که م)الف( تا )د( نشان داده شده است. همان

دهند. ذرات یا تجمع ذرات را نشان نمیها ، خوشهیفازنیب یها، نقصتوجهقابلتجمع  گونهچیهبالا  یینمار با بزرگیاند. تصاوشده

Na-Y/IL  کنواخت در سراسر غشا ی یهایژگیبه و یابیدست یاند که براع شدهیدی توزیمیایکنواخت در سراسر شبکه پلیبه طور

نکه ینان از ایرا با اطم یجداساز ییو کارا یحرارت یداری، پایکیاستحکام مکان یکنواخت به طور کلی یاست. پراکندگ یضرور

با  Na-Y/ILذرات  یکربندی. پ[100, 99]بخشد یکنند، بهبود میعملکرد آن کمک مبه  یغشا به طور مساو یهاتمام بخش

به  6FDA-Dureneدها، مانند یمیای. پل[30]، مطابقت دارد باشدیم دهایمیایپل یهایژگیوشکل که از  یفشانآتشساختار دهانه 
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با عملکرد بالا مورد استفاده در  یغشاها یها را براشوند، که آنیبرتر شناخته م یکیو استحکام مکان یحرارت یداریل پایدل

تواند یم یدیمیایپلدر شبکه  یونیع یشده با مات اصلاحی. ادغام ذرات زئول[80, 79]کند یگاز مناسب م یجداساز یکاربردها

ها است منحصر به فرد آن یسطح و معمار یمیل شیگاز را بهبود بخشد که به دل یریپذنشیو گز یدوستآبمانند  ییهایژگیو

استفاده از  یدر کاربردها ییا تراوای یجداساز ییتوانند کارایز میمتما یساختار یهایژگیکنواخت و وی ی. پراکندگ[102, 101]

-103]کند یمختلف کمک م یاتیط عملیتحت شرا یکیمکان یکپارچگیکنواخت به حفظ یع یش دهند. توزین غشاها را افزایا

105]. 

 
با  Na-Y/IL ذرات یدرصد وزن 5 یبا بارگذار 6FDA-Durene خته یبا وضوح بالا از سطح مقطع غشای شبکه آم FESEMر یتصاو  8شکل 

  برابر 10000برابر، )ج و د(  5000برابر، )ب(  2000)الف(  ییبزرگنما

 6FDA-Durene/Na-Y/ILغشا  EDXز یج آنالینتا -3-13

ع یتوز EDXارائه شده است. ریزتصاویر  9در شکل  6FDA-Durene/Na-Y/ILخته یغشای شبکه آم EDXز یج آنالینتا

با  ییبالا یسازگار Na-Y/ILدهند. ذرات یرا نشان م ختهیوم در سراسر غشای شبکه آمینیکون و آلومیلیس یهاکنواخت اتمی

 EDX یبردار. نقشه[106]بخشند یآن را بهبود م یداریل غشا و هم پایت تشکین هم قابلیدهند، بنابراینشان م یمریشبکه پل

انتقال گاز  مؤثر یرهاینان از مسیاطم یبرا یکند که عامل ضرورید مییغشا را تأدر سراسر  Na-Y/ILکنواخت ذرات یع یتوز

در ساختار غشای شبکه  یتوجهقابل یهانقص Na-Yت یدهد که با ادغام زئولینشان م EDX یبردارن، نقشهی. همچن[107]است 

( شودیمآنها  یجداساز ییف کارایساختار غشا و تضع یکیمکان یکپارچگیسبب عدم حفظ  هانقصن ی)ا شودینمجاد یخته ایآم

[108]. 
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یا تجمعات  ایمید و عدم مشاهده حفراتدر ماتریس پلی Na-Y/IL دهنده پراکندگی یکنواخت ذراتنشان FESEM تصاویر

شود، بسیار را، که معمولاً در غشاهای شبکه آمیخته مشاهده می 1مرزی است. این امر احتمال تشکیل حفرات غیراختصاصی

نیز توزیع همگن عناصر پرکننده را در سطح مقطع غشا تأیید  EDX برداری عنصریعلاوه، نقشه. به[110, 109] دهدکاهش می

 ت.شده اسپرکننده اصلاحذرات کند که نشانگر چسبندگی مؤثر بین فاز پلیمری و می

 

 
با نوار  Na-Y/ILاز ذرات  یدرصد وزن 5 یبا بارگذار 6FDA-Dureneخته یبا وضوح بالا )الف( غشای شبکه آم FESEMتصویر   9شکل 

  EDXز یمرتبط با آنال یف عنصریمرتبط از عناصر موجود و )ج( نمودار ط EDX یبردارنقشهکرومتر، )ب( یم 1مقیاس 

 6FDA-Durene/Na-Y/ILو  6FDA-Durene یغشاها یکیخواص مکان -3-14

 یبررس یبرا( Na-Y/ILاز ذرات پرکننده ) یدرصد وزن 5 یحاو MMMخالص و  یدیمیایپل یغشاها یکیخواص مکانمقایسه 

( Y/IL-Na) یونی عیشده با مااصلاح Y-Na تیزئول یهاادغام پرکننده (.3شدند )جدول  یابیمر ارزیپل-پرکنندهذرات  2یچسبندگ

 گاپاسکالیگ 83/1به  71/1از  انگیکه مدول  یطور به شود،یم یکیموجب بهبود خواص مکان 6FDA-Durene دیمیایپل شبکهدر 

  03/77به  05/63از  یو استحکام کشش افتهی قاارت %85/33به  %22/11از  ازدیاد طول در نقطه شکست زانیم افته،ی شیافزا

حاصل از  یکیاصلاحات پلاست ،یتیچارچوب سخت زئول نیب 3انهیافزااز اثرات هم یبهبودها ناش نیاست. ا افتهیمگاپاسکال بهبود 

                                                           
1 non-selective voids 
2 adhesion 
3 synergistic 
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ن اجزا است. ادغام ین ایمطلوب ب یاربس یسطحنیب یدهنده سازگاراست که نشان دیمیایپلشبکه ریزمتخلخل و  ،یونی عیما

 شبکهو  یونی عیکننده مااصلاح ،یتیشامل چارچوب زئول یفازسامانه سه کی دیمیایپلدر شبکه  Na-Y/IL یهاپرکننده

 فازها نیا نیمطلوب ب اریبس یسطحنیب یدهنده سازگارشده نشانمشاهده خواص مکانیکی یبهبودها .کندیم جادیا یدیمیایپل

را  یایقو یفازنیب یوندهایشده و پ دیمیایپلشبکه  هب یچسبندگ شیافزا ثاحتمالاً باع یونی عیبا ما تیاست. اصلاح سطح زئول

را در  یکیعمل کرده و بار مکان کنندهتیعنوان فاز تقوبه Na-Y/IL یتیسخت زئول چارچوب .کندیم جادیانتقال مؤثر تنش ا یبرا

 تیدهنده تقونشان گاپاسکال،یگ 83/1به  71/1از  انگیمدول  %7 شیافزا .کندیتحمل م دیمیایپلشبکه صورت ادغام مؤثر با 

زمان درون هم سمیمکان نیاز چند یبهبود ناش نی. اباشدیم Na-Y/IL ذرات پرکنندهتوسط ساختار غشای شبکه آمیخته مؤثر 

است و در صورت  ییبالا یذات سختی یخود دارا یکاتیلینوسیساختار آلوم لیدل به تیزئول یاست. چارچوب سخت و بلور ساختار

 عیبا ما تی. اصلاح سطح زئول[111] دارد ساختار غشا یمدول کشسان شیدر افزا یمیسهم مستق ،یدیمیایپلشبکه ادغام مؤثر با 

را  MMM ییکارا ،یو معدن یآل یفازها نیو انتقال تنش ب یسطحنیب یکرده و با بهبود چسبندگ لیادغام را تسه نیا ،یونی

 رهایزنج یسخت شیبه افزا تواندیم زین دیمیایپل یرهایزنجو  یونی عیما نیب یمولکول اسیدر مق تعاملات .[112] دهدیم شیافزا

 یکیدر نزد یمریپل یرهایزنجتعاملات ممکن است موجب محدود شدن حرکت  نی. ا[113] کمک کند یسطحنیب یر نواحد

به صورت  کنندهتیاثرات تقو نیکه ا کندیم نیتضم زیها در سراسر غشا نپرکننده کنواختی عیتوز. کننده شودپرذرات سطوح 

شده در بهبود مشاهده نیشتریب .ابدی شیسامانه افزا یکل یمدول کشسان جه،یو در نت ابندیهمگن در سراسر ساختار گسترش 

در  %202 شیاست که معادل با افزا %85/33به  %22/11طول تا شکست از  ادیازد یبرابر سه شیافزا ،یکیخواص مکان

اند، را حفظ کرده MMM یریپذنه تنها انعطاف Na-Y/IL یهاکه پرکننده دهدینشان م ریبهبود چشمگ نیاست. ا یریپذانعطاف

 یکنندگنرمبه  هیشب یو با عملکرد دارد ینقش اساس بیترک نیدر ا یونی عیاند. بخش ماارتقا داده یتوجهقابلبلکه آن را به طور 

باعث  یونی عیما یکنندگنرم اثر. [115] شودیم یمولکولنیب یروهایو کاهش ن یمریپل یرهایتحرک زنج شیموجب افزا ،[114]

شکل در برابر تنش  رییتغ تیو قابل یریزنجتحرک  جه،یکه در نت شودیم تیدر اطراف ذرات زئول شتریبا حجم آزاد ب ینواح جادیا

 یقو یهاکنشبرهم قیاز طر ای ییایمیصورت ش به یونی عیکه ما چرا دارد یتوجهقابلاثر  سمیمکان نی. ا[116] ابدییم شیافزا

در  نکهینه ا شود،یم عیدر سراسر غشا توز کنواختی طور آن به یکنندگنرماثر  ن،یو بنابرا ، [117] متصل است تیبه سطح زئول

به  دنیاز رس شیپ تواندیاست که م رتریپذانعطاف ساختار شبکه آمیخته کی جادیا ،آن جهیبماند. نت یمحدود و مجزا باق ینواح

مگاپاسکال )معادل  03/77به  05/63از  یاستحکام کشش شیفزاا را تحمل کند. یتربزرگ اریبس یهاشکل ریینقطه شکست، تغ

ذرات  یباربربهبود از مشارکت مؤثر  نیاز شکست است. ا شیتنش پ نهیشیغشا در تحمل ب ییتوانا یارتقا دهنده( نشان22%

 وندیاستحکام پ ،یونی عیت با مای. اصلاح سطح زئولشودیم یانتقال تنش ناش افتهیبهبود یاز سازوکارها نیو همچن تیسخت زئول

با  یتیطور مؤثر به فاز زئول بهشده که تنش اعمال کندیحاصل م نانیداده و اطم شیرا افزا دیمیایپلشبکه پرکننده و  نیب

از عناصر باربر  یتیشبکه تقو کیدر ساختار غشا،  Na-Y/IL یهاپرکننده کنواختی عیتوز .[118] شودیاستحکام بالا منتقل م

 دیمیایپلشبکه شده و صرفاً بر  میذره پرکننده تقس نیچند نیبار ب شود،یکه تنش اعمال م ی. هنگام[119] کندیم جادیا

 کند،یم یریو از شکست زودهنگام جلوگ هکرد یرینقاط خاص جلوگ تنش از تمرکز تنش در عیتوز زمیمکان نی. اشودیمتمرکز نم

 یدیمیایپلدر شبکه  Na-Y/IL ذرات پرکننده کنواختی عیتوز  .[120] ابدییم شیافزا MMM یکل یاستحکام کشش جه،یدر نت

 یریو از تمرکز تنش جلوگ کندیم میمتعدد تقسپرکننده ذرات  انیشده را م که تنش وارد کندیم جادیا یک ساختار تقویت شده

و  یکیمکان تیتقو نیب یتعادل مناسب ،یرگذارمقدار با نیا دهدینشان م یکیمکان خواصزمان هر سه بهبود هم .[121] کندیم

 فیضع ینواح جادیکرده و از ا تیفازها حما یکپارچگیاز  یونی عی. اصلاح سطح با ما[122] کندیم جادیا یدیمیایپلشبکه تداوم 

 .کندیم یریجلوگ
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 )مگاپاسکال( 1یکشش استحکام غشا
طول در نقطه  ادیازد

 )%( 2شکست

انگ یمدول 

 گاپاسکال(ی)گ

6FDA-Durene [22 ,25] 05/63 22/11 71/1 

6FDA-Durene/5 wt.% Na-Y/IL 03/77 85/33 83/1 

 

 گاز ییج تراواینتا -3-15

 ذرات پرکننده یمحتوااثر  -3-15-1

در  6FDA-Durene/Na-Y/ILخته یو غشاهای شبکه آم 6FDA-Dureneخالص  یدیمیایپلگاز غشای  ییج تراواینتا

ها یابی)الف( و )ب( نشان داده شده است. ارز 10در شکل  4CHو  2CO ،2N یگازها یمختلف ذرات پرکننده برا یهایبارگذار

ج یط، نتاین شراین شود. تحت ایج تضمیشوند تا ثبات نتای( انجام مC 25° یبار و دما bar 2شده )فشار میط تنظیتحت شرا

مری با عملکرد بالا است یپل 6FDA-Durene دیمیایپلشوند. یم یابی( به دقت ارز-) یریپذنشی)بارر( و گز ییعملکرد مانند تراوا

گاز است. ساختار سفت و سخت و کسر حجم آزاد بالای  یجداسازت یو قابل یکی، استحکام مکانیعال یحرارت یداریپا یکه دارا

 را نسبت به گاز ییتراوا نیبالاتر 6FDA-Durene خالص  یدیمیایپل یغشاکند. ید میگاز مف یجداساز یمر را براین پلیآن، ا

 2CO2ی گازها یآن برا ییتراوا کهیدر حال دهد،ینشان م یمورد بررس یگازها انیدر مN 4 وCH کمتر  یاملاحظهقابل طور به

 ییشده، تراواگزارش جی. بر اساس نتاگرددیم ادشدهی ینسبت به گازها 2CO یمطلوب برا یریپذنشیرفتار منجر به گز نیاست. ا

 2CO2 یآن برا یریپذنشیبارر برسد و گز 500به حدود  تواندیمN/2CO یو برا ، [123] 19از  شیتا ب 10 نیب یادر محدوده 

 4CH/2COطیغشا در شرا نیمؤثر ا یدهنده عملکرد جداسازقرار دارد که نشان، [124, 78] 30از  شیتا ب 15 نیب یادر بازه 

 یحیدهد. نفوذ ترجیوذ رخ منف-شدنسم حلیق مکانیخالص عمدتاً از طر یمریپل ینفوذ گاز در غشاها .است یاتیمختلف عمل

2CO 2سه با یدر مقاN  4وCH 2شتر یت بیتر و حلالکوچک یتوان به اندازه مولکولیرا مCO 2نسبت به  یمریدرون شبکه پلN  و

4CH  2ژه یجفت گازها، به و یبرا یریپذنشیو گز یی. تراوا[125]نسبت دادN/2CO  4وCH/2COکند. ین مییغشا را تع یی، کارا

 یکاربردها یبرا یعال یانهیکه آن را به گز باشدیم 4CHو  2Nشتر از  یب یتوجهقابلبه طور  2CO یبرا Durene-FDA6 ییتراوا

 یعیه گاز طبیتصف یندهایفرآ یاست که برا 2COجذب  یبرا یل قویتما دهندهر نشان ین مقادیکند. ایل میتبد 2CO  یآورجمع

 یریپذنشی، گز4CHو  2Nنسبت به  2CO یحیترج یریمر با اجازه دادن به نفوذپذین پلی. ا[126]است  یو جذب کربن ضرور

شده با اصلاح Na-Yت یزئول یهاراه با پرکنندههم 6FDA-Durene یدیمیایپلشامل شبکه  ی. غشاها[6]دهد یرا نشان م ییبالا

 ییش تراوایتی با هدف افزایزئول یهااند. ادغام پرکنندهشده یگاز طراح یجداساز ییبهبود کارا ی، براPF][OMIM]6[ یونیع یما

آنها است.  یهاحفرهم یل سطح گسترده و ابعاد قابل تنظیشود، که به دلیشود، انجام میحفظ م یریپذنشیکه گز یدر حال

کنواخت پرکننده درون یع یشوند که امکان توزیمحلول ساخته م یگرختهیر روشخته با استفاده از یمعمولاً غشای شبکه آم

ش یرا افزا 2CO ییتراوا یتوجهقابلبه طور  Durene-FDA6در شبکه  Y-Naت ی. ادغام زئول[127]کند یرا فراهم م یمریشبکه پل

  Na-Y/ILنه پرکننده یبه یبخشد. بارگذاریبهبود م یا حتیخالص حفظ  یرا نسبت به غشاها یریپذنشیکه گز یدهد در حالیم

 یاست که دارا FAUاز  ینوع Na-Yت یبه حداکثر مقدار خود برسند. زئول یریپذنشیو گز ییتراوا شودیم( سبب یدرصد وزن 5)

-Naت یگاز مناسب است. ادغام زئول یجداساز یکاربردها ی, در نتیجه برا[128]ز است یمتما یاحفره یسطح گسترده و معمار

Y تی ی. ذرات زئول[129]بخشد یآن بهبود م یمولکول غربالل خواص یرا به دل یریپذنشیو گز یی، تراوایمریدر شبکه پل

مر یت و پلیب زئولی. ترک[130]بخشند یغشا را بهبود م یکل یین کارایکنند، بنابرایجاد میانتقال گاز ا یبرا یاضاف یهاکانال

ع یاستفاده از مابا  Na-Yت ی. اصلاح زئول[131]را کاهش دهد  ییش داده و از دست دادن تراوایرا افزا یکیمکان یداریتواند پایم

 PF][OMIM]6[ یونیع یرا بهبود بخشد. استفاده از ما یدیمیایپلآن با شبکه  یتواند سازگاریا عوامل شیمیایی دیگر می یونی

                                                           
1 Tensile strength 
2 Elongation at break 
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 یزهایج آنالی. نتا[132]بخشد یرا بهبود م یمریآن درون شبکه پل یر دهد که پراکندگییت را تغیزئول یسطح یهایژگیتواند ویم

FESEM  وEDX  نشان دادند کهNa-Y/IL 6 یدیمیایپلبالا درون شبکه  یهادر غلظت یبدون تجمع حتFDA-Durene  ادغام

بهبود  یمریو شبکه پل ین پرکننده معدنیب یش سازگاریمرها را با افزایدر پل Na-Y یممکن است پراکندگ یونیع یشده است. ما

. افزودن [134]است  یاتیو عملکرد غشا در طول نفوذ گاز ح یکپارچگیحفظ  یپرکننده برا یو پراکندگ ی. سازگار[133]بخشد 

ممکن  یونیع یشده با مااصلاح پرکنندهذرات  یخته حاویبخشد. غشای شبکه آمیرا بهبود م یریپذنشیو گز ییتراوا یونیع یما

 .[76]ش دهد یغشا افزا-گاز کنشبرهمش حجم آزاد و یافزال یرا به دل 2COاست جذب 

تواند یم 2N/2CO یبرا یریپذنشیخالص باشد. گز یدیمیایپلتواند فراتر از غشای یخته میغشای شبکه آم یریپذنشیگز

تی و حضور یذرات پرکننده زئول یبه بارگذار یبستگشتر شود، که یب 40تواند از یم 4CH/2CO یکه برا یفراتر رود، در حال 30از 

دهد، یش میدر غشا را افزا  2COت  یحلال یتوجهقابلبه طور  PF][OMIM]6[ یونیع یما . استفاده از[136, 135]دارد  یونیع یما

 یغشا را برا یریتی معمولاً نفوذپذیزئول یهابخشد. استفاده از پرکنندهیبهبود م یریپذنشیرا بدون کاهش گز یین تراوایبنابرا

2CO  2ت به  یاد زئولیز 1یبیل ترکیل میدهد که به دلیش میافزاCO  2  ییاست. مقدار تراواCO تواند یخته میدر غشا شبکه آم

. ادغام [135]دهد یش میرا افزا یکل یریپذنشین گزیماند، بنابرایم یکم باق 2N ییکه تراوا یبارر فراتر رود، در حال 400از 

 ییبالاتر ذرات پرکننده تراوا ی. معمولاً بارگذارباشدیمهم گاز آنها م یجداساز ییکارا یخته برایذرات پرکننده در غشای شبکه آم

2CO ش از حد ممکن است منجر به تجمع یب ین حال، بارگذاریبخشد. با ایانتقال گاز بهبود م یبرا یاضاف یرهایرا با ارائه مس

-Na یش بارگذاریبا افزا یریپذنشی. کاهش گز[137]گذارد یم یر منفیو عملکرد غشا تأث یکپارچگیفاز شود که بر  ییا جدای

Y/IL ل یپرکننده، تما یش بارگذارین عامل نسبت داده شود. با افزای( ممکن است به چندیدرصد وزن 5نه یبه یراتر از بارگذار)ف

تر در ساختار غشا شوند که بزرگ یهاا نقصیها جاد حفرهیها ممکن است منجر به اها وجود دارد. تجمعبه تجمع پرکننده

 یجداساز یین امر تواناینفوذ کنند. ا یدهند با مقاومت کمتریگاز اجازه م یهاولکولکنند و به میجاد میدور زدن ا یهاکانال

پرکننده  ی. محتوا[138]شود یم 4CHو  2Nنسبت به   2CO یبرا یریپذنشیدهد و منجر به کاهش گزیغشا را کاهش م مؤثر

پرکننده، به عنوان مثال  یار بالایبس یشود. ادغام بارگذاریانتقال گاز م یرهایش مسیل افزایه دلب ییش تراوایاغلب منجر به افزا

ر ینفوذ تأث یرهاین اختلال بر مسیمر درون شبکه غشا را مختل کند. ایپل یرهایزنج ی، ممکن است فشردگیدرصد وزن 10

. از [139]دهد یخاص را کاهش م یگازها یبرا یریذپنشیشود که گز یگذارد و ممکن است منجر به ساختار کمتر منظمیم

ر دهد که انتقال ییگازها با شبکه غشا را تغ کنشبرهمممکن است نحوه  PF][OMIM]6[مانند  یونی یهاعیماگر، افزودن یطرف د

 یهاعیماکه  یاست؛ در حال یضرور یریپذنشیو گز یین تراویدهد. تعادل بیرا کاهش م یریپذنشیکند اما گزیل میگاز را تسه

را کاهش  یریپذنشین گزیل کنند، بنابرایز تسهیرا ن ی، ممکن است نفوذ رقابتدهندیمش یت گاز را افزایعموماً حلال یونی

را  یریپذنشیو گز ییها ممکن است تراواه پرکنندهیر اولیچه افزودن مقادشود که اگریجه، مشاهده می. در نت[140]دهند یم

افته یر ییانتقال تغ یرهایو مس یساختار یهال نقصیش از حد اغلب منجر به کاهش عملکرد به دلیب یش دهد، بارگذاریافزا

 .[141]ن مطالعه ذکر شده است یطور که در چندشود، همانیم

بهبود عملکرد غشا  یبرا یاتیط عملیو شرا پرکننده-مریپل کنشبرهمذرات پرکننده، اندازه ذرات،  ین بارگذاریدرک ارتباط ب

ها بهبود نفوذکننده یبرا ینفوذ اضاف یرهایجاد مسیگاز را با ا ییتوانند تراوایبالاتر پرکننده م یهای. بارگذار[142]است  یضرور

پرکننده -مریجاد نقص در سطح مشترک پلیل ایرا به دل یریپذنشیش از حد پرکننده ممکن است گزیب ی. بارگذار[143]بخشند 

دهند. یارائه م یمریدرون شبکه پل یبهتر یمعمولاً پراکندگ یکرومتریم یهاهنسبت به پرکنند ینانومتر یهاکاهش دهد. پرکننده

غشا را بهبود  یکل یریپذنشیو گز یین تراوایرساند، بنابرایرا به حداقل م یر انتخابیغ یهاافته حفرهیبهبود  ین پراکندگیا

گاز کاهش دهند،  کنشبرهم یگاز را با محدود کردن سطح موجود برا ییتر ممکن است تراوا. ذرات بزرگ[144]بخشد یم

ن یمر دارند، بنابرایبا پل یشتریتر سطح تماس بگر، ذرات کوچکی. از طرف د[145]ق غشا را مختل کنند ین انتقال گاز از طریبنابرا

و  ییر دهد که بر تراواییرا تغ یمریفاز پل یشناسشکلتواند یها م. افزودن پرکننده[145]بخشند یتماس و عملکرد را بهبود م

بر عملکرد  یتوانند اثرات منحصر به فردی( میک، دو و سه بعدیها )صفر، ارد. انواع مختلف پرکنندهگذیر میآن تأث یریپذنشیگز
                                                           
1 Affinity 
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 .[146]دارد  یز آنها بستگیمتما یساختار یهایژگیغشا داشته باشند که به و

 

 
-6FDA-durene/Naخته یبه همراه غشاهای شبکه آم6FDA-Durene خالص  یدیمیایپلگاز خالص برای غشای  یعملکرد جداساز 10شکل 

Y/IL الف(  یمختلف ذرات پرکننده برا یهایبا بارگذار(2N/2CO  )4و )بCH/2CO یدر دما C° 25  و فشارbar 2  

 یاتیط عملیاثر شرا -3-15-2

 یهایرا در بارگذار 4CHو  2CO ،2Nخالص  یگازها یریپذنشیو گز ییرات فشار خوراک بر تراواییر تغیتأث 12و  11 یهاشکل

ذرات  یبارگذارزان ین عامل از جمله نوع و میر چندیممکن است تحت تأث ییدهند. تراواینشان م Na-Y/ILمختلف پرکننده 

 یگازها یریپذنشیو گز ییوا. ترا[147]رد ی، مانند فشار، قرار گیاتیط عملیو شرا یمریشبکه پل یهایژگیشده، وپرکننده استفاده

خته با یو هم در غشای شبکه آم Durene-FDA6خالص  یدیمیایپلش فشار هم در غشای ی( با افزا4CHو  2CO ،2Nخالص )

ر یگاز تأث یبر عملکرد جداساز یتوجهقابلابد. فشار خوراک به طور ییکاهش م Na-Y/ILمختلف ذرات پرکننده  یهایبارگذار

. با [148]شود یم ییش نرخ تراوایدهند، که منجر به افزایش مینفوذ را افزا یمحرکه برا یرویبالا معمولاً ن یگذارد. فشارهایم

 یریپذنشیابد، گزیش یممکن است افزا یریکه نفوذپذ یده باشد؛ در حالیچیتواند پیم یریپذنشیر فشار بر گزین حال، تأثیا
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ته یسیتواند منجر به اثرات پلاستین مین امر همچنی. ا[149]با گاز اشباع شود  تواندیمابد چرا که غشا یممکن است کاهش 

 یاندهیرا غشا به طور فزایرا کاهش دهد، ز یریپذنشی، که ممکن است به مرور زمان گز2COاز  یژه در مورد خوراک غنیشود، به و

 .[142]شود یرتر مینفوذپذ 4CHتر مانند بزرگ یهامولکول یبرا

 

 یبرا 6FDA-durene/Na-Y/ILخته یو غشا شبکه آم 6FDA-Durene یدیمیا یپل یغشا یبا فشار خوراک برا ییرات تراواییتغ 11شکل 

  C° 25 یمختلف پرکننده در دما یهایدر بارگذار 4CHو  2CO ،2N یگازها



 ارجمند ی، مهدپورییسنا درضای، حمنیعموق یعباد نی، آبتیعتیپژوم شر دی، فرشهزاد فیشر یمفتخر یمحمد مهد 365

 

 4شماره  / 2دوره  /1403صنعتی / سال  یهاینوآور

 

 
-6FDA-durene/Naخته یو غشاهای شبکه آم 6FDA-Durene یدیمیایپل یغشا یبا فشار خوراک برا یریپذنشیرات گزییتغ 12شکل 

Y/IL 2 یگازها یبراCO ،2N  4وCH یمختلف پرکننده در دما یهایدر بارگذار C° 25. 

ت. ارائه شده اس یکل ینما کیدر  ختهیشبکه آم یمربوط به غشاها یعملکرد گاز یهاداده عیبه منظور تجم 4جدول 

 یشده است که در غشا 2CO گاز ییتراوا شیمنجر به افزا Y/IL-Na پرکننده یدرصد وزن شیافزا شود،یکه مشاهده م طورهمان

نسبت به  2CO گاز یریپذنشیحال، گز نیع در .رسدیم بارر 32/1259 یعنیخود  نهیشیمقدار به ب نیا ،یدرصد وزن 5 یدارا

و 71/21تا  بیبه ترت ،یدرصد وزن 5تا  1 یدارا یهاو در نمونه افتهی شیدرصد پرکننده افزا شیبا افزا زین 2N و 4CH یگازها

 تیحلال بی( و ضرs/²cm 8-10مورد انتظار )حدود  یها در محدوده علم( در همه نمونهDنفوذ ) بیضر .است افتهی شیافزا 72/20

(Sدر محدوده ) (·atm3(STP)/cm3cm  5-10 )در  یبیترک یدهنده عملکرد مناسب غشاهانشان جینتا نی. ا[150] اندقرار گرفته

 گازها هستند. یجداساز ندیفرآ
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 Na-Y/ILذرات پرکننده  متفاوت یبا درصد وزن شبکه آمیخته یانتقال گاز در غشاها یپارامترها 4جدول 

 درصد وزنی
Na-Y/IL 

 تراوایی

(Barrer) 2CO 

یریپذ نشیگز  

CO2/CH4 

 گزینش پذیری

CO2/N2 

 ضریب نفوذ
D (cm2/s) 

 ضریب حلالیت
S (cm3(STP)/cm3·atm) 

0 07/640  52/18  50/17  2/30×10-8 2/78×10-5 

1 80/897  71/21  11/19  2/50×10-8 3/59×10-5 

3 57/986  97/20  72/20  2/48×10-8 3/98×10-5 

5 32/1259  01/20  05/19  2/46×10-8 5/12×10-5 

10 18/1054  69/20  12/20  2/44×10-8 4/32×10-5 

 6FDA-Durene/Na-Y/ILسه عملکرد غشاهای یمقا -3-16

با آن مواجه هستند  یمریپل یاست که غشاها یریپذنشیو گز یین تراوایدهنده تعادل بنشان 2008نمودار رابسون  یحد بالا

 یعمل یکاربردها یل برایاند، هنوز پتانسن مرزها نشان دادهیک به اینزد یخته عملکردیشبکه آم یاز غشاها ی. اگرچه برخ[126]

نمودار  ین حد بالایدارد که بتوانند به طور قابل اعتماد به ا ییهاونیبهبود فرمولاس یشتر برایقات بیاز به تحقیکه نوجود دارد، 

 ی. برا[152, 151]ندازند یرا به خطر ب یاتیعمل یداریا پای یکیمکان یکپارچگینکه یها فراتر روند، بدون اا از آنیبرسند 

)الف( و  13عملکرد غشاها استفاده شود )شکل  یابیارز یاتواند بری، نمودار رابسون م2N/2COو  4CH/2CO یگاز یهایجداساز

ع یشده با مااصلاح Y-Naبا افزودن  یتوجهقابلبه طور  2CO یریخلاصه شده است. نفوذپذ 5در جدول  یقات قبلی)ب((. تحق

و  ییشده تراوااصلاحخته یخالص، غشای شبکه آم یسه با غشاهایابد. در مقاییش میافزا 6FDA-Dureneبه شبکه غشا  یونی

ک ینمودار رابسون نزد یخته به حد بالاین غشاهای شبکه آمیا یریپذنشیگز یارهایبخشند. معیرا بهبود م 2CO یریپذنشیگز

خته ی، غشای شبکه آم2N/2CO یهایاست. در جداساز 4CHاز  2CO یشرفته در جداسازیت پیدهنده قابلشوند که نشانیم

ت منجر یدهد که در نهایر مییساختار غشا را تغ یونیع یشده با مااصلاح Na-Yدهند. ذرات یش میرا افزا یریپذنشیو گز ییتراوا

 . شودیم یریپذنشیو گز ییش تراوایبه افزا
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 یدر مطالعه حاضر در مقایسه با نمودار رابسون برا شدهه یخته تهیشبکه آم یغشاها یریپذنشیو گز ییسه رفتار تراوایمقا  13شکل 

خالص به غشای  یدیمیایپل یغشا یریپذنشیو گز ییداده شده در شکل، انتقال از تراوا نشان. بُردار 4CH/2COو )ب(  2N/2CO)الف( 

 اندل آمدهیبه تفص 5. اعداد راهنما در جدول دهدیمق را نشان ین تحقیشده در ایینه شناسایخته بهیشبکه آم
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 Na-Y  تیمبتنی بر زئول گرییافته در این تحقیق با غشاهای شبکه آمیخته دغشاهای شبکه آمیخته توسعهای تحلیل مقایسه  5جدول 

 رائه شده در کارهای مشابه قبلیا

 ذره پرکننده پلیمر ردیف
تراوایی 

2CO 
 )بارر(

بارگذاری بهینه 

ذره پرکننده 

 )درصد وزنی(

اندازه ذره 

 پرکننده

 نشیگز

پذیری 
4/CH2CO 

 نشیگز

پذیری 
2/N2CO 

دما و فشار 

 آزمایش تراوایی
 منبع

 

1 
 1سلولز استات

پیوند Y  -زئولیت سدیم

 2APDEMSدار شده با 
63/4 20 

74/1 

 میکرومتر
- 12/28 

درجه سانتی  25

 بار 2گراد، 
[31] 

 Y 87/4 20-زئولیت سدیم سلولز استات 2
22/1 

 میکرومتر
- 0/25 

درجه سانتی  25

 بار 4گراد، 
[32] 

 سلولز استات 3
 Y  -زئولیت سدیم

تبادل یون شده با 
Co(II) 

28/3 15 
22/1 

 میکرومتر
- 2/29 

درجه سانتی  25

 بار 4گراد، 
[153] 

4 
پلی اتر بلاک 

 3آمید

پلی  /Y -زئولیت سدیم

 4اتیلن گلایکول
6/172 40 - 9/1074  

درجه سانتی  30

 15/0گراد، 

 مگاپاسکال

[102] 

5 
 ®ماتریمید

52185 

 Y  -زئولیت سدیم

 Ag+تبادل یون شده با 
62/18 15 

22/1 

 میکرومتر
1/60 - 

درجه سانتی  35

 بار 2گراد، 
[154] 

6 
 ®ماتریمید

5218 

پیوند  Y -زئولیت سدیم

 APDEMSدار شده با 
70/9 15 

74/1 

 میکرومتر
1/57 - 

درجه سانتی 35

 بار 2گراد، 
[155] 

7 
پلی اتر بلاک 

 آمید
 Y 8/131 15-زئولیت سدیم

72/1 

 میکرومتر
- 8/130 

درجه سانتی  30

 2/0گراد، 

 مگاپاسکال

[156] 

8 
sulfonated 

poly 
(ether ketone) 

 Y 765 20-زئولیت سدیم
400 

 نانومتر
- 0/63 

درجه سانتی  25

 بار 1گراد، 
[157] 

9 
 ®ماتریمید

5218 

با  Y -زئولیت سدیم

 6لیگاند کبالت
96/18 15 

1 

 میکرومتر
7/111 - 

درجه سانتی  35

 بار 2گراد، 
[158] 

10 
پلی اتر بلاک 

 آمید

پیوند Y -زئولیت سدیم

 APDEMSدار شده با 
2/38 5 

506 

 نانومتر
7/30 - 

درجه سانتی  30

 بار 1گراد، 
[159] 

11 

6FDA-Durene 

- 07/640 - - 52/18 50/17 

درجه سانتی  25

 بار 2گراد، 

این 

 مطالعه

12 
 Y  -زئولیت سدیم

اصلاح شده با مایع 

 PF][OMIM]6[یونی 

80/897 1 

07/1 

 میکرومتر

11/19 71/21 

13 57/986 3 70/20 97/20 

14 32/1259 5 05/19 01/20 

15 18/1054 10 12/20 69/20 

 یریگجهینت -4

برای جداسازی گازهای  6FDA-Durene/Na-Y/ILشده در این مطالعه عملکرد جداسازی گاز غشاهای شبکه آمیخته ساخته

 10-0های مختلف از ذرات پرکننده )بررسی شد. تراوایی گاز خالص غشاهای شبکه آمیخته با بارگذاری 2Nو  2CO ،4CHخالص 

ها نشان محاسبه شد. یافته 2N/2COو  4CH/2CO یریپذنشیگزبررسی شد و  bar 10-2و فشار  C° 25درصد وزنی( در دمای 

 2COدر تراوایی  یتوجهقابله عنوان پرکننده منجر به بهبود ب PF][OMIM]6[مایع یونی  شده بااصلاح Y-Naداد که استفاده از 

بارر افزایش یافت که حدود  3/1259به  2CO، تراوایی Y/IL-Naدرصد وزنی از ذره  5شود. در غشای شبکه آمیخته حاوی می

                                                           
1 Cellulose Acetate 
2 3-aminopropyl(diethoxy)methylsilane 
3 PEBAX 
4 Poly(ethylene glycol)/ 
5 Matrimid®5218 
6 Co-ligand 
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. همچنین مقادیر دهدیمبارر، را نشان  640، یعنی 6FDA-Dureneخالص  یدیمیایپلدرصد افزایش نسبت به تراوایی غشای  98

در این غشا نسبت به غشای  05/19به  50/17از  2N/2CO یریپذنشیگزو  01/20به  52/18از  4CH/2COگزینش پذیری 

 طورگاز به  یریپذنشیگزافزایش نشان داد. نتایج تراوایی گاز نشان دادند که تراوایی و  6FDA-Dureneخالص  یدیمیایپل

را  2COاری ذرات پرکننده و فشار خوراک قرار دارند. افزایش فشار خوراک تراوایی و گزینش پذیری تحت تأثیر بارگذ یتوجهقابل

را  یریپذنشیگزپرکننده یا تجمع ذرات پرکننده، -بهبود بخشید. با این حال، به دلیل تشکیل نقص در سطح مشترک پلیمر

پرکننده ذرات بخشد؛ در حالی که، مقادیر بیش از حد ود میگاز را بهب یریپذنشیگزکاهش داد. بارگذاری بهینه ذرات پرکننده 

 شود. های ساختاری میمنجر به نقص

شده با مایع یونی پتانسیل بالایی برای اصلاح Na-Y دهد که غشاهای شبکه آمیخته حاوی زئولیتنتایج این تحقیق نشان می

پذیری فرایند ساخت این دارند. در مطالعات آتی، بررسی مقیاس 2CO ویژه جداسازیکاربرد در فرایندهای صنعتی تصفیه گاز به

ساختار با شود. همچنین، استفاده از ها در شرایط عملیاتی واقعی )شامل مخلوط گازها( توصیه میغشاها و پایداری عملکرد آن

پذیری برای وایی و گزینشتر تراتواند به تنظیم دقیقیا اختلاط با پلیمرهای پیشرفته دیگر می 1انهپرکننده دوگ ذرات

 .های خاص کمک کندجداسازی

 فهرست نمادها  -5

 یعلامت اختصار عنوان

4٬4  6FDA دیدریک انیفتالیدن( دیلیزوپروپی)هگزافلوئوروا-́

 2CO د کربنیاکسید

 4CH متان

 D ب نفوذیبعد، ضر

 DLS یکینامینور د یپراکندگ

 DSC یگرماسنجی روبشی تفاضل

 DTG شدهمشتق یسنجگرماوزن

 Durene نیآم یل دیفن-1٬4-لیتترامت-2٬3٬5٬6

 EDX کسیاشعه ا یانرژ یپراکندگ یسنجفیط

 EMT ط مؤثریه محینظر

 FESEM یدانیل میگس یروبش یکروسکوپ الکترونیم

 FFV کسر حجم آزاد

 FTIR هیل فوریقرمز تبدمادون یسنجفیط

 IL یونیع یما

 L ضخامت

 MMM ختهیشبکه آم یغشا

                                                           
1 Dual fillers 



 2CO ... 370یجداساز یدورن برا نویآمید هیبر پا دیمیایپل هیبر پا یتیکامپوز یساخت غشا یبرا یونی عیدار شده با ماعامل تیکاربرد زئول
 

 4شماره  /2دوره  /1403صنعتی / سال  یهاینوآور

 

 2N تروژنین

 PF][OMIM]6[ وم هگزافلوئوروفسفاتیدازولیمیالیاکت-3-لیمت-1

 P تراوایی، فشار

 S تیب حلالیضر

 T دما

 TGA یسنجگرماوزنز یآنال

 V حجم

 W وزن

 XRD کسیپراش اشعه ا
  

   سیرنویز

 g یاشهیش

 i سیرابط، اند

  

   یونانیحروف 

 α یریپذنشی، گزیینسبت تراوا

 θ یزمان ریتأخ
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