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Abstract 

The aim of this research is creating a mesoporous structure in the MFI 

zeolite membrane layer and increase the pores diameter in order to 

increase the water permeability. The mesoporous structure was created 

by adding carbon black to the synthesis solution of the membrane in  

the in-situ hydrothermal method. The X-Ray Diffraction (XRD), Scanning 

Electron Microscopy (SEM), Berner-Emmett-Taylor (BET) and nitrogen 

gas permeability tests were used to characterize and the water 

permeation test was used to investigate the performance. The results 

showed the successful synthesis of the MFI zeolite membrane layer with 

proper crystallinity on the α-alumina support with the thickness of about 

15 µm and the pore size between 4.5-20 nm, so that the largest amount of 

meso-pores had a diameter of 7.4 nm. The diameter of the pores has 

increased by 10 times compared to the synthesis without the presence of 

carbon black. The results of the water permeation test showed that 

increasing the the pores diameter using carbon black could increase  

the water flux of the membrane (26 L/m2.hr) up to 14-75 times compared 

to microporous membranes (0.35-1.74 L/m2.hr). Investigating the water 

flux of the membrane for water containing dissolved solids showed that 

the water flux of the mesoporous membrane (12 L/m2.hr) is still higher 

than the microporous membranes after 2 hr. 
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 غشاي زئوليتی عملکردو بررسی  یابی مشخصه سنتز،

Mordenite Framework Inverted (MFI) شده مزومتخلخل 

 آب یعبورده در سياه کربن با
 

 *2یواعظ محمدجواد، 2رضا خوشبوی ،1پور میعبدالکر نایس

 تبريز سهند صنعتى دانشگاه شيمى، مهندسى ارشد كارشناسى -1

 تبريز سهند صنعتى دانشگاه شيمى، مهندسى ارياستاد -2

 m_vaezi@sut.ac.ir پيام نگار:

 

 چکيده
 هاا  حفره قطر افزايش و MFI زئوليت غشايی لايۀ در مزومتخلخل ساختار ايجاد تحقيق، اين از هدف

 ساياه  كربن كردناضافه با مزومتخلخل ساختار ايجاد. است آب عبوردهی ميزان افزايش برای آن، در

 X Ray Diffraction آناليزهاای . شاد  انجاا   درجا هيدروترمال روش در غشايیلايه سنتز محلول به

(XRD)، Scanning Electron Microscopy (SEM)، Berner-Emmett-Taylor (BET) آزماااون و 

. شاد اساتفاده  عملکارد  بررسی برای آب عبوردهی آزمون و يابیمشخصه برای نيتروژن گاز عبوردهی

 پاياۀ  بارروی  مناسا   بلاورينگی  باا  MFI زئوليتی غشای لايۀ آميزموفقيت سنتز دهندۀنشان نتايج،

 مقدار بيشترين كه است nm 22- 1/4 بين های حفره اندازۀ و µm 11 حدود ضخامت با آلومينا -آلفا

 برابار  12 ساياه  كربن حضور بدون سنتز بادرمقايسه ها حفره قطر. دارند nm 4/7 قطر مزو های حفره

 ازبااساتفاده  غشا های حفره اندازۀ افزايش كه داد نشان آب عبوردهی آزمون نتايج. استيافته افزايش

 غشااهای  بهنسبت برابر 14-71 تا را( L/m2.hr 22) غشا در آب عبوردهی ميزان توانسته سياه كربن

  ماواد  حااوی  آب بارای  غشاا  عبوردهی بررسی. دهد افزايش( L/m2.hr 74/1-51/2) ميکرومتخلخل

 مزومتخلخال  غشاای  بارای  آب عبوردهی ميزان كه داد نشان ساعت 2 گذشت از بعد محلول جامد

(L/m
2
.hr 12 )است بالاتر ميکرومتخلخل غشاهای بهنسبت چنانهم. 

 27/12/1421 تاريخ دريافت:

 20/25/1422تاريخ پذيرش: 

 80تا  07شماره صفحات: 

 

 

 

 :ها کليدواژه

 ،MFI زئوليتی غشای

 مزومتخلخل، ساختار

 سياه، كربن

 ها، حفره قطر

 آب عبوردهی
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 مقدمه .1

آب و پساب يکی از مسائل مهمی است كه كل جهاان   ۀامروزه تصفي

از  یکا ي ،در آب 1نيسانگ  هاای فلز وجاود  اسات.  كشيدهرا به چالش 

 هاای ورود فلز .آياد  مای شامار   آب به های آلودگیانواع  ترين خطرناک

و اخات لات   زيساتی   باروز مشاک ت محاي     باعا  باه آب   نيسنگ

فلازات   یجداسااز  و حاذف  .[1و2]تانسان اس ی و حتی مرگمجس

از آب باا   رهيا و غ کيكرو ، مس، سرب، آرسن و ،يمانند كادم نيسنگ

 یجداسااز هاای   روش . اناواع [5]شاود  مای انجا   یمختلف های روش

و  يیايميشا  ی،کا يزيفتوان به سه روش  فلزهای سنگين از آب را می

ی مختلف برای جداسازی ها روشاز ميان  .[4]كردی تقسيم کيولوژيب

يکای از   عناوان   بهجداسازی غشايی يون فلزات سنگين از آب، روش 

اين روش دارای  است. بيشتری دريافت كردهی فيزيکی توجه ها روش

مواد شيميايی،  از ، استفاده2قابليت انتخابگری بالا ازجملههايی  برتری

. در باين غشااها،   بالای جداسازی اسات  عملکردتر و  نگهداری راحت

از  نيفلازات سانگ   وني یجداسازدر  استفاده موردغشاهای پليمری 

 غشااهای ، ولای  [1]اناد  ناداده از خود نشان  یقابل قبول عملکرد ،بآ

اناواع ياون فلازات     توانند یساختار خود، م برمبنای ،زئوليتی 5غيرآلی

كنناد. در  جدا  از آبها  آن ۀسنگين را براساس ميزان بار يون و انداز

هماراه عملکارد    باه  اساتفاده  مورد( انواع غشاهای زئوليتی 1جدول )

(، 1ی جادول ) هاا  داده به  باتوجه است. ها در تصفيۀ آب آورده شده آن

شود كه عباوردهی غشااهای زئاوليتی بارای آب بسايار       یممشاهده 

شود. علت اين ايجاد مینياز به سطح بيشتری از غشا پايين است كه 

وليتی اسات. درنتيجاه،   غشاهای زئ یها حفره ۀبودن انداز كوچکامر، 

كاه بتاوان ميازان عباوردهی آب را بارای       توان گفات، درصاورتی  می

ها افازايش داد  ايان    ها در آن رهغشاهای زئوليتی با افزايش اندازۀ حف

توانند نقش بسيار مهمی در صنعت تصافيه و فاراوری آب   غشاها می

بر كارهای تجربای، در پاهوهش موساوی خااد  و      باشند. ع وه داشته

سااز دينامياک    يهشاب  افازار  نار  از  استفاده با 2221همکاران در سال 

باوردهی آبب  و فشار عمليااتی بار ع   Si/Alثير نسبت أت ، به4مولکولی

، Linde Type A (LTA) ،FAUزدايای در ساه غشاای زئاوليتی      يون

MFI دهد كه ترتي  شار عباوری   یماست. نتايج نشان  پرداخته شده

 صاورت  باه در ايان غشااها    (bar 40 و 52، 24، 12فشارها ) ۀدر هم

FAU   LTA MFI   فشارهای  ۀها در هم و ترتي  ميزان دفع يون

. بررسی عددی ميازان  است MFI > FAU > LTA صورت بهعملياتی 

درصد  02دفع بالای  ۀدهند نشان MFIدفع يون برای غشای زئوليت 

-CO2هاای   بارای يااون 
, Pb2+  وCl

اساات. دلياال ايان اماار وجااود   -

 .]2[است های زياد در ساختار زئوليت معرفی شده يليسيمس

 

 1 .آب از ها یون یجداساز یبرا استفاده مورد های زئولیت انواع مطالعات بررسی .1 جدول
Table 1. Studies in different types of zeolites used to separate ions from water. 

Ref. Rejection Flux (l/m2
.h) Separation Type Membrane Type 

[7] 99.4 0.35 sodium ions from water MFI Zeolite 

[8] 94 1.74 lead ion from water 
Zeolite Socony Mobil–5 (ZSM-

5) 

[9] - 4 
hydrated ions from water (sodium, 

lithium, potassium, calcium, chlorine, 

nitrate) 

Hydroxy Sodalite Zeolite 

[10] 
Separation 

coefficient = 38 
1.41 alcohol from water Faujasite (FAU)  Zeolite 

[11] 78 0.55 chromium ion from water MFI Zeolite 

[12] 

Separation 

coefficient = 

5000 

0.75 acetic acid from water Mordenite (MOR) Zeolite 

  

 

1. Heavy Metal Ions 2. High Selectivity 3. Inorganic Membranes 4. Molecular Dynamics Simulation 
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ساازی دينامياک مولکاولی،     يهشاب شده و  ی انجا ها پهوهش به  هوجتبا

غشاها برای استفاده  ۀبه بقي شراي  خوبی نسبت MFIغشای زئوليتی 

يون فلازات سانگين دارد. ايان     خصوص هها، ب در جداسازی انواع يون

 ۀزنی يا دفع بالای يون فلزات سنگين، گزينغشا با داشتن ميزان پس

  افزايش ميازان عباوردهی آب دارد   ۀمناسبی برای تحقيقات درزمين

 باودن   يينپا و MFI غشای زئوليتی یها حفره ۀبودن انداز كوچک زيرا

دهای صنعتی با چالش از آن را در كاربر استفاده ،ميزان عبوردهی آب

ی رفع اين چاالش، ايجااد سااختار    ها روشاست. يکی از  رو كرده هروب

كاه   طاوری  هبزرگ است، ب ۀيی با اندازها قال از  مزومتخلخل بااستفاده

گيری پيدا نکند،  ها كاهش چشم كه دفع يون یتاحدرا  ها حفره ۀانداز

ی هاا  روشاز  يکای  1سخت ۀاز قال  ثانوي . استفاده]15[افزايش دهند

ايجاد تخلخل اضافی يا ثانويه در ساختار زئوليت است. در اين روش، 

سااختار   ۀكنناد  يتهادا عامال   عنوان بهيری يک قال  كارگ هببر  ع وه

مزو به محلاول سانتز    های حفرهزئوليت، يک قال  ثانويه برای ايجاد 

 ی ساخت  هاا  قالا  شاود. يکای از    یمسنتز اضافه  ۀزئوليت در مرحل

مثل كربن سياه،  دار كربنی مختلف، مواد ها پهوهشدر  استفاده مورد

( 2) . در جدول]14[يبر استنانوفكربن نانوتيوب، زغال چوب و كربن 

ايجاد ساختار مزومتخلخال در سااختار    ۀشده درزمين مطالعات انجا 

است. در اين باين،   انواع مواد كربنی آورده شده وسيلۀ به MFIزئوليت 

مازو را در   هاای  حفاره كربن سياه توانساته بيشاترين ميازان حجام     

قيمت پايين كربن سياه در  به توجهابايجاد كند.  MFIساختار زئوليت 

در ايجاد سااختار مازو و ميازان     استفاده موردبين تما  مواد كربنی 

بی بسيار مناس ۀگزينتواند  میتخلخل بالای ايجادشده، اين نوع كربن 

سخت برای سنتز غشاای زئاوليتی    ۀقال  ثانوي عنوان  بهبرای استفاده 

MFI باشدو افزايش ميزان عبوردهی آب  مزومتخلخل. 

در  MFIپتانسايل باالای غشاای زئوليات      باوجودمطالعات،  به  هباتوج

 MFIآن، سانتز غشاای زئاوليتی     فارد   بهرمنحصآب و شراي   ۀتصفي

عبوردهی آب برای آن تاكنون گازارش  و ارزيابی ميزان مزومتخلخل 

( نياز فقا  كااربرد    2شاده در جادول )   است. مطالعات گزارش نشده

. اناد  ارزياابی كارده  شاده را   كاتاليستی اين نوع زئوليت مزومتخلخال 

 MFIغشاااای زئاااوليتی   عملکاااردبناااابراين، سااانتز و بررسااای  

 در افازايش ميازان عباوردهی آب    اهيشده باا كاربن سا    مزومتخلخل

ن داكاه در ايان تحقياق با     اسات فناورانه مطار    ۀيک ايد نعنوا  به

 است. پرداخته شده

 

 1 .اهیبا کربن س MFI تیزئولدر مزومتخلخل ایجاد ساختار شده در  انجام یها پژوهش. 2جدول 
Table 2. Studies on the creation of mesoporous structure in MFI zeolite by carbon black. 

Ref. 

Average 

Pore 

diameter 

(nm) 

Meso Volume 

Percentage 

)%( 

BET 

Specific 

Surface 

(m
2
/g) 

Meso 

Volume 

(cm
3
/g) 

Micro 

Volume 

(cm
3
/g) 

Template Type 
Zeolite 

Type 

[15] 10 95 398 0.82 0.04 
Carbon Black 

(Pearls 2000) 
ZSM-5 

[16] 4 63 391 0.17 0.10 
Carbon Black 

(BP2000) 
ZSM-5 

[17] 25.3 95 184 0.956 0.05 
Carbon Black 

(BC-AC500) 
MFI 

[18] 3 50 95.3 0.247 0.251 
Carbon Nano 

Tube 
ZSM-5 

[18] 3 54 115.2 0.281 0.237 Charcoal ZSM-5 

[19] 15 58 154 0.15 0.11 Carbon Nanofiber MFI 

 

 

1. Hard Secondary Template 
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 ها روش و مواد .2

 مواد 2-1

 مزومتخلخال  MFIسانتز غشاای زئاوليتی     بارای  استفاده موردمواد 

 ۀتوليدكنناد  از دستگاه شده بااستفاده شده )تهيه زدايی آب يون  شامل

محاي  سانتز،    عنوان  بهآزما(  تجهيزگستر شده، شركت زدايی نيو آب

رنا((   ، ماايع شافاف بای   <TEOS% ،88اورتوسايليکات )  اتيال  تترا

، <TPABr% ،88)برمياد   يو آمون پروپيل منبع سيليکا، تترا عنوان به

 ساختار زئوليت، ساديم  ۀكنند يتهداقال   عنوان  هب (پودر سفيدرن(

عناوان   شکل قرص( باه  ، حالت جامد، به<NaOH% ،88هيدروكسيد )

، <C% ،81ساياه )  و كاربن  ساختارهای زئوليتی ۀدهند عامل تشکيل

های ، ناخالصیm2/g 02مقدار خاكستر، سطح ويهه در حدود  <%1/2

قالا    عناوان  بهاحتمالی نظير اكسيهن، نيتروژن، هيدروژن و گوگرد( 

 خرياداری  مارک  شاركت  از ماواد ماورد اساتفاده    ۀ. هما استثانويه 

 اند. شده

 

 بـا شـده   مزومتخلخـل  MFI يتیزئول يغشا سنتز روش 2-2

 اهيس کربن ۀثانوی قالب

 :135H2O:0.4TPABr: 0.4Na2O 1SiO2 درصااد   ياابراسااس ترك 

آب مقطار   یباه مبناا    هجا توبا .اسات  شاده  تهياه  غشاا سانتز  محلول 

 و حسااب  ديگار  ماواد مقدار لاز  بارای   ،سی( یس 41)شده  استفاده

بشر  کيدر  شده زدايی يون بآ مقدار سود لاز  به است. استفاده شده

 شود. یم هم زدهدقيقه  11مدت  اضافه و به ليتری یليم 122كوچک 

 ومادت د  آن اضاافه و باه  باه  يو  برمياد(  آمون)تتراپروپيل  هيقال  اول

محلاول، منباع سايليکا     شادن   شافاف شود. بعد از  یم زده ساعت هم

(TEOS) شاود تاا    یما  زده هام سااعت   2مادت   باه اضافه و  یآرام به

)كاربن   هيا قالا  ثانو كامل شود. درنهايات   TEOSواكنش هيدروليز 

 کيا مادت   و باه  هاضافمحلول،  خشک ريمقاد ی% وزن1 یازا بهسياه( 

سااعت   ميمدت ن به ، مخلوطمرحله ينا از . بعدشود یزده م ساعت هم

تاا كامال   شاود   یما قارار داده   W 12 باا تاوان   فراصوتتحت امواج 

 .شود نواخت کي

بسته و دو طارف پاياه    ،فلزی ۀميل لومينا بررویآ -اسراميکی آلف ۀپاي

 ۀدو نگهدارناد با . سپس ميله شود یمی بند آب كاملطور  تفلون به با

هاای   ياواره دگيارد كاه باه     یمتفلونی طوری داخل تفلون نسوز قرار 

ی داخل تفلون حااوی  آرام  هبشده،  تفلون برخورد نکند. مخلوط آماده

سايلندر اتاوك و   شود. سپس، تفلون داخل  یمسراميکی ريخته  ۀپاي

سااعت باا    12مادت   شود. اتوك و در دماای محاي  باه    یم قرار داده

 گيارد. ساپس، دماای اتاوك و در     یمدور بر دقيقه قرار  42چرخش 

°C 172  شااود. درنهايات، غشااای   یما سااعت تنظاايم   40ماادت  باه

شود و در دمای  یمداده  وشو شستزدايی شده،  سنتزشده، با آب يون

°C 112  بعاد از هاار مرحلااه   .شااود یما عت خشااک ساا  4ماادت  باه

بررسی ميازان   براینشانی، ميزان عبوردهی گاز نيتروژن از غشا،  لايه

نشاانی تاا    شاود. مراحال لاياه    یمسراميکی انجا   ۀپوشش سطح پاي

ی گاز نيتروژن به صفر برسد. غشاای  عبوردهكه  شود یمزمانی تکرار 

های متوالی، برای حذف قال  و رسيدن باه سااختار    يهلاسنتزشده با 

)آهکيناه(  كلسينه  ساعت 11 مدت و به C 112°، در دمای نظر مورد

 ۀزئاوليتی و پايا   ۀلت تفاوت ضري  انبساط حرارتی لايا ع . بهشود یم

 لومينااا و باارای جلااوگيری از هرگونااه تاارک در  آ -اسااراميکی آلفاا

ه پااايين و در  زئااوليتی، ناارم گرمااايش و ساارمايش كااور     ۀلاياا

 است. درنظر گرفته شده C/min  5/2°حدود

 

 غشا عملکردیابی و تعيين  هاي آناليز براي مشخصه روش 2-3

اساتفاده   XRDسنتزشاده، از روش   ۀنمونبرای تعيين ساختار بلوری 

نتايج حاصال از آنااليز    ۀاز مقايس سنتز بااستفاده  ۀنمون. شناسايی شد

XRD ی استاندارد موجاود در مراجاع   ها نمونهسنتزشده و الگو  ۀنمون

 مادل  X پرتاو . در ايان پاهوهش از دساتگاه پاراش     رديپاذ  یم انجا 

D-advance ،mA 52 ،kv42   ساااخت شااركت زيماانس آلمااان بااا ،

 شناسی ريختبررسی  برایاستفاده شد.  θ2 >° 12<  42° ۀمحدود

سطح و سطح مقطع غشا، از دستگاه ميکروسکوپ الکتارون روبشای،   

است.  ساخت جمهوری چک استفاده شده CamScan MV2300مدل 

حجام و قطار   ، ی خصوصيات فيزيکی )مساحت سطحريگ اندازهبرای 

 هاا  یريگ اندازهاستفاده شد.  BET( غشای سنتزشده، از آناليز ها حفره

ساخت شاركت كوانتااكرو  و در     2222NOVAاز دستگاه  بااستفاده

انجاا  آزماون    یبارا  .شاد  انجا  88/2تا  21/2فشار نسبی  ۀمحدود

قرار و پس از آن تحت  ،يیماژول غشاداخل غشا در عبوردهی گازها، 

 سنج انيجر کياز  . بااستفادهرديگ یقرار می از گاز نيتروژن نيفشار مع

در فشاار  از غشاا كاه   عباوركرده   گااز  یحجما  انيشدت جر ،یحباب

عبوردهی ی ريگ اندازه. شود یم یريگ اندازه ،شود یخارج م کياتمسفر

گياری عباوردهی گااز    شده از غشا همانند روش اندازه يیزدا ونآبب ي
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گيری ميازان آب عباوری از غشاا، در    اندازه برای. در اين حالت است

گياری  مدرج انادازه  ۀشده در استوان آوری واحد زمان ميزان آب جمع

 شود.می

 

 و بحث جینتا .3

 سنتزشدهي غشا سراميکی در ۀميزان پوشش سطح پای 3-1

لوميناا در  آ -اساراميکی آلفا   ۀبرای تعيين ميزان پوشاش ساطح پايا   

غشای سنتزشده، آزمون عباوردهی گااز خاالی نيتاروژن در دماای      

هر بعد از  اين آزمون است. گرفته  انجا محي  و در فشارهای مختلف 

 ،اسات  شاده  انجاا   غشا آهکينگیزئوليتی و قبل از  ۀلاي مرحله سنتز

زئوليتی، عبوردهی گاز  هد از چه تعداد سنتز لايتا مشخی شود كه بع

 آهکينگای زيارا قبال از     رساد  یمبه صفر  آهکينگینيتروژن قبل از 

 هاای  حفرههای قال  هستند و های زئوليتی حاوی مولکولبلورغشا، 

هاای  های نيتروژن فق  از قسامت و عبور مولکول استها مسدود  آن

گيارد.  مای  انجاا  آلوميناا  -سراميکی آلفا ۀسطح پاي ۀنشد داده پوشش

شاود، بعاد از اولاين سانتز      یما ( مشااهده  1كه در شکل )طور همان

شاده كاه در    گرفته bar 2غشايی، عبوردهی گاز نيتروژن تا فشار  لايه

        حدود 
   

  
است. اين ميزان عبوردهی برای گااز        

ی عباوردهی در فشاارهای   گيرو امکان اندازهست نيتروژن بسيار بالا

( بسيار دشوار است. ايان ميازان عباوردهی براسااس     bar 4و  5بالا )

سااااراميکی ۀمراجااااع مختلااااف، براباااار عبااااوردهی پاياااا    

اسات. بناابراين،    عنوان زيرلايه اساتفاده شاده   كه به ستآلومينا -آلفا

هاای زئاوليتی   بلاور شود كه بعد از سنتز اولين لايه، نتيجه میچنين 

ساراميکی را پوشاش دهناد. بعاد از      ۀاند سطح زيادی از پاينتوانسته

مقادار   ميزان عبوردهی گاز نيتروژن كاهش يافته و به ،دو  ۀسنتز لاي

        
   

  
% ساطح  51است. درنتيجاه، حادود    رسيده      

هاای زئاوليتی   بلاور  وسايلۀ  باه دو   ۀسراميکی بعد از سانتز لايا   ۀپاي

% سطح 81بالای  سو  تقريباً ۀاز سنتز لاياست. بعد  پوشش داده شده

هاای  های گااز نيتاروژن فقا  از قسامت     شده و مولکول پوشش داده

 ۀكنند. پوشش سطح پايعبور می ،نشده ناچيزی كه هنوز پوشش داده

نشانی به حد پايين و مطلاوبی   سنتز و لايه همرحل 4سراميکی بعد از 

       از عبوردهی )
   

  
تاوان پوشاش    یما رساد و   یم(      

 كامل سطح را برای آن درنظر گرفت.

 

 سنتزشده زئوليتی غشاي بلورینگی 3-2

 غشااااای سنتزشااااده و الگااااوی XRD( الگااااوی 2در شااااکل )

غشاای   XRDالگاوی   ۀاسات. مقايسا   نشاان شاده   [22]مرجع ۀنمون

 دهاد  یما نشاان   MFIمرجع زئوليت  ۀنمون XRDسنتزشده با الگوی 

 مرجااع در الگااوی ۀباه الگااوی نمونا   مربااوطهااای تمااامی پياک كاه  

 الگاوی مربوطاه باا    هاا در غشای سنتزشاده وجاود دارد. ايان پياک    

 MFIزئوليات  ۀ ی مشخصا هاا  کيا پاسات.   مشاخی شاده   ●ع مت 

 در غشااای طااور كاماال  ( نيااز بااه θ2 > 25 < 21 ۀ)در محاادود

 

 

 

 .آلومینا -سرامیکی آلفا ۀزئولیتی برروی پای ۀیلابار سنتز  هراز  بعد تروژنیگاز ن یعبورده .1 شکل

Figure 1. Permeance of nitrogen gas after each time synthesis of zeolite layer on the α-alumina ceramic support. 
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هاای  بلور زئوليتی سنتزشده، وجود دارد. اين امر نشان از سنتز موفق

هاای  . تماامی پياک  اسات  و تشکيل ساختار بلوری آن MFIزئوليت 

مربوطه از لحاظ ارتفاع نسبی و شدت مطابقت بسيار بالايی با الگوی 

از  22و  17هاای  های موجود در زاوياه مرجع دارد. البته پيکۀ نمون

مرجع ندارناد و   ۀهای نمون مطابقت خوبی با شدت پيک ،لحاظ شدت

اسات.   ها رعايت نشدهبه ديگر پيک ارتفاع نسبی پيک نسبتها  در آن

 ۀدهد. وجود پايشده را نشان می اين مهم وجود فازهای ديگر تشکيل

تواناد باعا  واردشادن    عناوان زيرلاياه مای    آلومينا به_سراميکی آلفا

غشايی  ۀدر حين سنتز لاي MFIهای آلومينيو  به ساختار زئوليت  اتم

هاا شاود.   گارفتن ايان پياک    ديگار و شادت  وجودآمدن فازهاای   و به

ی هاا  کيپ شود، یمديده  50و  51های ی اضافی كه در زاويهها کيپ

كاه غشاا بارروی آن سانتز      اسات ( ▼لوميناا ) آ -اآلفا  ۀبه پاي مربوط

هاای  به شادت پياک   ها نسبتكه شدت اين پيک است. علت اين شده

آلوميناا   -سراميکی آلفاا  ۀبيشتر است، ضخامت زياد پاي MFIزئوليت 

(mm 2درمقايسه ) زئاوليتی   ۀبا ضخامت لايMFI    )چناد ميکرومتار(

 است.
 

 سنتزشده MFIغشاي زئوليتی  شناسی ریخت 3-3

 MFIسطح و سطح مقطع غشای زئوليتی  شناسی ريختبرای بررسی 

 SEM( تصااوير  5اسات. شاکل )   رفتاه  كاار  به SEMسنتزشده، آناليز 

دهد. در تصوير سمت چپ )سطح رويی  یمغشای سنتزشده را نشان 

و پيداسات  ی خاوب   بهMFI های زئوليت  بلورغشا(، حالت بلوری بالای 

 هاا درحاادود بلور ۀ. مياانگين انااداز داردی مناساابی بلاور  رشاد درون 

µm 1/5      ،)است. در تصوير سمت راست شاکل )ساطح مقطاع غشاا

لوميناا  آ - آلفا ۀبرروی پاي MFIای از زئوليت شود كه لايه یممشاهده 

 µm 11زئاوليتی سنتزشاده درحادود     ۀاست. ضخامت لاي سنتز شده

 نباود بلورهاا،   گیكلاوخ سنتزشاده و   ۀاست. دليل ضخامت بالای لاي

بودن زمان سانتز اسات. در    ی طولانسراميکی و  ۀی سطح پايبند دانه

ی مختلاف  ها بخشيی روی پايه در زا هستهسنتز با روش رشد درجا، 

 ،كند. برای پوشش كامل سطح پايه یمو شروع به رشد  شود می انجا 

نياز به افزايش تعداد مراحل سنتز لايه وجود دارد. ايان مهام باعا     

كاه قبال از    و بلندی و افزايش ضخامت است. درصورتی ی پستايجاد 

پاودر   باآلومينا  -سراميکی آلفا ۀاعمال شراي  هيدروترمال، سطح پاي

تاوان   بنادی شاود، مای   داناه  نواخت يکطور  به MFI ۀشد ازقبل سنتز

سراميکی بود. در  ۀتری برروی پاينواخت يکزئوليتی  ۀشاهد رشد لاي

-های لاز  برای پوشش كامل سطح كاهش میاين صورت تعداد لايه

بندی مناسا  وجاود   زايی برروی سطح با دانه زيرا نياز به هسته  يابد

 ندارد.

 

 

 .(▼آلومینا )_سرامیکی آلفا ۀ( برروی پای●) شدهسنتز  یتیزئول یغشاو  MFIمرجع زئولیت  ۀنمون XRD یالگو .2 شکل

Figure 2. XRD pattern of the reference sample of MFI zeolite and the synthesized zeolite membrane (●)  

on the α-alumina ceramic support )▼(. 
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 .: سطح رویی غشا )سمت چپ( و سطح مقطع )سمت راست(شدهسنتز MFI یتیزئول یغشا SEM تصاویر. 3 شکل

Figure 3. SEM images of the synthesized MFI zeolite membrane: membrane surface (left), and cross section (right). 

 

 MFIغشاي زئـوليتی   هاي حفره ۀتخلخل و توزیع انداز 3-4

 سنتزشده

 ۀفع فيزيکی گاز نيتاروژن بارای تعياين توزياع اناداز     د -بآناليز جذ

اسات.   ی غشاايی و ميازان تخلخال آن انجاا  شاده     لاياه  هاای  حفره

يزوتر  جذب و دفع گاز نيتروژن ا -( a-(4)كه در نمودار شکل ) چنان

فاع از  د -بذ، نماودار جا  شده  داده  نشان -سنتز شده MFI یغشادر 

كنش در حالت متاراكم مياان    يعنی برهم  است IVنوع هيسترسيس 

ی بيشاتر و ساطح دارای   نساب طور  هب ،شونده سطح نمونه و گاز جذب

 در كاه  ماويرگی  تاراكم  ميکرو و مازو اسات. در   ۀدر انداز های حفره

 جاذب  مساير  باا  دفاع  مساير  افتد،می های مزومتخلخل اتفاقنمونه

 حلقاه  ناوع  شود. یم تشکيل حلقه يک درنتيجه و خواهدبود متفاوت

ايجادشده  ۀشکل، حلق به وجهتبابستگی دارد.  ها حفره به شکل بيشتر

 H4ی ناوع  هاا  حلقاه اسات. در   H4غشای سنتزشده از نوع  ۀدر نمون

باز( هساتند.   يمهنمانند )كتاب  شکاف صورت به معمولطور  هب ها حفره

برای غشاای زئاوليتی    ها حفره ۀتوزيع اندازنمودار  (b-(4)) شکل در

MFI  هاای  حفره. اين نمودار شامل است شده  داده  نشانمزومتخلخل 

( اسات. بيشاترين مقادار    nm 117-22( و ماكرو )nm 22-1/4مزو )

 هاای  حفاره و بيشاترين مقادار    nm 4/7 ۀمزو در محادود  های حفره

 ۀبارای نمونا   ها حفره ۀاست. ميانگين انداز nm 02 ۀماكرو در محدود

دهاد كاه    یماست. نتايج نشان  شده حساب nm 45غشای سنتزشده 

  MFIيات زئول هاای  حفاره  ۀايجادشده بيشتر از انداز های حفره ۀانداز

آنگسااترو (  1 ۀ)در محاادود مزومتخلخاالقباال از ايجاااد ساااختار  

 .]21[است

 

شـده   مزومتخلخل MFIغشاي زئوليتی  عملکرد یابیرزا 3-5

 آبی عبوردهدر 

 شاده  مزومتخلخال  MFIميزان عبوردهی آب بارای غشاای زئاوليتی    

( در فشاار  ppm 4و  1سختی  ۀبرای دو نوع خوراک آبی )آب با درج

bar 4 اسات.   ( آورده شاده 1يری و در شکل )گ اندازهزمان  گذشت با

شود كه در دقايق ابتدايی، عبوردهی اين نمودار مشاهده می به باتوجه

و بارای   L/m2.hr 22برابار   ppm 1آب زياد )برای خوراک با ساختی  

 گذشات  باو سپس  است( l/m2.hr 21برابر  ppm 4خوراک با سختی 

ساعت، ثابت )برای  2شود و پس از مدت  یمزمان اين عبوردهی كم 

تواناد   یما  ماند. دليال ايان امار    یم( l/m2.hr 12هر دو خوراک برابر 

هاای موجاود در آب ياا قطابش غلظتای       يون وسيلۀ بهگرفتگی غشا 

 هاای  حفرهی آب در داخل ها مولکولوجود مويينگی  چنين همباشد. 

دو نماودار   ۀسا يبامقا تواند دليل كاهش عبوردهی آب باشد. یمغشا، 

 یسخت ۀكه درج افتيدر توان یمختلف م سختی با درجات یعبورده

 ۀ. هرچقادر درجا  ثار دارد ا یتيزئاول  یآب از غشاا  یآب در عباورده 

 ساختی باالا    ۀشاود. درجا   یمسختی آب بيشتر باشد، عبوردهی كم 
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 .شده مزومتخلخل MFI یتیزئول یغشا یبرا (b) ها ۀ حفرهتوزیع اندازو نمودار  (a) تروژنیفع ند -جذب زوترمیا .4شکل 

Figure 4. Nitrogen adsorption-desorption isotherm (a) and pore size distribution diagram (b) for mesoporous MFI zeolite membrane. 

 

 

 

 .مختلف یدرجات سخت یبرا شده مزومتخلخل MFI تیزئول یغشا یآب برا یعبورده .5 شکل

Figure 5. Permeation of water with different TDS through the mesoporous MFI zeolite membrane. 
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يعنی وجود ذرات معلاق بيشاتر در آبب كاه ايان ذرات معلاق باعا        

دهد.  یمو عبوردهی را كاهش  شود میغشا  های حفرهگرفتگی جزئی 

آمده در اين غشا با نتاايج عباوردهی    دست هنتايج عبوردهی ب ۀمقايس

 از كااربن سااياه  باادون اسااتفاده MFIباارای غشاااهای زئااوليتی  آب 

 سياه كربن از استفاده با غشا های حفره ۀانداز دهد كه افزايشنشان می

 باه  نسابت  برابار  14-71 تاا  غشاا  دررا  آب عبوردهی ميزان توانسته

 ۀمقايساا .دهااد افاازايش ]0و11،7[ميکرومتخلخاال MFI غشاااهای

شده باا عباوردهی غشااهای     مزومتخلخل MFIعبوردهی آب غشای 

و فوجاساايت  ]8[( HSدوسااتی ماننااد هيدروكساای سااوداليت )  آب

(FAU)]12[   بااوجود  دهاد كاه عباوردهی ايان غشاا      نيز نشاان مای

هاست. ايان مهام    برابر بيشتر از آن 2-10بودن آن درحدود  گريز آب

باه خاصاايت   نساابترا غشاا   هااای حفاره  ۀثيرگاذاری بيشاتر انااداز  أت

 دهد.افزايش ميزان عبوردهی آب نشان میدوستی آن در  آب

برای بررسی و تحليال گرفتگای حاصال از نتاايج عباوردهی آب در      

گرفتگاای  هایسااازوكارشااده از  مزومتخلخاال MFIغشااای زئااوليتی 

هااای تجرباای شااد. داده حاصاال از ماادل ك ساايک اسااتفاده شااده 

های گرفتگی ك سايک  سازوكارسازی  از خطی آمده بااستفاده دست هب

 R2همبستگی  و ضري  Kصورت مقادير  برازش شد و نتايج حاصل به

به نتايج، گرفتگای اساتاندارد و    ( نشان داده شد. باتوجه5در جدول )

بساتگی( باا    گرفتگی كامل بالاترين انطبااق )بيشاترين ضاري  هام    

 ۀترتي  برای نتاايج عباوردهی آب باا درجا     های عبوردهی را به داده

 داشته است. 4و  1سختی 

 ،قارار گرفتاه   ها حفره ۀگرفتگی كامل، ذرات برروی دهان سازوكاردر 

گرفتگای اساتاندارد، ذرات    ساازوكار شاوند. در  باع  انسداد غشا می

داخال   گيرند و بعد از ورود باه قرار نمی ها حفرهورودی  ۀبرروی دهان

عااملی بار كااهش شاار      ،حفره در سطو  داخلی حفره رسوب كرده

مقدار  ،سختی آب بيشتر است ۀكه درج مانی. ز]22[شوندعبوری می

تری از مواد جامد در محلول آبی هستند، درنتيجه اين  بيشتر و بزرگ

شاوند و  و وارد آن نمای گيرناد   مای قارار   ها حفره ۀذرات برروی دهان

را كنند. اين پديده سرعت بيشتر گرفتگی گرفتگی كامل را ايجاد می

باه   ه. باتوجا ]25[شودباع  می سختی بالاتر ۀدر خوراک آبی با درج

 ۀدهناد  بازرگ و تشاکيل   ۀفاقد مااد  ،شده كه خوراک آبی استفاده اين

اين مادل در هار دو خاوراک     بستگی همكيک است، درنتيجه ميزان 

نتاايج   ۀدهناد ( نشان2ها كم است. شکل )سازوكار ۀبه بقي آبی نسبت

بوردهی گرفتگی استاندارد و گرفتگی كامل برای ع سازوكاربه  مربوط

 است. 4و  1سختی  ۀآب با درج

 

 گيري نتيجه .4

ايجاد سااختار   برایسخت  ۀقال  ثانوي عنوان  بهاز كربن سياه  استفاده

 MFIو توليد غشاای زئاوليتی    MFIمزومتخلخل در ساختار زئوليت 

مزومتخلخل يک راهکار مناس  برای افزايش ميزان عبوردهی آب از 

تواناد   از كربن سياه در محلول سنتز غشا مای  اين غشاهاست. استفاده

 و  ناادرا دچااار اخاات ل ك  MFIتشااکيل ساااختار اصاالی زئولياات   

ولی با انتخااب تركيا      عد  بلورينگی مناس  را در پی داشته باشد

 ۀسنتز غشا، پوشاش مناسابی از لايا   محلول  ۀدرصد مناس  در تهي

زئااوليتی  ۀايجااد و لايا   ،لوميناا آ -اآلفاا ۀزئاوليتی بارروی ساطح پايا    

از  . استفادهشود مزومخلخل سنتزشده از بلورينگی بالايی برخوردار می

باا   هاای  حفاره كربن فعال در ايجاد ساختار مزومتخلخل باع  ايجاد 

برابار   12گين طاور مياان   باه  هاا  حفرهقطر )حجم مزو در حد مطلوب 

در (، اسات  حالتی است كه كربن فعال در محلول سنتز استفاده نشده

 كه باع  افازايش ميازان   یطور هب  شودمی MFIغشای زئوليتی  ۀلاي

سازی  یتجارعبوردهی غشای زئوليتی تا نزديک به مقادير لاز  برای 

 

R بستگی همو درصد ضریب  Kمقادیر  .3 جدول
 .های کلاسیکگرفتگی حاصل از مدلهای سازوکاربرای  2

Table 3. K values and percentage of correlation coefficient R
2
 for blocking mechanisms resulting from classical models. 

Cake Filtration 
Intermediate 

Blocking 
Standard Blocking Complete Blocking 

Feed 

R
2 K R2 K R2 K R2 K 

96.5 4      97.65 0.0004 97.77 0.0007 97.59 0.0058 TDS = 1 

92.5        95.69 0.0004 96.47 0.0008 96.56 0.0068 TDS = 4 
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گرفتگی کامل )پایین( در عبوردهی آب  سازوکارو  1سختی  ۀگرفتگی استاندارد )بالا( در عبوردهی آب با درج سازوکاربررسی  .6 شکل

 .شده مزومتخلخل MFIبرای غشای زئولیتی  4سختی  ۀبا درج

Figure 6. Investigating the standard blocking mechanism (top) in water permeation with TDS = 1 and the complete blocking mechanism 

(bottom) in water permeation with TDS = 4 for mesoporous MFI zeolite membrane. 

 

حال، حضور و افزايش مواد جامد محلول در آب باع   ين ا با. شود یم

شاود كاه نيااز باه      یما كاهش ميزان عبوردهی آب با گذشت زماان  

 كند.كارهای رفع گرفتگی را ايجاد می بررسی راه

 

 تشکر و قدردانی .5

كارشناسای ارشاد ازطارف     ۀنام يانپااين پهوهش با حمايت تشويقی 

اسات. نويساندگان مراتا      فناوری نانو انجا  شاده  ۀتوسع ۀستاد ويه

 فناوری نانو و حمايت ۀتوسع ۀحمايت مالی ستاد ويه ازرا  تشکر خود

تماامی   از چناين  هام . دارناد  مای سهند تبريز اع    صنعتی دانشگاه

ساهند  دانشگاه صانعتی   نانوساختار مواد تحقيقات مركز در همکاران

(NMRCبرای ) قادردانی  و تشاکر  كار اين مختلف مراحل در كمک 

 .شود یم
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