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 چکیده 
مـورد بررسـی  1کـارلوتوسـط روش مونت MFIو  FAUهـاي وسـیله زئولیتاکسید کربن با گازهـاي نیتـروژن و متـان بهجذب و جداسازي ترکیبات گازي دي

ج حاصـل از کـار رفتـه اسـت. نتـایهاي خالص   بهاکسید کربن در زئولیتسازي ایزوترم جذب گازهاي متان و ديبراي شبیه PCFFقرارگرفته است. میدان نیرو 
 2اکسید کربن درون هاي جذب خالص و ترکیب دوتایی گازهاي متان و ديخوانی خوب و قابل قبولی دارند. ایزوترمهاي آزمایشگاهی موجود همسازي با دادهشبیه

ربن نسبت به متان و نیتـروژن بررسـی شـد. اکسید کپذیري و نفوذپذیري دياکسید کربن بر جذب، گزینشعلاوه اثر فشار، دما و غلظت ديساختار بررسی شد. به
افزایش دما و کاهش فشار، کاهش جذب را به همراه دارد که این رفتار تـابعی از سـاختار مولکـولی جـاذب اسـت دو دهند که سازي نشان مینتایج حاصل از شبیه

باشند. بررسی نتایج مربوط به گزینش پـذیري نشـان می FAU>MFIهاي گاز به ترتیب ساختار موردبررسی از نظر تخلخل و فضاي خالی در دسترس مولکول
و مقایسه نتایج مربوط  است وابسته نیز زئولیت مولکولی ساختار به خوراك غلظت فشار و بر علاوه گازها سایر به نسبت کربن اکسیددي پذیري گزینش دهد کهمی

 است. MFIدهد که بیشترین ضریب نفوذ مربوط به زئولیت با ساختار اکسید کربن درون دو ساختار نشان میبه ضریب نفوذ دي
 

 يکلمات کلید
 اکسید کربنجداسازي دي ،کارلوسازي مونتشبیه ،زئولیت ،جذب گازها

 

 

 

 

 

 

 

 

                                                            
1. Monte-Carlo 
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گـاز از -گـاز و زئولیـت-هـاي گـازبراي برهمکنش بـین مولکول
انـد کـه هـا گـزارش کردهاند. آناستفاده کرده PCFFمیدان نیرو 

همخوانی  PCFFوسیله میدان نیرو سازي بهنتایج حاصل از شبیه
هـا اثـر بسیار خوبی با نتایج آزمایشگاهی موجود دارد همچنین آن

را بر خواص جذبی زئولیـت موردبررسـی  Na+حضور غلظت یون 
 Rahmati and Modarress(انـد. رحمتـی و همکـار قـرار داده

اکسـید کـربن بـر روي براي بررسـی جـذب متـان و دي )2013
کارلو و میدان سازي مونتزئولیت با ساختار مختلف از روش شبیه

هـا نشـان ند. نتایج آنابراي این منظور استفاده کرده PCFFنیرو 
سازي مطابقـت قابـل قبـولی بـا دهد که نتایج حاصل از شبیهمی

هـا در کـار مشـابه نتایج آزمایشگاهی موجـود دارد. همچنـین آن
به بررسی جـذب  )Rahmati and Modarress 2009(دیگري 

، MSEهـاي جدیـد بـا سـاختارهاي گاز نیتروژن بر روي زئولیت
IHW ،IWV ،SIV  وUFI انـد. کـه مطالعه خود را انجـام داده

بیشتر هدف پیدا کردن یک رابطـه منطقـی بـین ترکیـب درصـد 
   ها از تابع پتانسیل ساختار زئولیت با میزان جذب آن بوده است. آن

هاي غیر پیوندي استفاده براي مدل کردن برهمکنش 1جونز-لنارد
دهند که مقدار جذب تحـت تـأثیر ها نشان میاند و نتایج آنکرده

پارامترهاي گوناگونی از شرایط محیطی و ساختاري زئولیت است. 
 PCFFنیـرو  میـدان از استفاده گفت توانمی طورکلیبه بنابراین
ــراي ــبه ب ــايبرهمکنش محاس ــاز ه ــاز-گ ــاز و گ ــت-گ  در زئولی
 قبولی قابل نتایج زئولیت، ساختارهاي درون گاز جذب سازيشبیه

 )Shu-Mei Wang 2006(وانـگ و همکـاران  .دهـدمی ارائه را
و دینامیک مولکولی غیر تعادلی در دمـاي  CBMCتوسط روش 

محیط به جداسازي ترکیب دوتایی گازهـاي نیتـروژن و اکسـیژن 
بــراي  L-Jانــد. از تــابع پتانســیل توســط غشــاء کربنــی پرداختــه

هاي غیر پیوندي استفاده و تأثیر ضخامت غشاء، عمق برهمکنش
و افـزایش عمـق  شـده اسـتحفره و فشار در این مطالعه بررسی

حفره سبب افزایش جذب براي هر دو گاز شده است امـا غلظـت 
صـورت اکسید کربن و متان بهیابد. جذب دياکسیژن کاهش می

توسـط  NaYخالص و ترکیب دوجزئی بر روي زئولیت با ساختار 
توسـط روش مجموعـه  )A. Ghoufi 2009(گـوفی و همکـار 

شـده اسـت. در ایـن و روش آزمایشـگاهی بررسی 2بندادي بزرگ
شـده و اکسید کربن بررسیمطالعه تأثیر غلظت متان بر جذب دي

                                                            
1. Lennard-Jones (L-J) 
2. Grand Canonical Monte-Carlo (GCMC) 

شـده اسـت. آزمایشگاهی نیـز گزارشسازي و مطابقت نتایج شبیه
اکسـید کـربن و بنـزن بـر روي جذب و نفوذ ترکیب دوتـایی دي

و  3هاي دینامیک مولکـولیوسیله روشبه MFIزئولیت با ساختار 
 )Xiaopeng Yue 2006(کــارلو توســط یــو و همکــار مونــت
به همراه تابع کـولن بـراي  L-Jشده است. از تابع پتانسیل بررسی

اند و تـأثیر هاي غیر پیوندي استفاده کردهمدل نمودن برهمکنش
ــذب  ــاي ج ــوراك ورودي و گرم ــزاء خ ــب اج ــار، ترکی ــا، فش دم

سازي بـا آزمایشـگاهی مطابقـت خـوبی شده و نتایج شبیهبررسی
که تعداد ساختارهاي زئولیت بسیار زیـاد اسـت و ازآنجایی داشتند.

شود لازم است خواص عملکردي ها افزوده میسالانه به تعداد آن
ها در ارتباط با جذب و جداسازي ترکیبات گـازي موردبحـث و آن

سـازي بررسی قرار گیرد. بنـابراین در ایـن مطالعـه از روش شبیه
میـک مولکـولی بـه بررسـی کـارلو و دینامولکولی به روش مونت

ــه و  FAUو  MFIخــواص جــذب و جداســازي زئولیــت  پرداخت
 ها نیز مقایسه شده است.خواص عملکردي آن

  روش انجام تحقیق -2

هاي گاز سازي مولکولی جذب سطحی مولکولشبیه هردر 
-گاز و برهمکنش گاز-ها، دو نوع برهمکنش گازوسیله زئولیتبه

دهد که تابع پتانسیل قبلی نشان میئولیت وجود دارد. مطالعات 
هاي گاز با بین مولکول جنز براي محاسبه انرژي برهمکنش-لنارد

هاي موجود در ساختار نانولوله مناسب یکدیگر و با اتم
 Rahmati and Modarress 2009; Rahmati and(است

Modarress 2009( در این مطالعه از میدان نیرو .PCFF  براي
شود. بعد از مولکولی استفاده میهاي بینمدل کردن برهمکنش

انتخاب مدل انرژي، انتخاب مدل ساختار زئولیت و تشکیل جعبه 
حساب سازي مولکولی بهترین مراحل شبیهسازي یکی از مهمشبیه
صورت ساختاري صلب و بدون انعطاف ها بهآید. معمولاً زئولیتمی

سازي یک ابرسلول متشکل جعبه شبیه. شوددر نظر گرفته می
تصویر شماتیکی از  1 شکلسلول واحد زئولیت است. در  2×2×2از

 MFIو  FAUهاي زئولیت با از ساختار مولکولی زئولیت
 مشاهده است. قابل

                                                            
3. Molecular Dynamic 
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 MFIو  FAUهاي : تصویر شماتیکی از ساختار مولکولی زئولیت1 شکل
 

شـود ایـن سـاختارها داراي تخلخـل طوري که مشاهده میهمان
رود رفتار جـذبی متفـاوتی نیـز متفاوتی هستند بنابراین انتظار می

ــدول  ــند. در ج ــته باش ــد از  1داش ــلول واح ــک س مشخصــات ی
 شده است.خلاصه FAUو  MFIساختارهاي زئولیت 

 

انتهــا از شــرایط مــرزي متنــاوب بــراي ایجــاد یــک سیســتم بــی
 شده است. براي کاهش زمان و حجـم محاسـبات از شـعاعاستفاده

 شده است. کنش استفادهبراي شعاع مجاز برهم nm 10قطع 
پس از مشخص شدن مدل برهمکنش و سـاختار سیسـتم بایـد از  

سـازي مولکـولی بـه روش الگوریتم مناسب استفاده نمود. در شبیه
هاي جدید براي ایجاد موقعیت 1کارلو از الگوریتم متروپولیسمونت

کـارلو بـه روش مجموعـه سـازي مونـتشود. در شبیهاستفاده می
، حجم، دما و پتانسـیل شـیمیایی ثابـت GCMC)(2بندادي بزرگ
 ,Jiang( کنـدها تغییر مـیها یا اتمکه تعداد مولکولاست، درحالی

Sandler et al. 2005, Mahdizadeh and Tayyari 2012(. 
شده در زمینه جـذب و جداسـازي ترکیبـات گـازي نجاممطالعات ا

کارلو یک روش دهد که روش مونتتوسط غشاء غیر آلی نشان می
                                                            

1 Metropolis Algorithm  
2Grand Canonical Monte Carlo 

کارآمد و مناسب در این زمینه است و نتایج حاصل از آن بـا نتـایج 
 خوانی مناسب و خوبی را داردآزمایشگاهی هم

 
 هاخواص ساختاري جاذب -1جدول 

 
)Jung, Kim et al. 2006, Huang, Zhang et al. 2007, 

Song and No 2007, Ahunbay, Karvan et al. 2008, 
Rahmati and Modarress 2009, Rahmati and 
Modarress 2009, Lithoxoos, Labropoulos et al. 2010, 

Zeng, Zhu et al. 2012(.   پتانسیل شیمیایی تابعی از فوگاسیته
سازي از فوگاسیته گاز است، بنابراین در تمام روابط موجود در شبیه

شود. از فرض گاز ایده آل براي استفاده از فشار بجـاي استفاده می
. تعداد شودسازي استفاده میبراي تمامی گازها در شبیه 3فوگاسیته

درصد آن براي رسیدن  50میلیون است که سازي یکمراحل شبیه
 .Jiang, Sandler et al(شـودعنوان در نظر گرفته مـیسیستم به

2005, Mahdizadeh and Tayyari 2012(.  
هاي گاز موجود در طور تصادفی یکی از مولکولبا هر بار تکرار، به

شـود. پـس از انتخاب مینانولوله کربنی توسط یک عدد تصادفی 
انتخاب مولکول گاز، توسط عدد تصادفی دیگري یک حرکت بـه 

شـود. بـا توجـه بـه سـاختارگازهاي این مولکول نسبت داده مـی

                                                            
3 Fugacity 
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موردبررسی حرکات ایجاد، حـذف، جابجـایی، چـرخش و خمـش 
شده است. با توجه به نوع حرکت، تغییـرات اي در نظر گرفتهزاویه

و سپس توسط روابط پذیرفتن مربوط به شود در سیستم ایجاد می
شود. جزئیات مربوط بـه همان حرکت، حرکت پذیرفته و یا رد می

روابط پذیرش و عدم پذیرش حرکات تصادفی در مطالعات قبلـی 
 .)Rahmati and Modarress 2009(نیز موجود است

 

  نتایج -3

 PCFFدهند که استفاده از میـدان نیـرو مطالعات قبلی نشان می
اکسـید کـربن و متـان بـر روي زئولیـت براي بررسی جـذب دي

 Rahmati and Modarress 2013, Zhang, Hu(مناسب است

et al. 2013, Chu, Liu et al. 2016(.   بنـابراین در ابتـدا بـه
شود. نکتـه سازي پرداخته میبررسی صحت نتایج حاصل از شبیه

هاي آزمایشگاهی و عدم تطابق ین اینجا کمبود دادهتأمل در اقابل
 سازي و آزمایشگاه است.کامل بین شرایط شبیه

 درون زئولیت گاز جذب نتایج صحت بررسی 
اکسـید کـربن را درون زئولیـت بـا جذب دمـا ثابـت دي 2 شکل

شـده دهـد. نتـایج گزارشرا در دما محیط نشان می MFIساختار 
بـه  )Dunne, Furgani et al. 2009(توسـط دون و همکـاران 

رفـت کـه دلیل دماي کمتر از سایرین بیشتر است اما انتظـار مـی
و بابـاراو  )Krishna and Van Baten 2007(نتـایج کریشـنا 

)Babarao, Hu et al. 2007( چنین برهم منطبق باشند که این
ن درصـد اخـتلاف دارنـد کـه ایـ 30هـا تقریبـاً نیست و نتایج آن

و شـرایط  MFIاختلاف ناشی از شرایط متفاوت خلوص زئولیـت 
توان از یک شود.  بنابراین باید دقت داشت که نمیها میآزمایش

-اي انجـام دارد و نمـیدرصد مقایسه 100نتایج خاص و با دقت 
طور دقیق و مطلق از یک نتیجه آزمایشگاهی براي تائیـد توان به

ده نمود. نتایج آزمایشگاهی متعدد سازي استفانتایج حاصل از شبیه
آورند که با یک دید صحیح نتایج حاصـل این امکان را فراهم می

ســازي ازنظــر کیفــی و کمــی موردبررســی قــرار گیرنــد. از شبیه
هـاي منظور بررسی صحت نتایج براي جذب گاز درون زئولیـتبه

در  MFIاکسید کـربن درون زئولیـت خالص، جذب دما ثابت دي
نیـرو  بـا اسـتفاده از میـدان kPa 1000-0و فشار  K298 دماي 

PCFF  شکلمحاسبه و با نتایج آزمایشگاهی موجود مقایسه و در 
دهنـد کـه میـدان نیـرو شده است. نتایج نشـان مـینشان داده 2

PCFF  تطابق قابل قبولی با نتایج آزمایشگاهی دارد. البته مقـدار

اختلافی وجود دارد که بـه دلیـل اخـتلاف در سـاختار زئولیـت و 
 شرایط آزمایشگاهی است.

 

 
  MFIاکسید کربن توسط زئولیت : جذب دما ثابت دي2 شکل

 
در  MFI، جذب دما ثابت متان را درون زئولیت با ساختار 3 شکل

ـــود نشـــان  ـــایج آزمایشـــگاهی موج ـــراي نت ـــا محـــیط ب                   دم
 Babarao, Hu et al. 2007, Himeno, Tomita et( دهندمی

al. 2007, van den Bergh, Mittelmeijer-Hazeleger et 
al. 2010(.  طوري که در این شکل مشخص اسـت نتـایج همان

رفـت آزمایشگاهی موجود نیز با یکدیگر اختلاف دارند. انتظار مـی
چنین نیست که نتایج کریشنا و گولدن برهم منطبق باشند که این

درصد اخـتلاف دارنـد کـه ایـن اخـتلاف  30ها تقریباً و نتایج آن
ها و شرایط آزمایش MFIولیت ناشی از شرایط متفاوت خلوص زئ

منظور بررسی صحت نتـایج بـراي جـذب متـان درون شود. بهمی
 در دمـاي  MFI، جذب دمـا ثابـت متـان درون زئولیـت زئولیت

K298  و فشـــارkPa 1000-0 بـــا اســـتفاده از میـــدان PCFF 
 ,van den Bergh(شده و با نتایج آزمایشگاهی موجـود محاسبه

Mittelmeijer-Hazeleger et al. 2010(  مقایسه گردیده است
دهند که میدان مشاهده است. نتایج نشان می قابل 3 شکلکه در 

 تطابق قابل قبولی با نتایج آزمایشگاهی دارد. PCFFنیرو 



 11-22، صفحه 1395مطالعات علوم محیط زیست، دوره اول، شماره اول، تابستان 
 

١۵ 
 

 
 MFI: جذب دما ثابت گاز متان توسط زئولیت 3 شکل

 
 جذب گاز خالص 

اکسید کـربن متان و ديگازهاي نیتروژن،  ثابت دما در ابتدا جذب
ــاختارهايبه ــالص درون س ــورت خ ــولیتی ص  FAU و MFI زئ
ــالص دربه ــورت خ ــا ص ــارهاي و دم ــف فش ــط مختل  روش توس

GCMC شود. می محاسبه 
و  MFIجذب دما ثابت گـاز متـان توسـط سـاختارهاي زئـولیتی 

FAU  ــط روش ــف توس ــارهاي مختل ــا و فش ــین در دم و همچن
GCMC  مشاهده است. نتایج افـزایش قابل 4 شکلمحاسبه و در

دهد. درواقع در فشارهاي پایین جذب را با افزایش فشار نشان می
صورت تـک لایـه جـذب سـطح داخلـی هاي گاز بهاول مولکول
شوند و سپس با افزایش فشار سـایر فضـاي خـالی در ساختار می

دهنـد شود. همچنین نتایج نشـان میساختار توسط گاز اشغال می
یابـد. درواقـع بـا فزایش دما مقدار جـذب نیـز کـاهش میکه با ا

هـا بـراي گردد و تمایل آنها زیاد میافزایش دما جنبش مولکول
شود و درنتیجه مقدار جذب کاهش جا قرار گرفتن کم می در یک

 یابد. می

 
در دماهاي  FAUو  MFI: جذب دما ثابت متان در ساختارهاي 4 شکل

 مختلف

 Kمقایسه ایزوترم جذب متان درون ساختارهاي مختلف در دماي 
هاي جذب متان تحت تأثیر دهند که ایزوترمنتایج نشان می 298

با  MFIکه در زئولیت طوريساختار مولکولی جاذب است. به
کند که این رفتار به افزایش فشار مقدار جذب تغییر چندانی نمی

را  FFVکه کمترین طوريدلیل تخلخل پایین این زئولیت است به
 اما رفتار افزایش جذب با افزایش ؛نیز به خود اختصاص داده است

مشابه است و با افزایش فشار  FAUفشار تقریباً براي هر ساختار 
یابد که این رفتار به دلیل فضاي خالی یش میمقدار جذب نیز افزا

و تخلخل زیاد درون ساختار است که با افزایش فشار مولکول 
 دهد. بیشتري را در خود جایی می

و  MFIجذب دما ثابت گاز نیتروژن توسط ساختارهاي زئولیتی 
FAU  در دما و فشارهاي مختلف توسط روشGCMC  محاسبه
زایش جذب را با افزایش فشار نشان مشاهده است. نتایج افو قابل

صورت هاي گاز بهدهد. درواقع در فشارهاي پایین اول مولکولمی
شوند و سپس با افزایش تک لایه جذب سطح داخلی ساختار می

شود. نتایج فشار سایر فضاي خالی در ساختار توسط گاز اشغال می
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ن را دهند که افزایش دما کاهش  مقدار جذب نیتروژنیز نشان می
 به همراه دارد.

 
در دماهاي  FAUو  MFI: جذب دما ثابت نیتروژن در ساختارهاي 5 شکل

 مختلف

مقایسه ایزوترم جذب نیتروژن درون ساختارهاي مختلف در دماي 
K 298 هاي جذب نیتروژن نیز دهند که ایزوترمنتایج نشان می

همانند متان تحت تأثیر ساختار مولکولی جاذب بوده و رفتار جذب 
با افزایش فشار همانند گاز متان عیناً تکرار شده است با این تفاوت 

رفتار و مقدار جذب تقریباً  kpa 1000که در فشارهاي کمتر از 
 شود. زئولیت مشاهده می یکسانی براي هر دو نوع

اکسید کربن توسط ساختارهاي زئولیتی جذب دما ثابت گاز دي
MFI  وFAU  در دما و فشارهاي مختلف توسط روشGCMC 

مشاهده است. نتایج افزایش جذب را با قابل 6 شکلمحاسبه و در 
دهد. درواقع در فشارهاي پایین اول افزایش فشار نشان می

صورت تک لایه جذب سطح داخلی ساختار هاي گاز بهمولکول
ساختار  شوند و سپس با افزایش فشار سایر فضاي خالی درمی

شود. نتایج همچنین  کاهش مقدار جذب توسط گاز اشغال می
 دهند.اکسید کربن را با افزایش دما نشان میدي

در  FAUو  MFIاکسید کربن در ساختارهاي : جذب دما ثابت دي6 شکل
 دماهاي مختلف

اکسید کربن به هاي جذب ديدهند که ایزوترمنتایج نشان می
 FAUساختار مولکولی جاذب بستگی دارد و زئولیت با ساختار 

 را دارد.    bar 1مقدار جذب بیشتري در فشارهاي بیشتر از 

 

 جذب ترکیبات دوتایی گاز 

ها باید در نظر داشت که معمولاً از جامدات متخلخل مانند زئولیت
فلزي براي جداسازي ترکیبات گازي مختلف رهاي آلیو ساختا

شود. به همین دلیل بررسی رفتار جذب رقابتی هر یک استفاده می
اي برخوردار از اهمیت ویژه MFIو  FAUاز ساختارهاي زئولیت 

 kPaو فشار کل مختلف  K 298است. به همین منظور در دماي 
ابتی براي کارلو جذب رقتوسط روش مونت 5000و  1000، 100

و همچنین ترکیب دوتایی گاز  2Nبا گاز  2COترکیب دوتایی گاز 
2CO  4با گازCH درصد تا  10هاي مختلف خوراك از در غلظت

 درصد موردبررسی قرارگرفته است. 90
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 4CHو گاز  2Nرا با گاز  2COمقدار جذب رقابتی گاز  7 شکلدر 
چین شده است. خطوط نقطهترسیم FAUتوسط ساختار زئولیت 

و خطوط تو پر مربوط به جذب گازهاي  2COمربوط به جذب گاز 
2N  4وCH دهند که افزایش فشار کل است. نتایج نشان می

که در فشار کل طوريشود بهموجب افزایش جذب هر دو گاز می
kPa 100  اثر تغییرات خیلی کمتر از فشار کلkPa 5000  .است

در خوراك با ترکیب  2Nو  2COمقدار جذب برابر براي گازهاي 
رکیب دهد اما براي تدرصد نیتروژن رخ می 80درصد بیش از 

درصد  80تا  70در خوراك با ترکیب درصد  4CHو  2COگازهاي 
در  FAUدیگر زئولیت عبارتافتد. بهگاز متان اتفاق می

از ترکیب  2COتمایل به جداسازي  2Nهاي بالاتري از غلظت
 2COدارد. درمجموع مقایسه نتایج زیر براي ترکیب  2Nگازي با 

دهد که تمایل زئولیت با نشان می 4CHو  2Nبا گازهاي مختلف 
بیشتر است که این  2Nنسبت به  4CHبه جذب  FAUساختار 

هاي ساختار زئولیت به اتم کربن مهم به دلیل تمایل بیشتر اتم
 نسبت به اتم نیتروژن است. 

 4CHو گاز  2Nرا با گاز  2COمقدار جذب رقابتی گاز  8 شکلدر 

چین شده است. خطوط نقطهترسیم MFIتوسط ساختار زئولیت 
و خطوط تو پر مربوط به جذب گازهاي  2COمربوط به جذب گاز 

2N  4وCH دهند که رفتار جذب رقابتی است. نتایج نشان می
است با  FAUکاملاً شبیه به ساختار زئولیت  MFIساختار زئولیت 

 براي تمامی گازهاي MFIاین تفاوت که مقدار جذب در ساختار 
کمتر است و همچنین اثر افزایش فشار کل برافزایش جذب گازها 

افزایش  FAUختار که در زئولیت با ساطورينیز کمتر شده است به
 500موجب افزایش  kPa 1000به  kPa 100فشار کل از 

شود که در شرایط یکسان افزایش می 2COدرصدي مقدار جذب 
که  درصد است؛ MFI 150در زئولیت با ساختار  2COدرصد جذب 

مشاهده است. همچنین از این رفتار براي سایر فشارها نیز قابل
 FAUو  MFIمقایسه رفتار جذب رقابتی دو ساختار زئولیت 

و  2Nبا هر دو گاز  2COتوان دریافت که مقدار جذب برابر گاز می
4CH  در زئولیت با ساختارMFI  2در غلظت گازCO  در خوراك

 یگر این ساختار زئولیت تواناییدعبارتیافتد بهکمتري اتفاق می
  FAUدر غلظت کم را نسبت به زئولیت با ساختار  2COجداسازي 

اکسید کربن با گازهاي متان و نیتروژن در ترکیب : جذب رقابتی دي7 شکل
 K298و دماي   FAUها در زئولیت دوتایی آن

 MFIتوان انتظار داشت که زئولیت با ساختار بنابراین می دارد؛
 FAUبیشتري نسبت به زئولیت با ساختار  2COگزینش پذیري 

 گیرد. خواهد داشت که در ادامه موردبحث و بررسی قرار می

اکسید کربن با گازهاي متان و نیتروژن در ترکیب : جذب رقابتی دي8 شکل
 K298و دماي  MFIها در زئولیت دوتایی آن
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 گزینش پذیري  

ترین پارامترها در بحث جداسازي ترکیبات گازي، یکی از مهم
نمایش داده  Sگزینش پذیري اجزاء نسبت به یکدیگر است که با 

را  jرا نسبت به جزء  iگزینش پذیري جزء  ijSشود. درواقع می
 :شودمحاسبه میزیر  کند که بر اساس رابطهبیان می

                                                         )i/xj)(xj/yi(yij= S)1( 

در  iمیزان غلظت جزء  ixو  iمیزان جذب جزء  iy ،1در رابطه 
نسبت به  2COگزینش پذیري گاز  9 شکلدر  خوراك است.

در فشارهاي کل  FAUدر زئولیت با ساختار  4CHو  2Nگازهاي 
شده است. نتایج در خوراك محاسبه 2COمختلف تابعی از غلظت 

دهد که افزایش فشار کل خوراك باعث طورکلی نشان میبه
شود که در برخی مواقع ممکن است به ش گزینش پذیري میکاه

اکسید کربن در خوراك نیز وابسته باشد. درواقع در غلظت دي
هاي خود با توجه به تمایل اتم FAUفشارهاي کم ساختار زئولیت 

عمل خواهد کرد  CH4و  2CO ،2Nهاي گازي نسبت به مولکول
اما با افزایش فشار، نیروي فشار در جاذبه بین ساختار زئولیت و 

شود و اثر ها میگازها دخالت کرد و باعث جذب بیشتر مولکول
یابد که  این هاي گازي کاهش میجاذبه بین ساختار و مولکول

و  2Nنسبت به گازهاي  2COباعث کاهش گزینش پذیري گاز 
4CH رفت ساختار زئولیت ري که انتظار میطوشود. همانمی

FAU  2تمایل جذب گازN  4نسبت به گازCH  کمتري دارد
اکسید کربن نسبت به نیتروژن از بنابراین گزینش پذیري دي

 اکسید کربن نسبت به متان بیشتر است.گزینش پذیري دي

و  2Nنسبت به گازهاي  2COگزینش پذیري گاز  10 شکلدر 
4CH  در زئولیت با ساختارMFI  2در فشارهاي کل و غلظتCO 

 که دهدمی نشان شده است. نتایجدر خوراك مختلف محاسبه
گزینش  در خوراك باعث افزایش کربن اکسیدغلظت دي افزایش

پایین نیتروژن در فشارهاي  به نسبت کربن اکسیدپذیري دي
هاي گاز کم بوده و شود. درواقع در فشارهاي کم تعداد مولکولمی

دارد،  2Nنسبت به  2COکه زئولیت تمایل به جذب بیشتر ازآنجایی
را جذب کند. با افزایش غلظت  2COکند تمامی سعی می

 فعال براي جذب شروع بههاي تمامی سایت کربن اکسیددي
 واسطه جذب گازهاي زئولیت بهطرف دیگر اثر جاذبه و دافعه اتم

 

اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن در زئولیت : گزینش پذیري دي9 شکل
FAU  و  دمايK 298 

شود، بنابراین بر روي سایر گازهاي جذب نشده کمتر می
گیرند و تر در ساختار زئولیت قرار میراحت 2Nهاي مولکول

که این رفتار در مورد گزینش  یابد؛گزینش پذیري کاهش می
اکسید کربن نسبت به متان کمی متفاوت است و در پذیري دي

ابتدا افزایش و سپس کاهش گزینش پذیري را با افزایش غلظت 
2CO  در فشارkPa 5000 هاي به همراه دارد. درواقع مولکول
هاي زئولیت جذابیت تان به دلیل داشتن اتم کربن نیز براي اتمم

نیز در  4CHهاي ، مولکول2COهاي کم دارند که در غلظت
مرور شوند و با افزایش غلظت بههاي فعال زئولیت جذب میسایت

که  دهند؛می 2COهاي هاي متان جاي خود را به مولکولمولکول
خوراك ادامه دارد و با  درصد متان در 50این روند تا غلظت 

هاي در خوراك عملاً کنترل اتم 2COافزایش بیشتر غلظت 
شود و باعث زئولیت براي انتخاب و جذب گزینشی کمتر می

 شود.   می 4CHنسبت به  2COکاهش گزینش پذیري 
دهد که افزایش فشار موجب کاهش همچنین نتایج نشان می

شود اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن میگزینش پذیري دي
کمتر است.  FAUکه این کاهش نسبت به زئولیت با ساختار 
 MFIو  FAUهاي مقایسه نتایج گزینش پذیري مربوط به زئولیت
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ت به سایر اکسید کربن نسبدهد که گزینش پذیري دينشان می
گازها علاوه بر فشار، غلطت خوراك به ساختار مولکولی زئولیت 

فضاي خالی  FAUکه زئولیت با ساختار نیز وابسته است. ازآنجایی
دارد بنابراین انتظار  MFIو تخلخل زیادي نسبت به زئولیت 

رود مقدار جذب بیشتري داشته باشد اما از سوي دیگر زئولیت می
MFI درون خود دارد کمتر است یعنی  حجم خالی که در

خواهد  MFIهاي زئولیت هاي گازي در تماس بیشتر با اتممولکول
ها براي انتخاب مولکول گازي بیشتر است و بود و جاذبه بین آن

ها خواهد داشت. افزایش فشار کل اثر کمتري بر روي آن
تر و همچنین اندازه حفرات بزرگ FAUکه در زئولیت درصورتی
هاي گازي در که مولکولالی بیشتري دارد و ازآنجاییفضاي خ

گیرند بنابراین با ابتدا در نزدیکی سطح داخلی زئولیت قرار می
افزایش فشار تمرکز کمتري بر روي انتخاب و گزینش سایر 

هاي ورودي به داخل ساختار خواهند داشت که این مولکول
 دارد. موضوع کاهش بیشتر خواص گزینش پذیري را به همراه 

 
 نفوذپذیري 

هاي گاز پس از جذب در ساختار جامد متخلخل، متناسب مولکول
تواند در داخل ساختار به حرکت شده، میبا نوع ساختار و گاز جذب

هاي جاذبه ها به برهمکنشدرآمده و نفوذ کنند که سرعت نفوذ آن
 زئولیت بستگی خواهد داشت.-هاي گاز و گازو دافعه بین مولکول

اکسید کربن در دماي مربوط به گاز دي MSDنمودار  11 شکلدر 
K 298 شده است. نتایج و فشارهاي مختلف تابعی از زمان ترسیم

اکسید کربن کاهش دي MSDدهد که با افزایش فشار نشان می
هاي بیشتري از کند. درواقع با افزایش فشار تعداد مولکولپیدا می

شوند و جابجایی و حرکت اکسید کربن درون ساختار جذب میدي
دهد که شود. نتایج نشان میتر میها در درون ساختار سختآن

MSD اکسید کربن در زئولیت با ساختار ديFAU  از سایرین
که مولکول با  FAUباید در نظر داشت که زئولیت  بیشتر است.

تواند در داخل تخلخل آن راحتی میآنگسترومی به 7,35اندازه 
آنگستروم  MFI 4,7نفوذ کند که این اندازه براي زئولیت با ساختار 
اکسید کربن هاي دياست بنابراین فضایی کافی در اختیار مولکول

 MSDجود دارد و و FAUبراي حرکت درون تخلخل زئولیت 
 ها زیاد است. آن

 

اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن در زئولیت : گزینش پذیري دي10 شکل
MFI  و  دمايK 298 

 

اکسید کربن در فشارهاي مختلف مربوط به گاز دي MSD: نمودار 11 شکل
  FAUو  MFIدرون ساختارهاي 
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اکسید کربن تابع غلظت آن در نمودار ضریب نفوذ دي 12 شکلدر 
در  4CHو  2Nبا گازهاي  2COخوراك براي ترکیب دوتایی گاز 

دهد که شده است. نتایج نشان میترسیم FAUزئولیت با ساختار 
اکسید کربن يافزایش غلظت موجب کاهش ضریب نفوذ د

اکسید کربن در مجاورت با گاز شود که اثر آن زمانی که ديمی
دهند زمانی که متان باشد نیز بیشتر است. همچنین نتایج نشان می

اکسید کربن در مجاورت با گاز متان باشد ضریب نفوذ بیشتري دي
نسبت به زمانی دارد که گاز نیتروژن در مجاورت با آن باشد به 

هاي متان نیز تمایل دارند هاي زئولیت به مولکولاتم دلیل اینکه
اکسید کربن و زئولیت هاي ديپس جاذبه کمتري بین مولکول

هاي گاز نیتروژن در مجاورت خواهد بود نسبت به زمانی مولکول
اکسید کربن نمودار ضریب نفوذ دي 13 شکلدر  باشند. 2COگاز 

با  2COتابع غلظت آن در خوراك براي ترکیب دوتایی گاز 
 شده است.ترسیم MFIدر زئولیت با ساختار  4CHو  2Nگازهاي 

براي  FAUدهد که رفتار مشابه زئولیت با ساختار نتایج نشان می
 وجود دارد با این تفاوت که ضریب نفوذ MFIزئولیت با ساختار 

اکسید کربن در مجاورت با گاز نیتروژن و متان در : نفوذپذیري دي12 شکل
 FAUها درون زئولیت ترکیب دوتایی آن

یابد و با افزایش فشار کاهش می MFIاکسید کربن در زئولیت دي
اکسید کربن در این ساختار هاي کم ضریب نفوذ ديبراي فشار

 2COبیشتر است. با افزایش غلظت  FAUنسبت به ساختار 
در  2COهاي ضریب نفوذ به دلیل زیادتر شدن تعداد مولکول

 یابد. گردد و ضریب نفوذ کاهش میزئولیت برخوردها بیشتر می

بوده و در مواقع  1المللیسیستم واحد قابل قبول سیستم بین
کار ضروري معادل آن در سیستم واحدهاي دیگر در داخل پرانتز به

 رود.

اکسید کربن در مجاورت با گاز نیتروژن و متان در : نفوذپذیري دي13 شکل
 MFIها درون زئولیت ترکیب دوتایی آن

 

 گیرينتیجه -4
براي جداسازي  MFIو  FAUدر این مطالعه دو ساختار زئولیت 

اکسید کربن از ترکیبات دوتایی آن با متان و نیتروژن در گاز دي

                                                            
1.ISI 
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شده است. نتایج دما و فشارهاي مختلف موردبررسی قرار گرفته
دهد که افزایش دما و کاهش فشار، کاهش جذب را به نشان می

همراه دارد که این رفتار تابعی از ساختار مولکولی جاذب است سه 
موردبررسی ازنظر تخلخل و فضاي خالی در دسترس  ساختار
ها باشند که اثر آنمی FAU>MFIهاي گاز به ترتیب مولکول

مشاهده است. بررسی نتایج مربوط به وضوح در نتایج قابلبه
اکسید کربن نسبت به گازهاي متان و نیتروژن گزینش پذیري دي

 گزینش دهد کهنشان می MFIو  FAUدرون ساختارهاي زئولیت 
 فشار و بر علاوه گازها سایر به نسبت کربن اکسیددي پذیري
. است وابسته نیز زئولیت مولکولی ساختار به خوراك غلظت

اکسید کربن درنهایت مقایسه نتایج مربوط به ضریب نفوذ دي
دهد که بیشترین ضریب نفوذ مربوط به درون دو ساختار نشان می

 است. MFIزئولیت با ساختار 
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