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های زئولیت و آلومینا با محلول پیپرازین مقایسه عملکرد اصلاح جاذب

  اکسیددیکربن افزایش شدت جذب گاز  برای

 فاطمه فشی

 ، ایرانکرمانشاه ،دانشگاه صنعتی کرمانشاهدانشکده مهندسی شیمی، 

 +*قائمیاحد 

 دانشکده مهندسی شیمی، نفت و گاز، دانشگاه علم و صنعت ایران، تهران، ایران

 پیمان مرادی

 ، ایرانکرمانشاه ،دانشگاه صنعتی کرمانشاهدانشکده مهندسی شیمی، 

  اکسیدکربن دیافزایش شدت جذب  برایو آلومینای فعال  x13های زئولیت جاذب پژوهشدر این  :دهيچك
و غلظت  هاهرعملیاتی از جمله دما، فشار، مقدار جاذب، اندازه ذ گوناگونبا محلول پیپرازین اصلاح یافتند. تأثیر شرایط 

های جذب نشان داد که با افزایش فشار و آزمایش هاینتیجهیند جذب سطحی بررسی شد. محلول پیپرازین بر فرا
، سلسیوسدرجه  25مربوط به دما  اکسیددیکربن ترین میزان جذب یابد و بیشکاهش دما، میزان جذب افزایش می

باشد. ظرفیت جذب درصد وزنی پیپرازین می 2 میکرون و غلظت 200 هاهبار، مقدار یک گرم جاذب، اندازه ذر 8فشار 
 844/193از مقدار  x13گرم بر گرم جاذب و برای زئولیت میلی 008/222به  516/166 برای آلومینای فعال از مقدار

اصلاح یافته در مقایسه  x13گرم بر گرم جاذب افزایش یافت. همچنین در حالت کلی جاذب زئولیت میلی 084/242به 
اصلاح سطح میزان جذب آلومینای فعال را  ولیباشد با آلومینای فعال اصلاح یافته دارای میزان جذب بالاتری می

بالائی  های اصلاح یافته با پیپرازین کارایی، جاذبپژوهشاین  هاییجهنتتر افزایش داده است. بنابراین، بر اساس بیش
  دارند. اکسیددیکربن برای جذب 

 .اکسید؛ زئولیت؛ آلومینا؛ پیپرازین؛ اصلاح جاذبید کربنجذب سطحی؛  :يديكل يهاواژه

KEYWORDS: Adsorption; CO2; Zeolite; Alumina; Piperazine; Adsorbent improvement. 

مقدمه
 یمحیطی ایجاد شده در نتیجهزیست هایبا توجه به مشکل
 اب ، انتخ اکسیددیکربن ای، به ویژه گاز انتشار گازهای گلخانه

 حذف کامل یا بخشی از این گاز،  براییک روش مناسب و کارآمد 
 

 اکسیددی کربنزیاد  مقدارهایی به ویژه برای کشورهای تولید کننده
 . برای این منظور[1ـ  3] مانند ایران، بیش از پیش اهمیت یافته است

 های زیادی از جوامع علمی صورت گرفته است و تاکنون تلاش
 aghaemi@iust.ac.ir mail:-+E                                                                                                                                                عهده دار مكاتبات* 
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زیکی، جذب شیمیایی، ازجمله جذب فی و زیادی گوناگونهای روش
 یستیزیندهای اتقطیر تبریدی و فر یندهای غشایی،اجذب سطحی، فر

منظور جداسازی این گاز توسعه داده شده است که هر کدام به
های جداسازی ترین شیوه. بیش[4، 7] دارند هاییعیبو  هابرتری
در حال حاضر، بر اساس جذب فیزیکی یا شیمیایی  یداکسدیکربن 

های ها شامل حلالدر یک حلال مناسب استوار است. این حلال
های قلیایی شامل پتاسیم کربنات آمینی، هیدروکسیدی و نمک

های آمینی ها، جذب توسط حلال. از میان این حلال[6-7]باشدمی
زیست در صورت آلاینده محیط هایفراوردهتر است. ایجاد متداول

 وبارهدهای آمینی و عدم امکان بازیافت و استفاده به کارگیری حلال
های ها را بر روی جاذببر آن داشته تا آن ها، پژوهشگران رااز آمین

جامد تثبیت کنند. جذب بر روی جامد به علت سهولت و هزینه پایین 
 یداکسدیکربن حذف بالای  مقدارهاییابی به و نیز امکان دست

 هایویژگییافته های اصلاح. جاذب[8، 9] مورد توجه قرار گرفته است
 از نظر میزان جذب و انتخاب پذیری نسبت  دلخواهیبسیار 

 ها شامل. این جاذب[4، 10، 11 دهندهای معمولی نشان میبه جاذب
از مواد متشکل از ساختارهای آلی، معدنی،  ایگستردهطیف 

یژه باشند و به دلیل داشتن سطح وار میبسپارطبیعی و زیست بسپ
یار یکنواخت بس هایروزنهپذیری و اندازه بالا، تخلخل زیاد، کنترل

ها و باشند که برای این امر جاذبمی پژوهشگرانمورد توجه 
گیرند که نوع جاذب و ی مورد استفاده قرار میگوناگونهای آمین

یجذب شود انتخاب مآمین بسته به شرایط عملیاتی و گازی که باید 
های معدنی شامل مواد موجود در طبیعت هستند و . جاذبشود

های . برای افزایش قابلیت[12]باشندبنابراین ارزان و در دسترس می
-های معدنی و رفع نقصهای جاذباساسی و بهبود برخی از ویژگی

ها نشانده ها، مواد آمینی بر روی آندر این جاذبهای آمینی محلول های
 برای سپسشود و و یا ساختار جاذب با آمین اصلاح می شوندمی

 جذب 
ده های نشانده شگیرد. آمینمورد استفاده قرار می اکسیددیکربن 

 های آمین هستند محلول هایبرتریهای جامد دارای روی پایه
صرفه هستند و قادر ها مقرون بهببا این تفاوت که این نوع از جاذ

 به کاهش مصرف انرژی مورد نیاز برای احیاء، افزایش ظرفیت جذب و
هستند. همچنین باعث خوردگی  اکسیدکربن دیانتخاب پذیری 

 .[5، 13ـ  14] تری دارندشوند و آلودگی محیطی کمتر دستگاه میکم
های اصلاح یافته آمینی صورت گرفته در زمینه جاذب هایهمطالع

 دهد که شدت جذب نشان می هانتیجهه شده است. یارا 1در جدول 
 

 
افزایش یافته است.  گوناگونهای های معدنی با اصلاح آمینجاذب

 ایههای مناسبی برای اصلاح جاذبهای آمینی حلالبنابراین محلول
 باشند.معدنی می

های هایی با کارایی بهتر نسبت به آمینحلال به دستیابی برای
ی هابه سمت آزمایش و سنتز آمین هاپژوهشمرسوم و در دسترس، 

در این زمینه انجام شده  چشمگیریهای پیشرفته و تلاش نوین
حذف  برایها ی از آمینگوناگونهای های اخیر گونهاست. در سال

ه است. شد شنهادپی گوناگون پژوهشگرانتوسط  اکسیددیکربن 
مورد استقبال قرار گرفته است،  به تازگیهایی که یکی از محلول

باشد. پیپرازین یک زنجیره حلقوی با دو عامل آمین پیپرازین می
بندی های نوع دوم دستهباشد و آن را در دسته آلکانول آمینمی
ها برای ترین جاذبعنوان یکی از مهم. پیپرازین به[27]کنند می

 عنوان یک افزودنییا ترش و همچنین بهحذف گازهای اسیدی 
ان فراوشده و مورد توجه های متداول مطرحبا غلظت پایین به جاذب 

  ظرفیت بالایی در جذب سوقرار گرفته است. پیپرازین از یک 
دیگر سرعت واکنش بالایی از خود  سوییگازهای اسیدی دارد و از 

  دمایی یبازهعلاوه فراریت این حلال در . به[28]دهد نشان می
آن تا دمای  گرماییبوده و تجزیه  ppm 19-10 بین سلسیوس 40

 پذیری بسیار بالایی. پیپرازین واکنش[29]ناچیز است  سلسیوس 150
داشته و ظرفیت بسیار بالایی برای جذب آن دارد.  اکسیددیکربن با 

پیپرازین بدین خاطر است که این ماده یک آمین  هایویژگیاین 
 (2)آمینبدین معنی که دی  شود.محسوب می (1)اینوع دوم حلقه

. از این رو، [30]بوده، یعنی دو گروه آمینی در هر مولکول خود دارد 
 به بررسی شرایط آزمایشگاهی جذب سطحی  پژوهشدر این 

و آلومینای فعال که  x13های زئولیت توسط پایه کسیدادیکربن 
تأثیر  شود واند، پرداخته میشدهتوسط محلول پیپرازین اصلاح 

 هاهشرایط عملیاتی شامل دما، فشار، غلظت، مقدار جاذب و اندازه ذر
 یرد.گمورد بحث و مقایسه قرار می اکسیدکربن دیبر شدت جذب 

 

 بخش تجربی
 مواد

 و آلومینای فعال گرانول صنعتی x13، زئولیت پژوهشدر این 

 پیپرازین خشک  (3)عنوان پایه، از فروشگاه اسپانیایی شارلاوبه
  (4)عنوان آمین و متانولگرم بر مول به 14/86با جرم مولکولی 

 عنوان حلال به 9/99و درجه خلوص %  گرم بر مول 07/46 با جرم مولکولی
 )1( Cyclic         )3( Scharlau chemicals raw material co. 

)2( Diamine        )4( Methanol 
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 هاهای اصلاح یافته آمیني، شرایط عملیاتي و ظرفیت جذب آنجاذب -1جدول 

 مرجع T(K) P(bar) q(mg/g) (w%) غلظت آمین آمین پایه نویسنده

 (1زو و همکاران
MCM-41 PEI 75 348 1 02/3 

[16] 
MCM-41 PEI 50 348 1/0 05/2 

 (2)فرانکی و همکاران
PE)3(-MCM-41 DEA 77 298 05/0 93/2 

[17] 
PE-MCM-41 DEA 73 298 05/0 81/2 

 (4)یو و همکاران
SBA-15 TEPA 50 348 05/0 23/3 [18] 

 (5)جادهاو و همکاران
Zeolite 13X MEA 10 303 15/0 0/1 [19] 

 (6)سان و همکاران
KIT-6 PEI 50 348 05/0 95/1 [20] 

 (7)دراگ و همکاران
Silica PEI 40 348 1 4/2 [21] 

 MCM-41 TEPA 50 348 05/0 54/4 [18] یو و همکاران

 (8)کارانلی و هم
PMMA TPEA 41 343 15/0 03/14 [22] 

 (9)گری و همکاران
PMMA DBU 29 298 10/0 0/3 [23] 

 (10)ما و همکاران
SBA-15 PEI 50 348 15/0 18/3 [24] 

 (11)فیشر و همکاران
Zeolit  β TEPA 38 303 10/0 08/2 [25] 

 (12)سو و همکاران
Zeolite Y60 TEPA 50 333 15/0 27/4 [26] 

 (13)اوتا و حامد
Activated Alumina DEA 38 308 - 27/1 [13] 

(1 )Xu et al. (    ،2 ) Franchi et al. (    ،3 )Pore-expanded (     ،4 )Yue et al. (     ،5 )Jadhav et al. (    ،6) Son et al. (     ،7 )Drage et al. (     ،8 )Lee et al. 

(9 )Gray et al. (     ،10 )Ma et al. (     ،11) Fisher et al. (     ،12) Su et al. (    ،13) Auta and Hamed 

 
از شرکت مرک آلمان تهیه شدند. از آب مقطر برای شست و شوی 

ای مورد استفاده بر اکسیدکربن دیمواد استفاده شد. همچنین گاز 
باشد که ( می99/99تقریب خالص )%به صورت ها بهانجام آزمایش

 د.شتوسط شرکت سبلان گاز تهران تأمین 
 

 روش اصلاح جاذب

سازی تهیه شدند. برای ی اصلاح یافته به روش آغشتههاجاذب
آلومین ای  و x13 )زئولیت شدهانتخابی هاهیپا نخستاین منظور، 

 شدند و در آون برای داده وشوشستفعال( با آب مقطر چندین بار 
خشک شدند. سپس  سلسیوسدرجه  100ساعت در دمای  12مدت 
 وزنی( تهیه شد. 4 % و 3، % 2 % ،1ی متفاوتی از پیپرازین )% هاغلظت

 گرم  99وزنی، یک گرم پیپرازین به  1 % برای تهیه نمونه
 شد  زدههمدقیقه  15شد و روی استیرر به مدت  افزودهمتانول 

گرم پایه به محلول  5کامل حل شود، سپس  طوربهتا پیپرازین 

 دور بر دقیقه 5برای مدت دو ساعت با سرعت  زنهمشد و روی  افزوده
شد. با استفاده از یک دماسنج  زدههم سلسیوسدرجه  35در دمای 

توسط کاغذ  شده آمادهی دمای محلول کنترل شد. دوغاب اوهیج
 شده و با متانول شست و شو داده شد. پس از آن  صافصافی 

خشک شد  سلسیوسدرجه  60ساعت در دمای  12در آون برای مدت 
 3 % ،2 % یهانمونهکامل تبخیر شود. برای تهیه  طوربهتا متانول 

 97، 98گرم پیپرازین در  4و  3، 2یند با حل کردن وزنی، فرا 4 % و
 گرم متانول تکرار شد. 96و 

 
 جذب دستگاه

شامل یک راکتور  هاشیآزمابرای انجام  شدهاستفادهدستگاه 
 درونی، شعاع متریسانت 9)به طول  زنگ ضدناپیوسته از جنس فولاد 

مکعب(، کپسول گاز  متریسانت 34/254 درونیو حجم  متریسانت 3
 خزنمهیتر،  ،و گازفشار  میتنظاکسید، شیرهای دیکربن خالص 
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اشد. بدیجیتال می شینماصفحهو یک  فشارسنجمخلوط شونده، 
ند حذف ینترل پارامترهای اصلی مؤثر در فراراکتور دستگاه توانایی ک

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .اکسيدکربن دیـ دستگاه جذب سطحي 1شکل 
 

 را دارد. هادهندهواکنشاز هوا نظیر دما، فشار و میزان  دیاکسید کربن
 به طور کاملاست که محیط  شدهیطراحی اگونهبه این محفظهدرب 

کن ممترین میزان کمیند به فرا زمان یزوله باشد و اتلاف گاز درا
 برسد. جاذب مورد نظر نیز در داخل یک سل توری در محل تعبیه شده

 گیرد. این محفظه به یک پنل کنترلی در داخل محفظه قرار می
  یند متصل است. دستگاهفرا زمان در درونینمایش دما و فشار  برای

 نمایش داده شده است. 1آزمایش در شکل 

 
 روش انجام آزمایش

های تجربی در ابتدای هر آزمایش، دما و برای انجام آزمایش
مشخص تنظیم شدند. سپس مواد مورد استفاده  مقدارهایفشار با 

ده گیری شهدر آزمایش، بیرون از راکتور و با ترازوی دیجیتال انداز
و به درون سل راکتور ریخته شد، سل درون راکتور قرار گرفت و 
 درب محفظه محکم بسته شد. سپس با استفاده از فشارسنج 
 نصب شده بر روی کپسول گاز، فشار گاز ورودی روی مقدار اولیه موردنظر

 رونیدو رسیدن فشار  اکسیدکربن دیتنظیم شد. پس از ورود گاز 
محفظه به مقدار موردنظر، کلیه شیرهای ورود و خروج گاز بسته و 

آرامی و برای مدت یند جذب بهجازه داده شد تا با گذشت زمان فراا
داده دما، فشار و زمان انجام شود.  3600سازی یک ساعت و ذخیره

ادامه داشت تا جایی که  گوناگونهای در زمان درونیثبت فشار 
  دهندهشانشار نف نکردندار ثابتی رسید. تغییربه مق به تقریبفشار 

یند جذب به پایان رسیده است؛ بنابراین شیرهای این است که فرا

 مانده درون محفظهباقی اکسیدکربن دیخروجی گاز را باز کرده تا 
د شخارج شود. سپس درب محفظه باز شد و جاذب مصرف شده خارج 

. بندی شدآب ر کاملبه طوو دستگاه برای آزمایش بعدی تمیز و 
 تکرار شد.  گوناگون هایهاین روند برای مرحل

 
 های تجربی جذبآزمایش

های تجربی جذب در یک راکتور آزمایشگاهی انجام آزمایش
شده است. تأثیر پارامترهای عملیاتی شامل دما، فشار، غلظت 

برای به دست آوردن  هاهمحلول پیپرازین، مقدار جاذب و اندازه ذر
 تههای اصلاح یافتوسط جاذب اکسیدکربن دیمیزان جذب  ترینبیش

و آلومینای فعال مورد بررسی قرار گرفت. اثر دماهای  x13زئولیت 
، اثر سلسیوسدرجه  85و  65، 45، 25 مقدارهایبا  گوناگون

های بار، اثر غلظت 8و  6، 4، 2 مقدارهایفشارهای متفاوت با 
وزنی،  4و %  3، %2، % 1 % هایمقدارمحلول پیپرازین با  گوناگون

 هاهگرم و اثر اندازه ذر 2و  5/1، 1، 5/0 مقدارهایاثر مقدار جاذب با 
میکرون مورد بحث و بررسی  800و  500، 300، 200 مقدارهایبا 

و  ارامترهاپ همهداشتن قرار گرفتند. اثر پارامترهای ذکر شده با ثابت نگه
 ها مورد بررسی قرار گرفت.تغییر دادن یکی از آن

جاذب  گوناگونها در چهار مقدار آزمایش تأثیر مقدار جاذب:
گرم برای تعیین میزان جذب و وزن بهینه جاذب  2و  5/1، 1، 5/0

 بار انجام شدند. 5و فشار  سلسیوسدرجه  25در دمای 

، یردگراکتور قرار میکه جاذب در بستر هنگامی :هاهتأثیر اندازه ذر
و  داکسیدیکربن های گاز عملکرد جاذب در برابر واکنش مولکول

باشد. طبق متفاوت می گوناگونهای های جاذب در اندازهمولکول
با سطح مقطع و اندازه متفاوت، زمان  هاهاصول اولیه انتقال جرم، ذر

و سرعت متفاوتی برای رسیدن به تعادل شیمیایی و فیزیکی دارند. 
های آلومینای فعال و زئولیت نیز مطابق که مشخص شود جاذباین

دهند امری است که منجر به با همین رفتار و اصول واکنش می
 میکرون شد. 800و  500، 300، 200 هایهاندازه ذر مقدارهایانتخاب 
و آلومینای فعال در هاون خردشده  13Xهای زئولیت گرانول نخست

 های متوالی برای اندازه بندی عبور داده شدند.و سپس از الک
بر میزان جذب و اندازه بهینه  هاهها برای مطالعه اثر اندازه ذرآزمایش

 1بار و مقدار گرم  5، فشار سلسیوسدرجه  25جاذب، در دمای 
 شد. انجام
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 ها با روشی که پایه نخست تأثیر غلظت محلول پیپرازین:
های اصلاح یافته توضیح داده شد، آماده شدند در قسمت تهیه جاذب

ها برای بررسی اثر غلظت محلول پیپرازین بر میزان و سپس آزمایش

 ، فشار سلسیوسدرجه  25جذب و تعیین غلظت بهینه در دمای 
 میکرون انجام شدند. 200 هایهه ذرو انداز 1بار، مقدار گرم  5

 ها.متغيرهای عملياتي و مقدارهای آن ـ2جدول 

 واحد متغیر مقدار متغیر نام متغیر

 گرم 5/0 1 5/1 2 (mمقدار جاذب )

 میکرومتر 200 300 500 800 (Sاندازه ذرات )

 وزنی % 1 2 3 4 (Cغلظت محلول )

 سلسیوس 25 45 65 85 (Tدما )

 بار 2 4 6 8 (Pفشار )

 
بار و اندازه  5گرم جاذب، فشار  1با استفاده از مقدار تأثیر دما: 

میکرون، تأثیر دما بر میزان جذب و دمای بهینه  200 هایهذر
 عملیات جذب بررسی شد. با توجه به کارهای پیشین انجام شده 

 تر در دماهای بالاتر،در این زمینه و علاقه به داشتن اطلاعات بیش
 انتخاب شدند. سلسیوسدرجه  85و  65، 45، 25دما  مقدارهای

ن کربیند جذب سطحی اکه فربا توجه به این تأثیر فشار:
رهای باشد، مطالعه اثر فشافشار می هایوابسته به تغییر اکسیددی

بار بر میزان جذب و فشار بهینه  8و  6، 4، 2 مقدارهایبا  گوناگون
گرم جاذب و  1مقدار ، سلسیوسدرجه  25عملیات جذب در دمای 

 جذب  دماهممیکرون انجام شد. تعیین نوع  200 هایهاندازه ذر
 که های یک جاذب نقش کلیدی دارد. ایندر شناخت ویژگی

 باشد وابسته می دماهمرفتار جاذب متناسب با کدام نوع 
 باشد.به نوع رفتار آن در فشارهای بالا و پایین می

 افزار متلبهای آزمایشگاهی به کمک نرمتجزیه و تحلیل داده
صورت هب هانتیجهبهترین  یاد شدهانجام شد. با شرایط آزمایشگاهی 

غلطت  (میکرون، ج 200 هایهگرم، ب( اندازه ذر 1الف( مقدار جاذب 
 و  سلسیوسدرجه  25وزنی، چ ( دمای  2محلول پیپرازین % 

متغیرهای عملیاتی و مقدار  2آمدند. در جدول بار به دست  8فشار د( 
های معادلهها از آورده شده است. ظرفیت و درصد جذب جاذب هاآن
 :[31] ( محاسبه شدند2( و )1)

(1                                            )i e C O

e

( P P ) V M
q

R T m


 

2
1 0 0 0  

(2                                       ) 
i f

i

P P
A d so rp tio n %

P


  100  

  Pi، ظرفیت جذب برحسب میلی گرم بر گرم eqها که در آن
  fPفشار تعادلی برحسب بار،  eP، فشار اولیه برحسب بار

  CO2Mحجم راکتور برحسب لیتر،  Vبرحسب بار،  پایانیفشار 
 

ثابت جهانی گازها برحسب  Rاکسید، دیجرم مولکولی کربن 
(L.mbar.mol-1/K 145/83 ،)T دما برحسب کلوین و m  جرم

 باشند.جاذب برحسب گرم می
 

 و بحث هانتیجه

درجه برای بررسی  84تا  4بین  θ2در محدوده  XRDآنالیز 
د. ها انجام شها و شناسایی فازهای آنجاذب بلوریترکیب و ساختار 

 STOE STADI-MP مدل XRDبرای انجام آنالیزها از دستگاه 

Germany با تابشCu-Kα   با ولتاژkv 40  و جریانmA 30  استفاده
 X' Pert High Score Pluseافزارشد. همچنین آنالیز فازی با نرم

 از اصلاح  پسو  پیشآلومینای فعال  XRDانجام شد. الگوی 
 آنالیز پرتو ایکس نشان داد هاینتیجهآمده است.  2با پیپرازین در شکل 

و  O2ALHفاز اصلی با فرمول تجربی که نمونه آلومینای فعال یک
های پراش نمونه آلومینای دارد. پیک ALO(OH)فرمول شیمیایی 

 Åبا پارامترهای کریستالوگرافی ) (1)فعال به شکل اورتورومبیک
6936/3 a= ،Å 2140/12 b= وÅ 8679/2 c=) باشند و با نمونه می

 مطابقت دارد و هیچ پیکی که نشان  به طور کاملاستاندارد 
  های تند. در این الگو، پیکشودنمی دیدهاز ناخالصی باشد در الگو 

ها کترین پیی آلومینای فعال دارد. مهمبلورو تیز نشان از ساختار 
، 250/28، 535/14های  θ2ربوط به در الگوی نشان داده شده م

 170/72و  030/65، 255/64، 530/55، 380/49، 470/38
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 XRDاز اصلاح با پیپرازین، هیچ تغییری در الگوی  پسباشند. می
 آلومینای فعال ایجاد نشده است.

 13Xو زئولیت  13Xبرای زئولیت  XRDاز  به دست آمدهالگوی 
پرتو ایکس  هاینتیجهنشان داده شده است.  3شده در شکل اصلاح

با فرمول  بی شکلفاز اصلی دارای یک 13Xدهد که زئولیت نشان می
  فاز فرعی کوارتز سیلیسو یک O2Si2408.8,6.7 H2Al2Naساختاری 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .از اصلاح با پیپرازین پیش و پسآلومینای فعال  XRDالگوی  -2شکل 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .از اصلاح با پیپرازین پیش و پس 13Xزئولیت  XRDالگوی  -۳شکل 
 

های پراش نمونه باشد. پیکمی SiO2با فرمول ساختاری 
 با پارامترهای کریستالوگرافی به شکل مکعبی 13Xزئولیت 

 (Å 6760/24 a= ،Å6760/24 b= وÅ 6760/24 c=می ) باشند و
مطابقت دارد و هیچ پیکی که نشان  به طور کاملبا نمونه استاندارد 

های زیاد و تند و تیز . پیکشودنمی دیدهاز ناخالصی باشد در الگو 
 دارد.  13Xی و کریستالینیه بالای زئولیت بلورنشان از ساختار 

 آلومینای فعال XRDاز اصلاح با پیپرازین، هیچ تغییری در الگوی پس 
ایجاد نشده است. در واقع اصلاح با آمین هیچ تأثیری  13Xو زئولیت 

  های اصلیها نداشته است و پیکجاذب بلورینگیبر ساختار و 
 ه این اند کها کاهش یافتهاند اما شدت پیکماندهبدون تغییر باقی

 ها هروزنهو کاهش نظم ساختاری  هاروزنهبه دلیل پر شدن نسبی 
وی کند که پیپرازین با موفقیت رماده است و این تأیید می در ساختار

 .[19]بارگذاری شده است  13Xآلومینای فعال و زئولیت 
 

 تأثیر درصد محلول پیپرازین بر شدت جذب

ها برای بررسی اثر غلظت محلول پیپرازین برشدت آزمایش
 شرایط درو به دست آوردن غلظت بهینه  اکسیدکربن دیجذب 
میکرون، 200 هایهاندازه ذر بار، 5، فشار سلسیوسدرجه  25)دمای 

 % و 3، % 2 % ،1های % مقدار یک گرم جاذب( انجام شد. غلظت
 4 آمده در شکلدستبه هاینتیجهوزنی از پیپرازین آماده شدند.  4

 میزان جذب  ترینبیشنشان داد که  هانتیجهآمده است. 

باشد. با افزایش غلظت، می 2 % متعلق به غلظت اکسیددیکربن 
شوند و افزایش غلظت تا جایی که ها پر میهای خالی جاذبسایت
 شود های فعال خالی وجود دارد باعث افزایش جذب میسایت

 و از آن به بعد روند کاهشی دارد. در درصدهای پایین محلول پیپرازین،
ذ شود و فضای نفوصورت فیزیکی و شیمیایی انجام میجذب به

به پایه وجود دارد؛ اما در درصدهای بالا،  اکسیدربن دیک
های جذبی فعال روی هم نشسته و مکانهای پیپرازین رویمولکول

جه شوند و درنتیها توسط مقدار زیاد پیپرازین احاطه میسطح جاذب
یابد و همچنین این امر کاهش می اکسیددیکربن ظرفیت جذب 

ورت، شود که در این صتوسط پایه می اکسیددیکربن نشدن باعث جذب 
جذب فقط با پیپرازین صورت گرفته است. هرچقدر پیپرازین افزایش 
پیدا کند خلل و فرج پرشده و در میزان جذب تأثیری ندارد. بنابراین 

صورت فیزیکی توسط پایه و زمان بهوزنی، جذب هم 2در غلظت % 
 شود.شیمیایی توسط پیپرازین انجام می

 
 جاذب هایهندازه ذرتأثیر ا

 بر روی شدت جذب 13Xآلومینای فعال و زئولیت  هایهاثر اندازه ذر
 شرایط )دمای  درو به دست آوردن اندازه بهینه  اکسیددیکربن 

بار، مقدار یک گرم جاذب( بررسی شد.  5درجه سلسیوس، فشار  25
 میکرون انتخاب شدند که با خرد کردن 800و  500، 300، 200های اندازه

متوالی  هایها از الکها در هاون و سپس عبور آنهای جاذبگرانول

(1)  Orthorhombic 
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مشخص است، با افزایش  5که از شکل  گونهآماده شدند. همان
 یابد، کاهش می اکسیددیکربن ، شدت جذب هاهاندازه ذر

  13Xآلومینای فعال و زئولیت  هایهزیرا سطح و زمان تماس ذر
 یابند. همچنین ، با افزایش اندازه کاهش میاکسیدکربن دیبا 

 تر کوچک هایه، خلل و فرج ریز در ذرهاهبا کاهش اندازه ذر
 یابد و باعث افزایش تر افزایش میبزرگ هایهنسبت به ذر

و مساحت  هایهکه اندازه ذرشود. با توجه به اینمیزان جذب می
 در زمان رسیدن به تعادل بسیار مهم است. بر طبق هارهسطح ذ

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 اکسیددیکربن اثر غلظت محلول پیپرازین بر شدت جذب  -4شکل 
 .13Xتوسط آلومینای فعال و زئولیت 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

برشدت جذب  13Xآلومینای فعال و زئولیت  هایهاثر اندازه ذر -5شکل 
 .اکسیددیکربن 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 برشدت جذب  13Xاثر مقدار آلومینای فعال و زئولیت  ـ 6شکل 
 .اکسیددیکربن 

تر باشد انتقال جرم هر چه مساحت سطح ذره کوچک های نوقان
افتد. رسد و انتقال جرم از گاز به جامد اتفاق میتر به تعادل میسریع

 هایهعنوان اندازه بهینه برای ذربه میکرون 200بنابراین اندازه 
 د.شها انتخاب جاذب
 

 تأثیر مقدار جاذب

گرم برای  2و  5/1، 1، 5/0 گوناگونمقدار  4ها در آزمایش
بر روی شدت جذب  13X بررسی اثر مقدار آلومینای فعال و زئولیت

 شرایط  درو به دست آوردن وزن بهینه جاذب  اکسیددیکربن 
 هاینتیجهبار( انجام شد.  5درجه سلسیوس، فشار  25)دمای 

ها شده است. با افزایش مقدار جاذب یهارا 6آمده در شکل دستبه
 ههمیابد تا جایی که های آزاد برای جذب افزایش میتعداد سایت

های فعال موجود بر سطح جذب سایت اکسیددیکربن های مولکول
 تر استبالا، مقدار افت فشار بیش مقدارهایشوند. در ها میجاذب

تر، های بیشباشد، در گرمکه معیار، شدت جذب میولی با توجه این
شده بر گرم جاذب جذب اکسیددیکربن شدت جذب که مقدار 

دهند، ها نشان میکه شکل گونهیابد. همانباشد، کاهش میمی
های یابد. در گرممیزان جذب با کاهش مقدار جاذب افزایش می

  باشداست، زیاد می اکسیددیکربن پایین، سطح جاذبی که در معرض 
 ایهسطحبتواند در  اکسیدکربن دیشود که گاز و این باعث می

 تر به ازای گرم جاذب نفوذ کرده و جذب را افزایش بدهد. بیش
 دهرا جذب کر اکسیدکربن دیهایی که مقدار جاذب زیاد بوده، در آزمایش

شود؛ های دیگر جاذب میبه لایه اکسیدکربن دیو مانع نفوذ 
 د.شعنوان وزن بهینه انتخاب گرم به 1نابراین مقدار ب

 
 تأثیر دما برشدت جذب

، 45، 25در دماهای  اکسیدربن دیکدر این مرحله، شدت جذب 
و با ثابت در نظر گرفتن سایر پارامترها  سلسیوسدرجه  85و  65

میکرون و  200 هایهبار، مقدار یک گرم جاذب، اندازه ذر 5)فشار 
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درصد( بررسی شد. همچنین دمای بهینه  2غلظت محلول پیپرازیت 
 رودانتظار میگرمازاست،  به طور معمولتعیین شد. ازآنجاکه جذب سطحی 

 هانتیجهکه از  گونهتر بهتر انجام شود. همانکه در دماهای پایین
 پیداست، با افزایش دما میزان جذب  7شده در شکل نشان داده

تر میزان جذب یابد و در دمای پایین، کاهش میاکسیدکربن دی
های جذب سطحی شود که یکی از ویژگیمی دیدهتری بیش

های فیزیکی است، زیرا در دماهای بالاتر تحرک و آشفتگی مولکول
 وییسنشینند، از شود و کمتر روی سطح جاذب میتر میگاز بیش

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

توسط آلومینای فعال،  اکسیددیکربن اثر دما برشدت جذب  ـ7شکل 
 .شدهاصلاح 13Xو زئولیت  13Xشده، زئولیت آلومینای فعال اصلاح

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ل، توسط آلومینای فعا اکسیددیکربن  ـاثر فشار بر شدت جذب  8شکل 
 شده.اصلاح 13Xو زئولیت  13Xشده، زئولیت آلومینای فعال اصلاح

 
فزایش مقدار جذب نیز مناسب نیست، کاهش دمای بیش از حد برای ا

ها تحرک لازم برای انتقال جرم زیرا در دماهای خیلی پایین مولکول
 هایجاذب را ندارند و کاهش دما مشکل هایدرون روزنهو نفوذ به 

 عملیاتی و اقتصادی خاص خود را دارد، بنابراین باید برای دما 
ها، شرایط انجام آزمایشیک مقدار بهینه در نظر گرفت که با توجه به 

 عنوان دمای بهینه انتخاب شد. به سلسیوسدرجه  25دمای 
 گفتنی است که ارتباط دما با درصد حذف خطی نیست. شدت جذب 

بار برای  5و فشار  سلسیوسدرجه  25 در دمای اکسیددیکربن 
 هایمقداراز اصلاح و بعد از اصلاح به ترتیب  پیشآلومینای فعال 

گرم بر گرم و برای میلی 734/136گرم بر گرم، یمیل 686/110
 مقدارهایشده به ترتیب اصلاح 13Xو زئولیت  13Xزئولیت 

گرم بر گرم به دست میلی 725/148گرم بر گرم، و میلی 456/130
ها دهنده افزایش شدت جذب بعد از اصلاح جاذبآمدند که نشان

 باشد.می
 

 تأثیر فشار بر شدت جذب

 بار با ثابت در نظر گرفتن 8و  6، 4، 2 گوناگونفشار  4ها در آزمایش
، مقدار یک گرم جاذب، سلسیوسدرجه  25سایر پارامترها )دمای 

درصد وزنی(  2میکرون، غلظت محلول پیپرازین  200اندازه ذارت 
 آوردن و به دست اکسیدکربن دیبرای بررسی اثر فشار بر شدت جذب 

ر جاذب تشرایط بهینه انجام شد. افزایش فشار باعث رسیدن سریع
الاتر در فشار ب اکسیدکربن دیهای شود. مولکولبه جذب تعادلی می

که شود. با توجه به اینتر به سطح جاذب رسیده و واکنش انجام میسریع
های اصلاح یافته گرمازا جاذب توسط اکسیدکربن دیجذب سطحی 

 که  گونهیش فشار اثر مثبت بر آن دارد. همانباشد، افزامی
مشخص است، با افزایش  8شده در شکل نشان داده هاینتیجهاز 

یافته است و فشار، تأثیر مثبتی بر میزان فشار، شدت جذب افزایش
که در نتیجه افزایش فشار شانس برخورد  جذب داشته است. چرا

بار  8فشار  سرانجامیابد. گاز با سطح جاذب افزایش می هایهذر
 ت آمد.به دس اکسیددیکربن برای رسیدن به بالاترین ظرفیت جذب 

ای روی آلومینای فعال، آلومین اکسیددیکربن مقایسه ظرفیت جذب 
شرایط  درشده اصلاح 13Xو زئولیت  13Xشده، زئولیت فعال اصلاح

ری تهای اصلاح یافته میزان جذب بیشجاذبیکسان نشان داد که 
 یدر دما اکسیدکربن دیشدت جذب ، از اصلاح پسدارند و 

برای آلومینای فعال از مقدار  بار 8و فشار  سلسیوسدرجه  25 
  13Xگرم برگرم و برای زئولیت میلی 008/222به  516/166

 گرم برگرم افزایش یافت.میلی 084/242به  844/193از مقدار 
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 ترین فاکتورهایی است که سرعت جذب یکی از مهم
 های آزمایشگاهی مورد توجه های جذب در محیطدر آزمایش

رایط ها تحت شگیرد و باید وابستگی به زمان در این سامانهقرار می
 بر جذب تأثیر زمان 9. شکل شودیند تعیین افر گوناگون

روی آلومینای فعال و آلومینای فعال اصلاح یافته  داکسیدیکربن 

برجذب تأثیر زمان 10و شکل  سلسیوسدرجه  85و  25در دماهای 
 اصلاح یافته  13Xو زئولیت  13Xروی زئولیت  اکسیددیکربن 

 گونهدهد. همانرا نشان می سلسیوسدرجه  85و  25در دماهای 
 یندادقیقه آغازین فر 20ها مشخص است شیب نمودار در که از شکل

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

توسط آلومینای  اکسیددیکربن اثر زمان جذب بر شدت جذب ـ 9شکل 
 .سلسیوس 85و  25شده در دماهای فعال و آلومینای فعال اصلاح

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 توسط زئولیت اکسیددیکربن اثر زمان جذب بر شدت جذب  ـ 10شکل 
13X  13و زئولیتX سلسیوس 85و  25شده در دماهای اصلاح. 

 
 سیداکدیکربن بسیار زیاد است و این به دلیل سرعت جذب بالای 

ها در ابتدای هاست. میزان زیاد فضای خالی روی جاذبتوسط جاذب
دقیقه در ظرفیت  60دقیقه تا  20شود. از یند باعث جذب سریع میافر

 نشده است. پس زمان  دیدهتغییر خاصی  اکسیددیکربن جذب 
 تواند زمان کافی برای رسیدن به تعادل در نظر گرفته شود.ساعت می 1

 
 درصد افزایش جذب

ها باعث افزایش شدت جذب با توجه به اینکه اصلاح جاذب
 باشد ومتفاوت می گوناگونشود و این افزایش در دماهای ها میآن

د متفاوتی دارند، درنتیجه عملکر گوناگونها در دماهای جاذب
دهد که در دمای بالا افزایش شدت نشان می 11در شکل ها نتیجه

 باشد. در دمای بالا تر میجذب نسبت به دمای پایین بیش
با پیپرازین واکنش داده و باعث افزایش شدت جذب  اکسیددیکربن 

ری تها جذب کمشده است. این در حالی است که قبل از اصلاح پایه
 دارند.
 

 گیرینتیجه
بررسی تجربی و آزمایشگاهی جذب سطحی  پژوهشدر این 

 13Xهای آلومینای فعال و زئولیت بر روی جاذب اکسیددیکربن 

اصلاح یافته با پیپرازین در یک راکتور ناپیوسته انجام شد و تأثیر 
و  هاهمانند دما، فشار، مقدار جاذب، اندازه ذر گوناگونپارامترهای 

یند بررسی شد. با استفاده از اغلظت محلول پیپرازین بر این فر
افزار متلب تأثیر پارامترهای مورد آزمایش برای تعیین شرایط نرم

منظور بهینه و بررسی هر یک مورد بازبینی قرار گرفت. مطالعاتی به
ر یند جذب بستا، طراحی و عملکرد فرگوناگونبررسی پارامترهای 

 نشان داد: هانتیجهثابت صورت پذیرفت که 
 داکسیدیکربن با کاهش مقدار جاذب، شدت جذب که مقدار -1

باشد، افزایش یافت، زیرا سطح جاذبی جذب شده بر گرم جاذب می
یابد و این باعث است افزایش می اکسیددیکربن که در معرض 

به ازای  تربیش هایطحسبتواند در  اکسیددیکربن شود که گاز می
 گرم جاذب نفوذ کرده و جذب را افزایش بدهد.

 شیب اکسیددیکربن ، منحنی جذب هاهبا کاهش اندازه ذر-2
 تری یافت و ظرفیت جذب افزایش یافت که این به علت بیش

 تر ریزتر باشد، واکنش سریع هایهآن است که هرچه اندازه ذر
ر، ریزت هایهیابد. در واقع در ذرمیانجام شده و سطح تماس افزایش 

 .آیدبه دست میتعادل زودتر 
 یند و اافزایش دما به شدت به گرماگیر و گرمازا بودن فر-3

به دنبال آن فیزیکی و شیمیایی بودن جذب وابسته است و با توجه 
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یند صورت گرفته، افزایش دما باعث کاهش ابه گرمازا بودن فر
شده است. همچنین در دماهای بالاتر  اکسیدجذب دیکربن ظرفیت 

ی تر روشود و کمتر میهای گاز بیشتحرک و آشفتگی مولکول
 نشینند.سطح جاذب می

طور کلی افزایش و بهبود ظرفیت جذب افزایش فشار به -4
 ها را به دنبال داشته است، چراکه در جاذب اکسیددیکربن 

طح های گاز را به سولتر مولکتر شدن بیشدر فشارهای بالاتر نزدیک
 جاذب به دنبال دارد.

در زمینه افزایش غلظت و درصد محلول پیپرازین در اصلاح -5
 ،شود، مقدار بهینه در نظر گرفته می13Xهای آلومینای فعال و زئولیت جاذب

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 شده های اصلاحدرصد افزایش ظرفیت جذب جاذب ـ11شکل 
 .در دماهای گوناگون

 هایروزنههای پیپرازین با افزایش از یک مقدار، چراکه مولکول
 بهبود ظرفیت جذب راطور کامل پرکرده و افزایش غلظت، ها را بهپایه

 به دنبال ندارد.

اصلاح یافته در مقایسه با  13Xدر حالت کلی جاذب زئولیت -6
د، باشآلومینای فعال اصلاح یافته دارای میزان جذب بالاتری می

  تر افزایشاصلاح سطح میزان جذب آلومینای فعال را بیش ولی
 آلومینای فعالتر تواند ناشی از قدرت بیشداده است. این امر می

 برای پذیرش پیپرازین در سطح خود باشد.
 
 
 

 17/10/1397 پذيرش : تاريخ   ؛   1397/ 9/6 دريافت : تاريخ
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