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  یديآميپل بالاييه ي( با لاTFC) يتيکامپوز یغشاها

 (IP) ين سطحيون بيزاسيمريه شده به روش پليته
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عنوان ماده سطح فعال، و کربنات سديم،  به عنوان هثير افزودن سديم دو دسيل سولفات، بأدر اين مقاله، ت :چكيده

 رفتار جدايش گاز همچنين و يبالايهاي لايه بر ويژگي ماده پذيرنده اسيد، به سامانه واکنشي پليمريزاسيون بين سطحي
  هاينتيجهتهيه شده به روش پليمريزاسيون بين سطحي مطالعه شد.  غشاهاي کامپوزيتي لايه نازک پلي آميدي 

ها در تراکم افزودني  و ميکروسکوپ الکتروني روبشي  بر نقش مهم فروسرخسنجي پرتوهاي دست آمده از روشهب
نمونه تهيه شده در حضور هر دو افزودني  بالاييت داشت. بر اين اساس، لايه دلال بالاييساختاري و ضخامت لايه 

 هر دو افزودني داراي  نبودنمونه تهيه شده در  ، داراي بالاترين تراکم ساختاري و ضخامت وياد شده
 داده شد ، زبري سطح غشاهاي تهيه شده با روش ميکروسکوپي نيروي اتمي مطالعه و نشانهمچنينترين ضخامت بود. کم

 و غشاي تهيه شده در حضور هر دو افزودني،   کربنات، به تنهايي، بالاترينسديم که غشاي تهيه شده در حضور 
نانومتر( را دارا هستند.  داده هاي گاز تراوايي نشان داد که بالاترين   841و  025ترتيب برابر با هترين زبري سطح )بکم

 کربنات، سديم تهيه شده در حضور  بالاييدر غشاي داراي لايه  (GPU 2/20دي اکسيد )کربن شدت تراوش 
اين غشا نسبت داده شد. همچنين،  بالاييبه تنهايي، رخ مي دهد. اين امر، به ضخامت کم و زيري سطح بالاي لايه 

با لايه  ( با استفاده از غشاي کامپوزيتي تهيه شده01دي اکسيد/متان )برابر با کربن بالاترين گزينش پذيري براي 
 دي اکسيد/نيتروژن و کربن ديگر، براي  سويدست آمد. از ههر دو افزودني ب پليمري شده در حضور بالايي
 کارگيري  غشاي کامپوزيتي تهيه شدهه( با ب04و  36دي اکسيد/اکسيژن  بالاترين گزينش پذيري ها )بترتيب برابر با کربن 
 .، به دست آمددسيل سولفات، به تنهايي سديم دو پليمري شده در حضور بالاييبا لايه 

 .ش گازي؛ جداين سطحيون بيزاسيمريه نازک؛ شدت تراوش؛ پليلا يتيکامپوز يغشا :هاي كليديواژه

KEYWORDS: Thin film composite membrane; Permeance; Interfacial polymerization; Gas 

Separation. 
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 مقدمه
 مهمي را در صنايع گوناگون جايگاه  امروزه فناوري غشا

به خود اختصاص داده و در گستره وسيعي از کاربردها مانند توليد 
 هاي گازيآميزه سازيخالصو بهينه سازي مصرف انرژي، پزشکي و 

 ي، يگيرد. در ميان انواع ساختارهاي غشاو مايع مورد استفاده قرار مي
 ند پذيري،يفرا گيساديمري به دلايلي از جمله استفاده از غشاهاي پل

 مخرب زيست محيطي هايهزينه تمام شده کمتر، اندازه کوچکتر و اثر
 گوناگونو صاحبان صنايع  پژوهشگرانتر مورد توجه اندک، بيش

 ديگر، افزايش قابليت غشاهاي پليمري سوياز  ]1[قرار گرفته است 
 از يک جزء، همزمان  چشمگيريدر عبور دادن سريع حجم 

 يک مخلوط در توده غشا و  ينفوذ ساير اجزااز  جلوگيريبا 
 ترين چالش موجود در مسير توسعهاصلي گوناگونعملياتي  در شرايط

کاربردهاي صنعتي اين دسته از غشاها به شمار رفته و با وجود 
تلاش هاي فراوان علمي و فني صورت گرفته در اين زمينه هنوز 

 هايدار از ويژگيتا دستيابي به مجموعه هاي غشائي پليمري برخور
 . ]2[ان شده راه درازي باقي است يب

 کامپوزيتي، متشکل از يک زير لايه يمرياستفاده از غشاهاي پل
  (2)بالاييو يک پوسته متراکم و بسيار نازک  (1)ضخيم متخلخل

 (4)يرينش پذيو گز (3)ييتراواهمزمان به  يابيدست يبرا يراهکار مناسب
 در حالت کلي لايه[. زير3، 4رود ]يشمار مب ييغشا يندهايبالا در فرا

به عنوان و يک غشاي اولترافيلتراسيون يا ميکروفيلتراسيون بوده 
 محافظ و نگهدارنده پوسته نازک عمل مي نمايد. 

 ، پذيري غشاهاي کامپوزيتينشيديگر، قابليت گز سوي از
 عمدتا توسط  ،ييغشا يساختارها يژگين ويترمهم عنوانهب

 نازک،  هيلا هيته يهاروش انيشود. در مکنترل مي بالاييک ناز هيلا
 (، Interfacial Polymerization, IP) بين سطحي بسياريروش 

هاي مهمي مانند از برتري، يديآم يپل بالاييه يد لايتول يبرا
 نانومتر(  1۹۹-۰۹۹نازک ) بسياردهي لايه فعال فوقاني شکل

  زيساختاري و ن هايصنق ترينکمبر سطح زيرلايه، ايجاد 
در اختيار قرار دادن گروه هاي عاملي مورد نياز به صورت کنترل شده 

دانشمندان  هايپژهشزيادي از تعداد برخوردار بوده و بنابراين 
 [.5-7علوم غشائي به آن اختصاص يافته است ]

  دارايدر محلول آبي متخلخل ابتدا زيرلايه ن روش، يادر 
 
 
 
 

طه ور مي شود. پس از زماني مشخص، زيرلايه آميني غومونومر 
 مونومر دارايمحلول آلي در تماس با  ينياز مونومر آم اشباع شده

  بسپارشتا واکنش  رديگيقرار ميدي هاي اسيد کلرگروه داراي
  رد.يه شکل گيرلايبر ز يديآم يپل بالاييه يو لا شده بين سطحي انجام

بار استفاده از روش  نياول يبرا (5)مورگانميلادي  1۰9۹دهه  در
 نمود. شنهاديپ يتيکامپوز يغشاها هيته يرا برا يسطح نيشدن بپليمري

مرهون  ديدسته از غشاها را با نيا يصنعت قاتيو توف ترشيحال توسعه ب نيبا ا
  [.8دانست ] همکارانو  (9)کادوتاز جمله  گر،يدانشمندان د يهالاشت
 يتيکامپوز يساخت غشا هياولدر روش  ياصلاحات جاديا با شانيا

 ( IP-TFC) يسطح نيشدن بنازک به روش پليمري هيلا
 ديکلر ليمزوئ يو مخلوط تر نيپرازيمانند پ ييبا استفاده از مونومرها

بالا و  يبا شار عبور ييغشاها دي، موفق به تولديکلر ليزوفتالويو ا
 يبردارشدند. با بهره  عيما يهاخوراک بهمناسب نسبت  يرينش پذيگز

 انواع  ديبه تول يگوناگون يهاشده، شرکت ياز روش معرف
 يجداساز يندهاياآنها به بازار فر يو معرف يتيکامپوز يغشاها
 [. 8] پرداخته اند يصنعت

  ييغشا يندهايدر فرا طور عمدهبه IP-TFC يتاکنون، غشاها
، نيون مورد استفاده قرار گرفته و بنابرايلتراسيمعکوس و نانوف اسمز
 يمورد بررس يادشده يندهاياز آن ها در فرا يترگسترده يهاجنبه

ل نوپا بودن و تعداد اندک ي[. اما، به دل۰، 1۹واقع شده است ]
 ساخته شده يتيکامپوز يگازها با غشاها ينه جداسازيدر زم هاپژوهش

و  بالاييه يمرتبط با ساختار لا هاعامله ي، هنوز کلIPبه روش 
ش گاز مطالعه نشده و يند جدايعملکرد غشا در فراآن بر  هايريثتأ

تر شيب هايپژوهشازمند ين مورد، نيجامع در ا يليبه تحل يابيدست
، IP-TFC يش گاز با استفاده از غشاهاياست. تمرکز بر جدا

 (8)دانشگاه تيانژين ، در(7)ژي ونگگروه  هايهمحدود به مطالع
 از سال نه يمن زيشان در ايا هايپژوهش، بوده است. چين

 [.11-19ز ادامه دارد ]يده و در حال حاضر نشآغاز  يلاديم 2۹۹9
 هايعاملها به مطالعه اثر ن ساليا يدر ط ياد شده پژوهشيگروه 

، ينيو آم کلريديل يآس يمانند نوع و غلظت مونومرها گوناگون
 مثل دما و زمان واکنش  ينديط فرايو شرا ينوع حلال آل

ش گاز يند جدايدر فرا يديآم يپل IP-TFC يبر عملکرد غشاها
 مبادرت نموده اند. 

 
 
 
 

(8)  Porous substrate        (0)  Morgan 

(2)  Thin dense top layer       (3)  Cadotte 

(6)  Permeability        (7)  Wang 

(4)  Selectivity        (1)  Tianjin university 
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  افزونرسد که ساير مواد افزودني، ديگر، به نظر مي سوياز 
 ها، در محيط واکنش پليمريزاسيون بين سطحيبر مونومرها و حلال

 و در نتيجه  بالاييهاي ساختاري لايه توانند بر ويژگينيز مي
 و گزينش پذيري غشاهاي کامپوزيتي به دست آمده بر رفتارهاي تراوايي

هايي توان به عامل، مينمونهعنوان ه[. ب17 ،18ثير گذار باشند ]أت
حضور ماده هاي پذيرنده اسيد و فعال سطحي  بدونمانند حضور و 

 در اين ارتباط اشاره نمود. اين دو عامل، همواره و بدون تغيير 
 ، IP-TFCگاز، با استفاده از غشاهاي  هاي مرتبط با جدايشپژوهش همهدر 

 ييها در گازتراوار آنيثأت ياند و بررسمورد استفاده قرار گرفته
  پژوهشيک گروه يمغفول مانده است. تنها،  گوناگونغشاها 
 يبه بررس ]17، 18[ ميلادي 2۹14و در ادامه در سال  2۹13در سال 

 د و يرنده اسيذاز مواد پ نکردن ا استفادهيو  يريکارگهر بيثأت
  بالاييه يلا ين سطحيون بيزاسيمريند پليدر فرا يفعال سطح

  يغشاها (1)نمک يزنجه رفتار پسيو در نت يخت شناسيبر ر
IP-TFC سرانجامشان، يند اسمز معکوس پرداخته اند. ايدر فرا 

 حساب شده  يريکارگهق بيتوان از طريشنهاد نمودند که ميپ
 غشاها را کنترل نمود.  يرفتار پس زن و يي، تراواهاعاملن يا

 عبور گازها ين است که با توجه به تفاوت سازوکارهاياکنون، سوال ا
ياد شده  هايعاملمتراکم،  يعبور نمک از غشاها يبا سازوکارها

 خواهند داشت. IP-TFC يش گاز با غشاهايند جدايبر فرا يريثأچه ت
ر يين که تغيبود ا پاسخ آن يد در پيکه با يگري، سوال دهمچنين

 د،ياکس يدکربن مانند  يمهم يک از گازهايهر ييتراوا هاعاملن يا
دهند. ير قرار ميثأزان تحت تيژن را به چه ميتروژن، متان و اکسين

کدام عامل ياد شده  يک از گازهايگر، در تراوش هر يبه عبارت د
 کند.يم يباز يترنقش مهم

موجود  هايبه رفع ابهام و کمک بالا هايپاسخ به سوال يبرا
کنترل شده  هايويژگيبا  ييغشاها يطراح يتواند مبنايکه م
 بسپارشبه روش  يتينوع غشا کامپوز 4 پژوهشن يرد، در ايقرار گ

م کربنات به عنوان يحضور سد بيا ي، در حضور ين سطحيب
عنوان عامل سطح هل سولفات بيم دو دسيد و سديرنده اسيپذ

  يمنطق يشده است تا ارتباط يدر ادامه سع ه شدند.يفعال، ته
 ه شده يته يک از غشاهايهر بالاييه يلا يهايژگين ويب

د، ياکس يدکربن  ين منظور از گازهايآنها برقرار شود. بد ييرفتار گاز تراوابا 
 تروژن، متان و اکسيژن استفاده شده است. همچنين عملکرد نهاييني
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 بين سطحي. بسپارشميايي مونومرهای مورد استفاده در يتار ش ـساخ3شکل 

 
  در جداسازي جفت گازهاي به دست آمدهغشاهاي 

(2/O2CO ،2/N2CO  4و/CH2CO.مورد مطالعه قرار گرفته است ) 

 
 تجربيبخش 

 مواد

 )PES( (2)براي ساخت غشاي زيرلايه از پليمر پلي اتر سولفون
ي گرم بر مول، فراورده 4۰۹۹۹با جرم مولکولي متوسط وزني  

 آلمان استفاده شد. به منظور ايجاد تخلخل در غشا  BASFشرکت 
 آلمان  Merckشرکت  يفراورده )PEG( (3)کوليلن گليات ياز پل

گرم بر مول استفاده شد.  2۹۹۹ يمتوسط وزن يبا جرم مولکول
شرکت  فراورده )NMP( (4)دونيروليل پيمت ـ ن از انيهمچن

Merck شد. يبه عنوان حلال بهره بردار آلمان 
ل يمزوئ يتر ياز مونومرها يفوقان يديآم يه پليساخت لا يبرا

(، TETA، ۰۰/۹) (5)نيلن تترا آميات ي( و ترTMC، ۰۰/۹د )يکلر
ن ياستفاده شد. همچن Merckشرکت  يفراورده، هر دو 1شکل 
 اسيد رنده يعنوان پذه(، ب3CO2Naم کربنات )يسد يها يافزودن

طي فرايند پليمريزاسيون بين سطحي، و سديم دو دسيل سولفات  در
(SDS)  از شرکتMerck، عنوان ماده فعال سطحي،به 

 و حلال هگزان نرمال از شرکت دکتر مجللي تهيه شدند.
 

 
 

TETA 

TMC 

(8)  Salt rejection        (4)  N-Methypyrrolidone 

(2)  Polyethersulphone       (0)  Triethylene tetramine 

(6)  Polyethylene glycol 



 3593، 4، شماره 53دوره  سعيد رضايي و همکاران نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران

 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                         32

 های غشايي ساخته شده.ـ نمونه3جدول 

Na2CO3 SDS نام غشا 
------ ----- M 

 M No add خير خير

 M SDS بله خير

 M Na2CO3 خير بله

 M both بله بله

 
 اترسولفونيساخت زيرلايه پلي

 (PES, Merckزيرلايه غشاهاي کامپوزيتي از پليمر  پلي اترسولفون )
 به روش وارونگي فازي، مطابق با راهکار معمول گزارش شده  و

 وزني  %15طور خلاصه، مقدار به .، تهيه شد]3[در مرجع 
عنوان عامل ه(، بPEGوزني پلي اتيلن گلايکول) %1۹پلي اترسولفون و 
 (NMP) وزني حلال نرمال متيل پيروليدون ٪75تخلخل زا،  در 

لم کش يد. سپس، محلول فاقد حباب با استفاده از دستگاه فشحل 
شه قرار داده شد و مجموعه در حمام انعقاد، يسطح ش يرو يدست

 يد. غشاشور ، غوطه سلسيوسدرجه  5 يزه با دمايوني يآب د
 شد  ينگه دار يگري( در حمام آب د1، جدول Mساخته شده )

 د.شوآن اعمال  يبر رو يديآم يپل هيتا در مراحل بعد لا
 

 یديآميپل يه فوقانيساخت لا

 يبرا ديل کلريمزوئ يو تر نيلن تترا آميات يتر ياز مونومرها
کار  استفاده شد. با توجه به اهداف يديآم يپل يه فوقانيه لايته

 (. 1ه شد )جدول يته گوناگوننوع غشا  4حاضر، 
 ابتدا  (M)ه شده يه تهير لايز، No add Mساخت  نمونه  يبرا

از مونومر  wt% 8/2 يحاو يقه در  محلول آبيدق 5به مدت 
TETA قه در تماس با محلول يدق 5به مدت  سانده شد و سپسيخ
wt%  2  ازTMC ه نازک يلا ب،ين ترتيدر هگزان قرار گرفت . بد

،  SDS Mه غشا يه شکل گرفت. در تهيرلايبر سطح ز يديآم يپل

 ونيزاسيمريند پلياز انجام فرا پيش ،ياتر سولفون يه پليرلايز
  wt% 1/۹  يحاو يساعت در محلول آب 48به مدت 

عنوان ماده سطح فعال غوطه ور شد ه( بSDSل سولفات )يم دو دسياز سد
 يگر، برايد سويد. از شن منتقل بر سطح آ يه فوقانيو سپس لا

 بود  No add Mه نمونه يمراحل مانند روش ته،   Na2CO3 Mه  يته
، کربنات ـ سديمwt% 2  دارايبر مونومر  افزون ين تفاوت که فاز آبيبا ا

 ه نمونه ي، در تهسرانجامز بود. يد، نيرنده اسيبه عنوان ماده پذ
bothM يهاه نمونهيته يب روش هاي، از ترک SDS M  و Na2CO3 M 
 

 ساعت  12ه شده به مدت يته يغشاها يهمهاستفاده شد. 
گاز  ييآزمون تراوا يشده و سپس برا يط نگهداريمح يدر دما

 مورد استفاده قرار گرفتند.
 

 هاروش

 (ATR-FTIR) فروسرخ يسنجپرتو

 ها،نمونه يهار برهم کنشييو تغ ييايميساختار ش يبررس يبرا
 يسنجپرتوها با استفاده از ه از آنيل فوريتبد فروسرخف يط

  (PerkinElmer spectrum version 10.03.06) فروسرخ
ن است يا ه شد. نکته چشمگيريته cm 4۹۹۹-1 تا  9۹۹ يبازهدر 

ف يط يبررس ي، برايه فوقانيکه با توجه به ضخامت کم لا
کل فروسرخ  يف سنجيطاشاره شده از روش  يغشاها فروسرخ

 ( استفاده شد.ATR-FTIR) ف شدهيتضع
 

 (SEM) يروبش يميکروسکوپ الکترون

 تروژنيشکست غشاها در ن يعرض هايمقطع SEM تصويرهاي
از طلا توسط دستگاه  يه نازکيبا لا يع پس از پوشش دهيما
 ه شد.يته Philips XL30مدل  SEM يکروسکوپ الکترونيم

 
 (AFM) ياتم یروين کروسکوپيم

ه شده از يته يديآم يپل يشاهاسطح غ يزبر يبررس يبرا
 ,Agilent Technologies ) ياتم يروين کروسکوپيم دستگاه

Santa Clara, CA, Incشد استفاده (1)يتماس ريغ حالت در ( و. 
 

   يتيغشا کامپوز گازها در ييتراوا یريگاندازه

  يه شده نسبت به گازهايته يتيکامپوز يغشاها ييتراوا
 (2Nتروژن )يو ن (2Oژن )ي(، اکس4CHان )(، مت2COد )ياکس يدکربن 
 بار،  3و در فشار خوراک برابر با  سلسيوسدرجه  25  يدر دما

گاز ساخته شده در دانشگاه  ييبا استفاده دستگاه سنجش تراوا
 قرار گرفت.  ي( مورد بررس2[ )شکل 1۰ت مدرس ]يترب

 (8)  Tapping Mode 
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 های تراوايي.گيری ويژگيـ نمای کلي دستگاه اندازه2شکل 
 

خالص  يگازها يتراوائ يرياندازه گ ير برايخأاز روش زمان ت
ن روش جهت آزمون ير معمول تريخأاستفاده شد. روش زمان ت

 ن روش نفوذ گاز ياست. در ا يمريپل يگازها در غشاها ييتراوا
 مر يپل ييکه سرعت تراوا يمر از زمان صفر تا هنگاميدر پل

 کار حاضر، د. درشويم يو بررس يريندازه گک عدد ثابت برسد، ايبه 
 از غشا با روش فشار ثابت صورت گرفت. يزان گاز عبوريم يبررس

 :ديآيدست مهزير ب يمعادله( در پليمر طبق Pگاز ) ييضريب تراوا

(1                                                     )q
P =

A(p p )1 2

 

 ، s.cmHg2(STP).cm/cm3cm ،q.برحسب  Pه، ن معادليدر ا 
 s3cm ، l/ (STP)گاز عبوري از غشا برحسب  شدت جريان

 فشار گاز  ، 2P و  1Pمتر،  يضخامت غشا برحسب سانت
  Aوه و يمتر جيدر بالادست و پائين دست بر حسب سانت

 باشد. يمترمربع م يسطح مقطع غشا برحسب سانت

ل يدله، بيتيکامپوز ياهاذکر است، معمولا در غش شايان
ب ير، مقدار ضرينش پذيه گزيق ضخامت لاين دقييتع يدشوار
 (1)( به عنوان شدت تراوشP/lنرمال شده به ضخامت ) ييتراوا

1GPU= 10−6 د )شوميان يب  GPU غشا گزارش و با  واحد

s Pa) 2mol/(m 10−10×s cmHg) = 3.35 2(STP)/(cm3cm )
 شد تکرار سه مرتبه حداقل گاز هر يبرا ييتراوا [. آزمون12]
ده آل يا يرينش پذيگز .ن مورد استفاده قرار گرفتيانگيم مقدار و

 ر محاسبه شد: يز يمعادلهاز  Bو  Aهر جفت گاز  يغشاء برا

(2                                                     )
A B A B

P P  

 
 و بحث هانتيجه
 يه فوقانيختار لاسا ييشناسا

 ياترسولفونيپل يهاغشا ATR-FTIR يها فيط 3شکل 
گونه که هماندهد.  يرا نشان م 1جدول  يتيوکامپوز (M) هياول

 مربوط  يفاقد قله ها هياتر سولفون اول يپلف يرود، ط يانتظار م
 11۹5 يمشخصه در اعداد موج يقله ها است. يديآميبه ساختار پل

، مربوط به گروه S=O ،1-cm124۹ط به گروه ، مربوcm 1151-1و  
، مربوط به حلقه cm 157۰-1و  1475( و C-O-C)  يکياتر آرومات

  .شوديم ديدهه ياترسولفون اول يف پليک، در طيآرومات
 يپهن ي، قله هايتيکامپوز ييغشا يگر، در نمونه هاياز طرف د

 ، نوع دوم يدهايآم يوند کششيمربوط به پ ،cm 33۹۹-1در حدود
، مربوط به ارتعاش cm   1934-195۹-1در  يز تريت يو قله ها

، مربوط به ارتعاش cm 155۹-1541-1ل و يگروه کربون يکشش
 يه فوقانيل لايتشک هاقلهن يد. وجود اشويم ديده، N-H يخمش

کند. يرا اثبات م ياترسولفون يه پليرلايز يبر رو يديآم يپل
  ATRفوذ در روش است، از آنجا که عمق ن شايان گفتن

 ميکرومتر است و نيز ضخامت لايه بالايي به طور معمول يکحداقل 
تر از اين مقدار مي باشد، در طيف هاي مربوط به غشاهاي کم

 شود.مي ديدهمرتبط با زير لايه هم  هايقلهکامپوزيتي 
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 ي.تيوکامپوز هياول ياترسولفونيپل هایغشا فروسرخ فيطـ 5شکل 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .cm2000-1تا  3200ي در بازه تيکامپوز هایغشا فروسرخ فيط ـ4شکل 
 

 ساخته شده را  يتينمونه کامپوز 4 فروسرخ يهافيط 4شکل 
 دهد.  ينشان م cm 21۹۹-1  تا 12۹۹ يدر بازه عدد موج

ها، د در همه نمونهيک اسيليکربوکس يقله مربوط به گروه ها
 شود. يم ديده cm 175۹-173۹-1، در حدود  hbotMجز نمونه 

ماندن  يبوده و از باق TMCز مونومر يدرولين قله نشانگر هيا
 کند.  يت ميط حکايواکنش نداده در مح TMCاز مونومر  يمقدار

بر توسعه   bothMدر نمونه  ياد شدهقله  ديده نشدنن، يبنابرا
 3CO2Naو  SDS يدر حضور هر دو افزودن IPند يافته فرايتکامل 

 شدن يد از درجه شبکه ايبا  bothMگر، نمونه يدلالت دارد. به عبارت د
 ر نمونه ها برخوردار باشد. در واقع، ينسبت به سا يبالاتر

3CO2Na د، يرنده اسيبه عنوان پذHCl ط واکنش يرا از مح يديتول
 ترشيد بيآم يد پلين تعادل واکنش را به نفع توليخارج کرده و بنابرا

ها و تماس آن يو آل يامتزاج فاز آب SDS، همچنيندهد. ير مييتغ
تر شيب يبه برهم کنش ها درنتيجهده و يگر بهبود بخشيکديرا با 

 د. شويها منجر من آنيب
 ه شده يته يمقطع شکست نمونه ها SEM تصويرهاي

 هيرلايز ياو حفره يش داده شده است. ساختار انگشتينما 5در شکل 
 تصويرهاين، ي. همچنشودتصويرها ديده ميدر  يوناتر سولف يپل

بر سطح  بالاييه نازک يل لاي، تشکيتيکامپوز يمربوط به غشاها
 بالاييه يت ضخامت لايد. اگر چه، استخراج کمينمايد مييأه را تيرلايز

توان ضخامت يست، ميبرخوردار ن ياز دقت کاف تصويراين از 
سه نمود. يمقا يفيطور ک را به گوناگون يهاها در نمونههيلا

و    No addM يهاشود، نمونهياستنباط م 5که از شکل  گونههمان
bothM  را  بالاييه ين ضخامت لاين و بالاترين ترييب پايبه ترت 

ه تفاوت يتوج يدارا هستند. برا يتيکامپوز يان غشاهايدر م
توان به نقش يم گوناگون يهانمونه بالاييه يلا يهاضخامت

 ، نمونهها اشاره نمود. به عنوان ک از آنيه هريها در تهيدنافزو
شود که يباعث م   No addMدر نمونه  3CO2Na نداشتن حضور

و  يدياس ياز واکنش مونومرها اسيد به دست آمده هيدروکلريک
 شرفت واکنش ين پيط واکنش خارج نشده و بنابراياز مح ينيآم

 ي، تماس کمترSDS ابين، در غيرد. همچنيصورت نگ يبه خوب
  هاعاملن يد. اشويبرقرار م ينيد و مونومر آمياس ين ديب

انجامند. اما، يم  No addMدر نمونه  بالاييه يبه کاهش ضخامت لا
  يبالاتر بالاييه يضخامت لا  SDSM، نمونه SDSل حضور يدلبه

 SDS ينشان داد. ماده فعال سطح  Na2CO3Mو    No addMاز نمونه 
 دخالت کرده و ين سطحيون بيزاسيمريند پليدر فرا وشبه دو ر

، ماده فعال سوک يد. از شويشرفت آن منجر ميبه توسعه و پ 
برداشت ه را برطرف نموده و يرلايز يسطح يهاي، آلودگيسطح

 .[11دهد ]يش ميافزا يرا در مرحله اول غوطه ور آنتوسط  ينيمونومر آم
 ينفوذ مونومر آب آسانيوجب گر، حضور ماده سطح فعال ميد سوياز 

ن يک زمان معيشود در يشده و باعث م يط واکنشيبه سمت مح
 د.شول يمر تشکيپل يترشيمقدار ب

   SDSM ياز نمونه ها  Na2CO3M بالاييه ين، ضخامت لايهمچن
تر شيب  No addMاز  يتر بوده و فقط به مقدار اندککم bothMو 

 3CO2Naز حضور ير ناچيثأتبرخلاف انتظار از  مسئلهن ياست. ا

بر توسعه تشکيل فيلم پلي آميدي  SDSبه تنهايي و در غياب 
  به يک رقابت SDSدر غياب  3CO2Naرسد، نظر ميحکايت دارد. به

باشد. با مونومر آميني براي واکنش با مونومر آسيل کلريدي وارد شده
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 .وکامپوزيتي اترسولفوني اوليهمقطع عرضي غشاهای پلي SEMهای يروتص ـ 3شکل 

MNo add 

MNa2CO3 

MSDS 

Mboth 

M 
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 .غشاهای کامپوزيتي تهيه شده بالاييدر لايه  cm  3240-1و  cm  3040-1شده در  های ديدهقلهزير  هایسطحنسبت بين  ـ2جدول 

A1640/A1240 نوع غشا 

۹/37 M No add 

۹/38 M Na2CO3 

۹/43 M SDS 

1/75 M both 

 
 ، ينيمونومر آم يمحلول آب pH يه با بررسين فرضيا

 ،3CO2Naبا افزودن  شد. ي، بررس3CO2Na نداشتن در حضور و حضور
pH افت. به عبارت يش يافزا 11ش از يبه ب 1۹از  ينيمحلول آم

مونومر  يدر آب، همپا 3CO2Naاز آبکافت  يناش يگر، باز قويد
 مسئلهن يبود. اخواهد  يديل کلريآماده واکنش با مونومر آس ينيآم

گذاشته و با کاهش  ير منفيتاث TMCو  TETAبر واکنش  سرانجام
 همراه بود.  Na2CO3Mنمونه  بالاييه يضخامت لا

 يهر دو افزودن زمانهمر حضور يتاث  bothM، نمونه سرانجام
ه يش ضخامت لايبر افزا يد و عامل فعال سطحيرنده اسيپذ

، SDSو  3CO2Naمان از زدهد. استفاده هميرا نشان م بالايي
نسبت  چشمگيريزان يرا به م bothMنمونه  بالاييه يضخامت لا

نجا، حضور  يش داده است. در واقع، در اير نمونه ها افزايبه سا
SDS ين مونومرهايش تماس بيعنوان ماده سطح فعال، با افزاهب 

واکنش با مونومر  يبرا  3CO2Naو  ي، رقابت مونومر آبيو آب يآل
ل يبر هم زده و سامانه را در جهت تکم يا به نفع مونومر آبر يآل
  3CO2Naب، ين ترتيبرد. بديش ميون پيزاسيمريتر واکنش پلشيب

رنده ينقش خود، به عنوان پذ يطور کامل ترهشود تا بيوادار م
 د.ينما بازيط واکنش يد، را در محياس

 بالاييه يتر تفاوت ضخامت لاشيب يبررس ين، برايهمچن
ها ( آن4)شکل  ATR يف هايتوان از طي، مگوناگون ينمونه ها

 cm 194۹-1 شده در هاي ديدهقلهر ين سطوح زيکمک گرفت. نسبت ب
)مشخصه  cm 124۹-1د( و يآم يل پليگروه کربون ي)ارتعاش کشش
 ، به عنوان قله مرجع،(،ياترسولفون يه پلير لايز يکيگروه اتر آرومات

1240/A1640Aه يمتناسب با ضخامت لا به طور مستقيمن توا ي، را م
 4ن نسبت با توجه به شکل ي[.  ا13فرض نمود ] يديآم يپل بالايي

آمده است.  2محاسبه شده و در جدول  گوناگون ينمونه ها يبرا
 در موافقت باها، شود، نسبت مساحتيم ديدهکه  گونههمان

 ب: ي، از ترتSEM هاي به دست آمده از تصويرهاينتيجه

bothM  >  No addM    > Na2CO3M  > SDSM   .برخوردار است 
ه شده از سطح يته يسه بعد AFM تصويرهاي 9شکل 

 دهد. يرا نشان م يتيه و کامپوزيسولفون اولاتريپل يغشاها
 هيسولفون اولاتريپل يغشا يبر رو بالاييه يکه هنوز لانيبا توجه به ا

تصويرهاي رسد. در يف به نظر مصا به نسبتاعمال نشده است، سطح آن 
 AFMش ارتفاع )قله( و يدهنده افزاتر شدن رنگ نشانروشن 

 ظاهر شدندهنده کاهش ارتفاع )دره( است. ره شدن رنگ نشانيت
 يهاتواند به نقصيز به رنگ روشن، مينقطه و قله ت يتعداد اندک

 ه نسبت داده شود. ياتر سولفون اول يموجود در سطح پل
، يتيکامپوز يهانمونه AFM تصويرهايگر، يد سوياز 

 تصويرهايل يو تحل يدهد. با بررسيرا نشان م يزبرتر يهاسطح
AFM يه شده از سطح نمونه ها، زبريته  ( سطوحmaxR محاسبه )

 خلاصه شده است. 3و در جدول 
 ين سطحيون بيزاسيمريدهد که انجام پلينشان م 3جدول 

ش يه موجب افزايرلايز يبر رو يديآميپل بالاييه يجاد لايو ا
اترسولفون  يها، نسبت به نمونه پلسطح در همه نمونه يزبر
 بالايي يهاهيشود که لايم ديدهن، يه، شده است. همچنياول
 ي(، سطح زبرترSDS) يه شده در عدم حضور ماده فعال سطحيته

 ان شد،يب ترپيشگونه که گر دارند. همانيد يتيکامپوز ياز دو غشا
 يم بر رويعنوان ماده سطح فعال دو اثر مستقهب SDSضور ماده ح

، يت سطح فعاليل خاصيون دارد. در ابتدا به دليزاسيمريسازوکار پل
 ين سطحيون بيزاسيمريانجام پل يکنواخت و مناسب براي يسطح

 ط يبه مح يآب يکه نفوذ مونومرهاگر آنيکند و ديجاد ميا
کنواخت يجاد سطح يرسد اينظر مهن، بيکند. بنابرايم آسانرا  يواکنش

 تر صاف بالاييه يل لاي، در تشکين سطحيب بسپارشانجام  يبرا
 ه موثر بوده است.  يرلايبر ز
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 .وکامپوزيتي اترسولفوني اوليهسطح غشاهای پلي سه بعدی AFMهای تصوير ـ 0شکل 

M 

M No add 

M Na2CO3 

SDSM  
bothM  

3/0 µm/div 

3/0 µm/div 

0/093 µm/div 

3/0 µm/div 

3/0 µm/div 

0/034 µm/div 

3/0 µm/div 

3/0 µm/div 

0/23 µm/div 

3/0 µm/div 

3/0 µm/div 

0/23 µm/div 

3/0 µm/div 

3/0 µm/div 

0/003 µm/div 

2 3 
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 ـ مقدارهای زبری سطح غشاهای گوناگون.5جدول 
(Rmax, nm) نام غشا 

119 M 

44۹ M No add 

52۹ M Na2CO3 

1۰7 M SDS 

148 M both 

 
 بار. 5ـ مقدارهای شدت تراوش گازها در غشاهای گوناگون در فشار 4جدول 

 نمونه
 (*GPUشدت تراوش  )

CO2 N2 CH4 O2 

M No add 1۰/34±۹/۹5 ۹/4۹±۹/۹2 ۹/45±۹/۹2 ۹/54±۹/۹2 

M SDS 8/17±۹/۹5 ۹/13±۹/۹2 ۹/19±۹/۹2 ۹/15±۹/۹2 

M Na2CO3 25/2۹±۹/۹5 ۹/49±۹/۹2 ۹/92±۹/۹2 ۹/93±۹/۹2 

M both 7/53±۹/۹5 ۹/12±۹/۹2 ۹/13±۹/۹2 ۹/15±۹/۹2 

 
 بار. 5ـ مقدارهای گزينش پذيری غشاهای گوناگون در فشار  3جدول 

 نمونه
 گزينش پذيري

CO2/N2 CO2/CH4 CO2/O2 

M No add 48 ±2/4 43±1/۰ 39 ±1/3 

M SDS 93 ±۰/7 51 ±9/4 54 ±9/4 

M Na2CO3 55 ±2/4 41±1/3 4۹ ±1/3 

M both 1۹± 9۹  58 ±8/۰ 5۹ ±9/7 

 
 ساختار    No addMدهد که سطح نمونه ينشان م 9شکل 

 توان ين نمونه را مياد سطح ايز يدارد. زبر (1)يادرهـ  قله
ن غشا يا بالاييه يماده سطح فعال در ساخت لانداشتن ور حضبه 

 SDSMنمونه  يو دره ها هاقلهگر، تعداد يد سوياز  نسبت داد.
 برخوردارند.  يکمتر يزيافته و از تيکاهش   No addMنسبت به 

 د،شوياستنباط م 3و جدول  9که از شکل  گونه، همانهمچنين
 ، بالاييه يلا هيدر مرحله ته ييبه تنها 3CO2Naحضور 
 منجر شده است. ياترسولفون يه پليرلايزبر بر ز يل سطحيبه تشک

 سطح نمونه
2 3

Na CO
M يدرپيپ يهاها و درهصورت قلههب  

ظاهر شده است. اما نکته  يبا ساختار دانه ا هانقطه يو در برخ
م کربنات يسد ياز هر دو افزودن زمانهمست که استفاده ا جالب توجه آن

 د. يه انجاميرلايبر سطح ز ين زبريبا کمتر ياهيبه ساخت لا SDSو 
 

، پيشينح داده شده يتوض هايبه دليل، SDSرسد، حضور  يبه نظر م
 ند و يل فرايم کربنات در تکميز نقش سديو ن سوک ياز 

 گر، موجباتيد سوي، از ين سطحيون بيزاسيمريتر پلشيشرفت بيپ
 را  ياتر سولفون يه پليرلايصاف بر ز به نسبت ياهيل لايتشک

 اند. آورده فراهم
 

 ه شدهيته یشدت تراوش گاز درغشاها هاینتيجه يبررس

  يرينش پذيشدت تراوش و گز مقدارهاي 5و  4 هايجدول
 بار  3نوع غشا را در فشارخوراک  4 يبرا گوناگون يگازها

 يان گازهايشود، در ميم ديدهکه  گونهدهد. همان ينشان م
ن شدت تراوش در هر چهار نوع يترشيب 2COمطالعه شده، گاز 

 غشا را داراست.
 (8)  Ridge- Volley 
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 .]20[ـ قطر سينتيکي و ميعان پذيری گازهای گوناگون  0جدول 

(آنگسترومقطر سينتيکي  ) نوع گاز پذيري  )کلوين(ميعان   

 1۰5 3/3 اکسيد ديکربن 

 1۹7 3/5 اکسيژن

 71 3/9 نيتروژن

 14۰ 3/8 متان

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 گازها در آن.  شدت تراوشـ ارتباط ضخامت لايه فوقاني غشا با 0شکل 
 

ار بالاتر يبس يريعان پذيتر و مکم يکينتين امر، به قطر سيا
 است. نسبت دادنر گازها قابل يسه با ساي( در مقا9) جدول  2COگاز 

 موجود  ينيآم يا گروه هاب دتوانمي  2CO ي، گاز قطبهمچنين
از  يترشيب سادگين، با يو بنابرا دهدد واکنش يآم يدر ساختار پل

خاص و  يهاگر برهمکنشيگر، سه گاز ديعبورکند. از طرف د غشا
ل يدلهتروژن بيژه، گاز نيوه. بندارند يمريپل يبا غشا چشمگير

 يدارا يقطب يو بدون گشتاورها يخط ييايميساختار ش
 [.1ست ]يدر غشا ن يريت انحلال پذيثر و قابلؤبرهمکنش م
قطر  با وجود) 4CH يدهد که گازها ينشان م 9جدول 

 شدت تراوش بالاتر  مقدارهاياز   2Oو  (2Nتر از بزرگ يکينتيس
 ه شده برخوردارند.يته يدر غشاها 2Nاز 

نفوذ بر شدت  ـ ک سازوکار انحلاليت ين رفتار، از حاکميا
 دهد. يخبر م پژوهشاين  يتيکامپوز يتراوش گاز از غشاها

ژن نسبت به يبالاتر متان و اکس يريعان پذيگر، ميبه عبارت د
ن ييدر تع ياز اثر اندازه مولکول يتر( عامل مهم9تروژن )جدول ين

 بوده است. يتيکامپوز يدر غشاها شدت تراوشمقدار 
 و  بالاييه يل لايتشک يچگونگ شمايي ي، نما 7شکل 

و  دهد. در ابتدايگاز در غشا را نشان مشدت تراوش آن بر  ير گذاريثأت
  ياهي، لايو آب يآل ين فازهايتماس ب يبه محض برقرار

ش يالف(. با افزا -7رد )شکل يگ يار نازک و متراکم شکل ميبس
 يابد.ميش يآزاد سطح افزا يه با زمان، انرژيه اولين لايضخامت ا

د شويجاد ميا يهاهش، حفرين افزاين، به منظور جبران ايبنابرا
  يتر فاز آبشينفوذ ب يراه را برا هاهن حفريب(.  ا -7)شکل 

ها هجاد حفريه متراکم و ايل لايکنند. تشک يباز م يسمت فاز آلهب
 يگر نفوذ فاز آبيکه د ييابد تا جاي ين صورت ادامه ميدر آن بد
 و يبفاز آ يريکه امتزاج پذ يه(. هر عامل-7د )شکل وشمتوقف 

ر انداخته و يخأرا به ت يش دهد، توقف نفوذ فاز آبيرا افزا يفاز آل
  شود.يه ميرلايمتر بر سطح زيضخ يه ايل لايموجب تشک

ش ينشان داده است که با افزاها هاي پژوهش، نتيجههمچنين
  گوناگون يگازها شدت تراوشغشاها،  بالاييه يضخامت لا

 کمتر شدت تراوشتوان ين، ميا. بنابر[13]ابد ييها کاهش مدر آن
 گر راينسبت به دو نمونه د  bothMو   SDSM  يهاگاز در نمونه

 ش يعنوان عامل افزاهب SDS يبه حضور ماده فعال سطح
 دو نمونه و  يه فوقانيه لايدر ته يو آل يآب يفازها يريامتزاج پذ

 ايهنتيجهآنها )در توافق با  بالاييه يجه ضخامت بالاتر لايدر نت
ATR  وSEM)  .نسبت داد 

با وجود   Na2CO3Mشود، غشا يم ديدهکه گر، چنانيد سوياز 
شدت تراوش  مقدارهاي،  No addMتر بودن نسبت به غشا ميضخ
 دهد. ياز آن نشان م يترشيگاز ب

شدت  هاويژگير آن بر يکه تاث يگريد يخت شناختيعامل ر
سطح  يده است، زبرمغفول مان تربيش يمريپل يتراوش گاز غشاها

رسد که تناقض ينظر مهن اساس، بيباشد. بر ايغشاها م

 فاز آلي

 فاز آلي

 فاز آلي

 فاز آلي

 فاز آلي

 فاز آبي

 فاز آبي

 فاز آبي

 فاز آبي

 فاز آبي

 هاحفره

 هاحفره

 هاحفره

پيشرفت 
 کنشوا
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شدت تراوش گاز در غشانيافتن کاهش 
2 3

Na CO
M  نسبت به شدت 

 بالاييه يضخامت کمتر لا با وجود، No add M     تراوش گاز در غشا
 گونههمانه باشد. ين دو غشا قابل توجيسطح ا يزبر ي، با بررسيدوم

غشا  يه فوقانيدهد، سطح لاينشان م 3که جدول 

2 3
Na CO

Mغشا  يه فوقانيزبرتر از سطح لاNo addM  ش ياست. افزا

ثر )نسبت سطح ؤش مساحت سطح ميافزا يسطح به معنا يزبر
گاز و غشا را  يهان مولکوليتر( بوده و سطح تماس بشيببه حجم 

گاز  يهاشود مولکوليبه نوبه خود باعث م مسئله ني.  ابرديبالا م
 سادگيمر با يبر سطح غشا جذب و ضمن انحلال در پل يترشيب
ن، شدت تراوش ي[. بنابرا4ند ]يبه توده غشا تراوش نما يترشيب

گاز بالاتر در غشا 
2 3

Na CO
Mسه با غشا يدر مقاNo addM  ترشيبه ب 

 ن يين، در تبيشود. همچن ينسبت داده م يسطح اول يبودن زبر
 ، bothMو   SDSM  يهاشدت تراوش گاز در نمونه مقدارهايتفاوت 
 مورد بحث  قرار گرفت،  ترپيشبر نقش ضخامت که  افزون

گر، يز از نظر دور داشت. به عبارت ديسطح را ن يد نقش زبرينبا
،  hbotM يسه با غشايدر مقا  SDSM يسطح بالاتر غشا يزبر

 کند.يد مييأرا ت ياول يبالاتر در غشاشدت تراوش گاز  مقدارهاي

  SDSM، نمونه 5جدول  هاينتيجهگر، بر اساس يد سوياز 
 O2CO/2( و 93برابر با ) N2CO/2  يها يرينش پذين گزيبالاتر

 يرينش پذين گزيدهد. اما، بالاتر ي( را نشان م54)برابر با 
4/CH2CO  نمونه  ( متعلق به58)برابر باbothM  هانتيجهن يبود. ا 

  بالاييه يو تراکم لا يار مهم تکامل ساختاريبر نقش بس
 يينها يتيکامپوز يتوسط غشا گوناگون يز دادن گازهايتم ييدر توانا

 يهان، نمونهيدلالت دارد. بنابرا
2 3

Na CO
M وNo addM ل يدله، ب

 مقدارهايمورد بحث قرار گرفت،  ترپيش، که يساختارنيافتن تکامل 
ن يه شده در ايته يان غشاهاي، در مچشمگيري يرينش پذيگز

 مطالعه شده  يک از جفت گازهايچ يه ي، براپژوهش
 که گاز متان بيانگر آن است 5جدول  هاينتيجهن، ينشان ندادند. همچن

 يژن در غشايتروژن و اکسين ينسبت به گازها يترشيب سادگيبا 
SDSM  تر بزرگ ياندازه مولکول با وجودن امر، يد. اينمايوذ منف

ن مولکول و ين ايبمساعد  يهابرهمکنش يمتان بر وجود برخ
 .[21د اشاره  دارد ]يآم يموجود در ساختار پل يقطب يهاگروه
د و ياکس يدکربن  ين گازهايل شدن بيز قايحال، در تمانيبا ا

توان ين امر را ميل ايدل د.ينمايبهتر عمل م  bothM يمتان، غشا
دانست  يين نمونه غشايدر ا بالاييه يتراکم ساختار لا يدرجه بالا

 ،  SDSM يتر در غشابا تراکم کم بالاييه يکه بر خلاف لا
 رود. يشمار مهدر برابر نفوذ گاز متان ب يمانع مهم

 یريگجهينت

 اتکربنسديم ل سولفات و يم دو دسياثر افزودن سد پژوهشن يدر ا
 بالاييه يلا يهايژگي، بر وين سطحيب بسپارشط واکنش يبه مح
 ه نازک مورد مطالعه قرار گرفت. يلا يتيکامپوز يغشاها
و  ATR,FT-IR يهابا استفاده از روش يفيک يهايبررس

ن و يبالاتر  both Mنشان داد که نمونه  يکروسکوپ الکترونيم
را دارا هستند.  ييبالاه ين ضخامت لاين ترييپا  No add Mنمونه 
 يمطالعه زبر يبرا ياتم يروين يکروسکوپين، از روش ميهمچن

دست آمده، انجام هب هاينتيجه. بر اساس شدسطح غشاها استفاده 
 ياترسولفون يه پليرلايز يش زبريبه افزا ين سطحيب بسپارش

 سطح بود. ين زبريبالاتر يدارا  Na2CO3Mن، نمونه  يمنجر شد. همچن
رنده يکربنات ، به عنوان ماده پذسديم ب به تقش يبه ترت اهن اثريا

 عنوان ماده سطح فعال، هل سولفات، بيم دو دسيد، و سدياس
 نسبت داده شد. ين سطحيب بسپارشواکنش  آسان کردنل و يدر تکم

، بالاييه يلا يهايژگيجاد شده در ويا هايرييمطابق انتظار، تغ
گاز  يريپذنشيگزبر شدت تراوش و  چشمگيري هايريثأت

ن يترشيب ه شده داشت. يلم نازک تهيف يتيکامپوز يغشاها
 در فشار خوراک برابر با   2COگاز  يشدت تراوش برا مقدارهاي

 م کربنات برابر يسد يساخته شده با افزودن يبار با استفاده از غشا 3
 يرينش پذين مقدار گزين، بالاتريدست آمد. همچنهب GPU  2/25با 
و  SDSM يتيکامپوز يبا استفاده از غشا N2CO/2ش گاز يداج يبرا

 يغشا CH2CO/4ش ي، در جداهمچنيندست آمد. هب 93برابر با 
bothM   2ش يو در جدا 58برابر  يرينش پذيبا گز/O2CO يغشا 
SDSM   ن عملکرد بودند.يبالاتر داراي 54برابر با  يرينش پذيبا گز 
 

 يقدردان
 ان ين آقايت مدرس، و همچنيبسندگان از دانشگاه ترينو

 گروهبا  يل همکاريبه دل يدکتر سمسارزاده و مهندس چهراز
 کنند.يم يپژوهش حاضر قدردان
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