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 بدون قالب  ZSM-5ت يط سنتز نانوزئوليشرا ينه سازيبه

 شيآزما يبا استفاده از طراح
 

 يخرم يمحمد، محمدرضا خان+*يگرمارود ي، امير باقرينيلوفر رحمان
 )ره(، قزوين، ايران يامام خمين يالملل، دانشکده علوم پايه، دانشگاه بينيگروه شيم

 
 گوناگونشرايط  درگيرى، شرايط بهينه سنتز و شکل يبررس يبراZSM-5 يهاتين مطالعه، نانوزئوليدرا :چكيده

ک روش يه يها بر پاند سنتز آنيه شدند. فرايدروترمال تهي، با روش هيل دو سطحيش فاکتوريآزما يه طراحيبر پا
 هبازه گستردو زمان واکنش در يک  يژل سنتز يب موليساخت از جمله ترک گوناگونريزى و شرايط بدون قالب

 يابيارز Xتوسط روش پراش پرتو  ZSM-5گيرى ساختار شکل يبررسى چگونگ يها براشد. سپس اين نمونه يبررس
 هايهبه نانوذر يابينه نمودن روش، دستي. هدف از بهشدسه يگر مقايکدينه با يط بهيدست آوردن شراهب يبرا هانتيجهو 

ه شده يته هايهاي نانوذرهويژگيمناسب بود.  يداريپا و ريخت شناسي، هااندازهن يتربا کوچک ZSM-5 تيزئول
ز يه و آناليل فوريتبد فروسرخف سنج ي، طيعبور يکروسکوپ الکتروني، ميروبش يکروسکوپ الکترونيتوسط م

ت يسنتز نانو زئول ينه برايط بهي، شرايل دو سطحيش فاکتوريآزما ين شد. مطابق طراحييتع گرمايي يوزن سنج
5-ZSM 0.22=ز:عبارتند اO/SiO2,Na 60=3O2/Al2SiO،53=2O/SiO2H تصويرهايساعت.  27=يرسازيو زمان پ 
است  نانومتر 44حدود ZSM-5 تيزئول هايهن اندازه ذرينه ترين و بهيترنشان داد که کوچک يروبش يکروسکوپ الکترونيم

 د کرد.ييأرا ت ZSM-5 تي، سنتز نانوزئولگرمايي يز وزن سنجيز آناليه و نيل فوريتبد فروسرخف سنج يو ط
 

 ش.يآزما ي؛ طراحيسازنهي؛ به ZSM-5ت؛ ينانوزئول :هاي كليديواژه
 

KEYWORDS: Nano Zeolite; ZSM-5; Optimization; Experimental design. 

 

 مقدمه
 ييايدراته فلزات قليو ه يبلور يهاکاتيلينوسيآلوم ،هاتيزئول

ژه يبه و ( IIA,IA)يعناصر گروه اول ودوم اصل يخاک ييايو قل
 يهام هستند که شبکهيم و باريم، استرانسيزيم، منيم، کلسيسد

 دارند]4OAl[4-و ]4OSi[4-يهايمتشکل از چهار وجه يسه بعد
ون، جذب يژگي تبادل يسه و ن مواد به دليل ساختار متخلخل ازيا. ]1[

 يندهايافر همه به تقريبو خاصيت کاتاليستي برخوردارند که 
 گيرد. ر صورت ميين سه مسيکي از ايو حياتي از ي يشيميا

موجود در چارچوب يوني  Si/Alها با نسبت شيميايي زئوليت نظراز 
 . مقاومت اسيدي و پايداري گرمايي ]2[ شوندديگر متمايز ميها از يکآن
 

 يهاژگيييابد. از وافزايش مي Si/Alها با افزايش نسبت زئوليت
 يهاد، اندازه حفرهينماها را ازهم متفاوت ميهاکه آنگر زئوليتيد

هاي موجود حفره سامانهها از روي باشد. ماهيت زئوليتها ميآن
ها طوري که حجم اين حفرهد. بهشوها مشخص ميدر چارچوب آن

ها توسط منافذي به هم مشخصه نوع زئوليت خواهد بود. اين حفره
  هايويژگيگر يز از دني هاروزنهاند که قطر اين مرتبط شده

 گر، اندازه يمهم د يژگيوباشد. ن کننده نوع زئوليت ميييتع
ورود  يبرا يبزرگ نفوذ محدودتر يهات است. بلوريزئول يهابلور

 ت يکوچک زئول يهاها دارند. بلورفعال واقع در حفره يهاتيبه موقع
 E-mail: bagheri@sci.ikiu.ac.ir+                                                                                                                                           عهده دار مکاتبات* 
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ون و يتبادل  يژگيش سطح تماس، طول عمر و ويل افزايبه دل
و  يت جذب سطحيت نفوذ، خاصين کاهش محدوديمچنه

 اندازه بزرگ  يهاتينسبت به زئول يترمطلوب يستيکاتال
 اند.کرده جلبرا به خود  ياديل توجه زين دليدهند و به همينشان م

 هاياندازهت با يزئول يهاسنتز نانو بلور يبرا ياديز يهاامروزه تلاش
 هاي يگانهويژگي .]3[ رديپذينانومتر صورت م 2222تر از کم
با شکل و  يهان مولکوليض بيون، تبعيها مانند تبادل تيزئول

فعال  يهازبانيو م يقو يدياس يهاتياندازه متفاوت، وجود سا
 يهانديها را در فراتيزئول ييز شده، کارايکاتال يهاواکنش يبرا

 نيترمهمدهد. از يش ميه افزايون، جذب و تجزيمانند تبادل  گوناگون
 ,CHA, MFI توان به يم يمصنوع يهاتين زئوليو پرکاربردتر

MEL, FER, AFI يهاتياز انواع زئول يکي .اشاره نمود MFI ،
 ايگستردهست کاربرد يباشد که به عنوان کاتاليم ZSM-5ت يزئول

 يهات از حلقهين زئوليدارد. ا يميو پتروش ييايميش يندهايدر فرا
ن ساختار يشوند. ايگر متصل ميکديو به ل شده يتشک يعضو 5

 آن  يستالوگرافيق کرير بوده و تقارن دقيانعطاف پذ به طور کامل
 .] 4[ دارد يجذب شده بستگ يهاب، دما و مولکوليبه ترک
از  ياريت با استفاده از قالب باعث بسيکه سنتز زئول يياز آنجا

، يستاليمشکلات مانند حذف قالب بدون صدمه زدن به ساختار کر
هوا  ي، آلودگپسابآب و  يد بالا، آلودگينه توليد سم و هزيتول
 ، ]5[ شوديم يعامل قالب آل گرماييه ياز تجز يناش
ها بدون استفاده از قالب شده است که نمونه ين پژوهش سعيدر ا
 ين پژوهش، بررسيز هدف از ايه شوند و نيته گوناگونط يشرا در

ه يبر پا ZSM-5 يهاتيزئول يريگنه سنتز و شکليط بهيشرا
 ]. 6[دروترمال استيبا روش ه يل دوسطحيش فاکتوريآزما يطراح

 

 يبخش تجرب
 ييايميمواد ش

بوده و  ياهيها از نوع تجزشيکار رفته در آزمامواد به همه
 ديدروکسيم هيسد تر استفاده شدند.شيب يسازچ گونه خالصيبدون ه

ل ي( و تتراات%52-56نات)يم آلومياز شرکت مرک آلمان، سد 99%
 شدند. يداريگما خري( از شرکت س%99کات)يليارتو س
 

 يريگو اندازه ييشناسا يهادستگاه

شرکت  Tensor 27مدل  فروسرخه يل فوريسنج تبدفيط
Bruker سنج پرتوپراش ،ساخت کشور آلمانX  مدلwp1800 

 يروبش يکروسکوپ الکترونيمو Philips ساخت شرکت 

دستگاه  ن،يساخت کشور چ KYKYرکتش EM-3200مدل
ساخت شرکت  CM-120مدل  يعبور يکروسکوپ الکترونيم

Philips ،مدل  يدستگاه آناليز گرما وزن سنجPyris Diamond 
 يسنجيميش يهال دادهيند تحليبود و فرا PerkinElmerشرکت 

 انجام شد.  14نسخه Minitabبا استفاده از نرم افزار

 
 ZSM-5 تيروش سنتز نانو زئول

ل يش فاکتوريآزما يبر اساس طراح ZSM-5 تينانوزئول
ه شد. يدروترمال بدون استفاده از قالب تهيبه روش ه يدوسطح

 ناتيم آلوميد و سديدروکسيم هياز سد ير مناسبيکار ابتدا مقادنيا يبرا
ک محلول يل يتشک ير براياز آب دوبار تقط يدر مقدار مشخص

کات يليل ارتو سيص از تترااتشفاف حل شدند. سپس مقدار مشخ
 شد. افزودهط همزدن با سرعت بالا به آن يشرا دربه طور آهسته 

زده شد. اتاق هم يساعت در دما 12به مدت  ين محلول سنتزيا
و در آون  شدبه اتوکلاو منتقل  به دست آمده يسپس ژل سنتز

 ساعت قرار گرفت. 24-22گراد به مدت يدرجه سانت 182يدر دما
 ن دماين است که در ايا سلسيوسدرجه  182 يتخاب دماعلت ان

د رنگ يسفرد. سپس پودر يگيصورت م يتينيستاليکر ترينبيش
 شده و به طور کامل با آب مقطر شستشو داده شد و  صاف

 .اتاق خشک شد يدر دما

 
 شيآزما يطراح

جاد يآن با ا ياست که در ط يک راهکار علميش يآزما يطراح
و سپس  فراوردها يند ياک فريثر بر ؤم هايعاملدر هدفمند  هايرييتغ

 يعي، اطلاعات و درک وسيدر خروج تغييرهاي صورت گرفته يبررس
 بر پاسخ  هاعاملن ياثر ا يو راجع به چگونگ فراوردهند و يااز فر

ف و ي، روش تعرهاشيآزما ين روش طراحيترد. مرسوميآيدست مهب
 .ش شامل چند فاکتور استيک آزمايط ممکن در يشرا همه يبررس
 باشد و  يبررس مورد يهاتعداد فاکتور Uن روش اگر يدر ا

K ممکن  يهاشيتعداد سطوح مد نظر هر فاکتور باشد، تعداد آزما
 ين روش از طراحيا هايبرتري .U(N=K)خواهد بود  Nبرابر با 

ها، متقابل عامل هاياثر همه يامکان بررسش عبارتند از يآزما
 و مستقل بودن  يها به صورت موازشيام آزماامکان انج

ن پژوهش با استفاده يدر ا گر است.يکديها از شيآزما هاينتيجه
  يهاپارامتر يل دوسطحيش با روش فاکتوريآزما ياز طراح

 دروترمال يبا روش ه ZSM-5ت يمربوط به سنتز نانوزئول
 يژل بيترک ZSM-5ت يشده است. در سنتز نانوزئول يسازنهيبه
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 ـ متغيرها و سطوح منتخب براي هر پارامتر.3جدول 
 سطوح

 پارامترها
 سطح کمينه سطح بيشينه

2/2 12/2 2O/SiO2Na1: X 

62 22 3O2/Al2SiO2: X 

53 25 2O/SiO2H3: X 

22 24 Aging time 4:X 

 
 .يل دو سطحيش با استفاده از روش فاکتوريآزما يطراح چگونگيـ 7جدول 

 X1 X2 X3 X4 نمونه

1 1 1-  1 1-  

2 1-  1 1 1-  

3 1 1-  1-  1 

4 1-  1 1 1-  

5 1 1 1 1 

6 1-  1-  1-  1-  

2 1-  1-  1 1 

8 1 1-  1 1-  

9 1-  1 1-  1 

12 1 1 1 1 

11 1-  1-  1 1 

12 1-  1-  1-  1-  

13 1-  1 1-  1 

14 1 1 1-  1-  

15 1 1 1-  1-  

16 1 1-  1-  1 

 
ت سنتز شده يند و ساختار زئوليجه فرايدر نت يز نقش مهمين سامانه

ت يسنتز نانوزئول يرو يب ژلير ترکيثأمطالعه ت ين برايدارد. بنابرا
ZSM-5 ل ين دليقرار داد. به هم يآن را مورد بررس يد پارامترهايبا

و زمان  2O/SiO2Na ،3O2/Al2SiO ،2 OO/Si2H ير پارامترهايثأت
 يجام طراحان يد. براش يش بررسيآزما ي، با روش طراحيرسازيپ

عامل در نظر گرفته شد که شامل  4ن روش يش با استفاده از ايآزما
 2O/SiO2Hو  3O2/Al2SiOوO/SiO2Na 2 يمول يهانسبت

 ک مقدارين پارامترها يک از ايهر  يبود. برايرسازين زمان پيو همچن
 پارامترها  1نه در نظر گرفته شد. در جدول يشيک مقدار بينه و يکم
 ا نشان داده شده است.هآن هايحسط و

 ک از پارامترهاير هريزان تاثيپارامتر و م 4اثر  يبه منظور بررس بنابراين
ت يند سنتز نانو زئوليفرا 16ش تعداد يآزما يه طراحيبراساس مدل اول

 نديفرا  8ن يبودند، بنابرا يتکرار يش به طور تصادفيآزما 8شد که  يطراح
سنتز  يندهايات فرايجزئ 2 ولجد ه شدند. دريته يشگاهيدر فاز آزما

 يکد گذار -1+ و 1با  هاي بيشينه و کمينهسطحنشان داده شده است. 
 قابل مشاهده است. 2دوم تا پنجم در جدول  يهااندکه در ستونشده

ل ين بازده تشکينه و همچنيبه يب ژلين ترکيين مطالعه تعيدر ا
ک يات، از ن اطلاعيدست آوردن اهب يمهم است. برا ZSM-5ت يزئول

 کند، استفاده شده است.يجاد مين پاسخ و پارامترها ايکه رابطه ب ياضيمدل ر
 .ها در نظر گرفته شده استهاي آنکنشدر اين مدل همه پارامترها و برهم
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، 7( نمونه شمارهb،)3( نمونه شمارهa،) Xپراش پرتو يالگو ـ3شکل 
(cنمونه شمار )7ه( ،dنمونه شماره )5( ،eنمونه شماره )6( ،f نمونه )

 .31( نمونه شمارهh، )9( نمونه شمارهg، )3شماره

 
(1     )      

K K
Y X X X X       2

1 1 2 2 11 1 

KK K K K K
X X X X X X X

 
     2

12 1 2 13 1 3 1 1   

 پاسخ،  Yاست که در آن  برازش ي( معادله کل1معادله )
 2Xو  1X ياصل يب فاکتورهايو... ضر 2و  1 ثابت معادله،

هستند.  ييدوتا يهاب برهم کنشيو... ضر 13و  12و....، 
X2

 باشد. يم يتصادف يخطا  است و 1Xاثر درجه دوم پارامتر 1

 ها و بحثجهينت
 XRDج مطالعات ينتا

ت ينانو زئول يريگشکل يبررس يسنتز شده برا يهانمونه
ZSM-5 توسط پراش پرتوX يبرا هاهجيشدند و نت يبررس  

 (. 1 د )شکليسه گرديگر مقايکدينه با يط بهيدست آوردن شراهب
 را  يمشخص يفيط يهاداده ZSM-5ت يزئول يبه طور کل

 .]2،8[ دهدينشان م º25-23و º9-2يهادر محدوده θ2ت يدر موقع
 ZSM-5ت يل نانو زئولين بازده تشکيدست آوردن بالاترهب يبرا
 يطراح هايهجيسه شدند و نتيگر مقايکديبا  XRD يهافيط

 ه شد.يته XRD يهافيج طيش مطابق نتايآزما
 θ2= 6، 5/2، 4/12 ياهتيدر موقع يفيط يها( داده1نمونه)

 ZSM-5ت ي( زئول1ط مربوط به نمونه )ين در شرايدهد. بنابراينشان م
مربوط به  Xپراش پرتو  ين الگو با الگويال نشده است. يتشک
 ن الگويو ممکن است ا ]9[ دشسه يمقا يت با ساختار فاجاستيزئول

( 2باشد. نمونه ) (FAU) يت با ساختار فاجاستيمربوط به زئول
. دهدينشان م θ2= 8/2، 8/8، 2/23 يهاتيدر موقع يفيط يهاهداد

ت با ساختار يمربوط به زئول Xپراش پرتو  ين الگو با الگويا
ZSM-5 ن الگو مربوط به يرسد ايو به نظر م ]12[ دشسه يمقا

، 2/26 يهاتي( در موقع3نمونه ) باشد. ZSM-5ت يزئول
42/22،51/13 ،2/9 ،2/6 =θ2 يمشخص يفيط يهاداده يدارا 

 ت با ساختاريبوط به زئولمر Xپراش پرتو  ياست و با الگو
 ن است که يحدس براو ] 11 [دشسه يمقا (MOR)ت يموردن

( 5نمونه )باشد. يت ميموردن ت با ساختارين الگو مربوط به زئوليا
 θ2= 2/2، 2/8، 1/23، 8/23 يهاتيدر موقع يمشخص يفيط يهاداده

مربوط به  Xپراش پرتو  يو با الگون الگيدهد. اينشان م
 ن الگو يد و مشخص شد که اشسه يمقا ZSM-5ت يزئول

  يفيط يها( داده6است. نمونه) ZSM-5ت يمربوط به زئول
 شوديشنهاد ميدهد و پينشان م θ2= 4/8، 2/24،23 يهاتيدر موقع

 . باشديم يت با ساختار فاجاستين الگو مربوط به زئوليکه ا
، 8/9، 3/22-2/25 يهاتيدر موقع يفيط يهاده( دا2نمونه)

9/2 =θ2 ت يمربوط به زئولشايد ن الگو يدهد و اينشان م 
 يهاتيدر موقع يفيط يها( داده9ت باشد. نمونه)يساختار موردنبا 
5/26-9/22 ،2/8- 9/2 =θ2 يبا الگو ن الگويا دهد.ينشان م 

 دشسه يقات ميو موردن ZSM-5ت يمربوط به زئول Xپراش پرتو 
ت ياز زئول ين الگو مربوط به مخلوطين است که ايو نظر برا

ZSM-5 يفيط يها( داده14ت است. نمونه )يو موردن  
 ن الگويدهد. اينشان م θ2= 9/2-8/9، 4/13، 4/22-2/22 در
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 .ZSM-5 تيل زئوليبازده تشک يهاهجينت ـ7جدول 

 نمونه (ZSM-5 (%ت يل زئوليبازده تشک

5/53 1 

2/51 2 

12 3 

2/51 4 

122 5 

9/31 6 

6/45 2 

5/53 8 

3/66 9 

122 12 

6/45 11 

9/31 12 

3/66 13 

3/41 14 

3/41 15 

12 16 

 
 شد.سه يت مقايت با ساختار موردنيمربوط به زئول Xپراش پرتو  يبا الگو

  يبرات باشد. يت با ساختار موردنيمربوط به زئولشايد ن الگو يا
بدون  ZSM-5ت يل نانو زئولين بازده تشکيدن بالاتردست آورهب

ل يد و بازده تشکشسه يگر مقايکديبا  XRD يهافيقالب، ط
محاسبه شد  θ2=  1/23 ن شدت دريبراساس بالاتر ZSM-5ت يزئول
 خلاصه شده است. 3در جدول  هانتيجهو 

 
 شيآزما يطراح هايهجينت

 انسيز واريآنال

 بازده يش رويآزما ير فاکتورهايتاث يبررس يانس برايز واريآنال
مربوط به  هايهجياستفاده شد. نت ZSM-5ت يل نانوزئوليتشک
ن جدول يباشد. در ايم ديدنقابل  4انس در جدول يز واريآنال

ثرتر هستند. ؤم ياز نظر آمار ييکند که چه فاکتورهاين مييتع Pمقدار 
 که  گونهت. همانباشد آن فاکتور موثر اس 25/2تر از کم P اگر مقدار

ها کنش آنهمو بر ياصل يمشخص است، پارامترها 4در جدول 
 ر گذار هستند.يثأت ZSM-5ت يند سنتز نانو زئوليدر فرآ

 

 نمودار پارتو

 هر فاکتور  ياستاندارد را برا هاينمودار پارتو، اثر 2شکل  در
ت پارامترها را يب اهميتوان ترتين نمودار ميدهد. از اينشان م

 ر است:يت به صورت زيب اهميشخص کرد. ترتم

SiO2/Al2O3>H2O/SiO2> Aging time>> Na2O/SiO2 

ت يسنتز زئول ياثر مهم رو يز داراين ييدوتا يهاکنشبرهم
ZSM-5 کنش، برهمييدوتا يهاکنشهستند. در برهم 

)2O/SiO2. H2 O/SiO2Na(3X1X هاست. کنشن برهميتراز مهم
براي خط  ينه سازيبه ياز روش محاسبات مقداري که با استفاده

ن امر بستگي دارد که چه جمله يمرجع استفاده مي شود به ا
 خطايي وجود دارد: اگر هيچ خطايي وجود نداشته باشد، مدل 

کند. خطاي استفاده مي (1)از خطاي شبه استاندارد ينرم افزار
شبه استاندارد بر اساس مفهوم اثرات پراکنده است که فرض 

کند تغيير در کمترين اثرات به دليل خطاي تصادفي است. اگر مي
رد، يگمرجع مورد استفاده قرار مي Tجمله خطا وجود داشته باشد، 

با درجه آزادي برابر با   t–ربع توزيع  (α/2 - 1)که برابر است با 
ش تعريف شده ياز مقدار از پ جاايندرجه آزادي جمله خطا. در 

نيز مشخص است که  توپارز نمودار استفاده مي شود. ا25/2
 تر از پايين هايکه داراي اثر  4X1Xو  1X ،2X1Xمتغيرهاي

هستند، اثر آماري معنادار روي پاسخ )بازده  326/2 مرجعمقدار 
 تشکيل زئوليت( ندارند .

 
 ياصل يهار فاکتوريثتأ

. دهديرا نشان م ياصل ير فاکتورهاييروند تغ ينمودارها 3شکل 
 ييجه گرفت که چه فاکتورهايتوان نتين نمودارها ميبه ابا توجه 

 ن شکل ين در ايانگيدر کدام سطح خود موثر هستند. م
 دست آمده است. هها بن گرفتن پاسخ همه آزمونيانگيمبا 

ت يل زئولين بازده تشکيدهد که بالاترين شکل نشان ميا
5-ZSM 1(که  آيدبه دست مي يزمان(X2SiOO/2Na ،
)2(X3O2/Al2SiO ،)3(X2O/SiO2H يرسازيو زمان پ )4(X  

 ن سطح خود باشند.يدر بالاتر

 
 Yپاسخ  يبرآورد شد برا برازش هايبيضر

 پاسخ  يبرآورد شده را برا برازشب يضرا 5جدول 
 Pشود مقدار يم ديدهن جدول يدهد. همانطور که در اينشان م

  1X ياست. اما برا 25/2تر از کم X 3,X 4X,2 ياصل يفاکتورها يبرا
 (1)  Pseudo-Standard Error (PSE) 
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 تحليل واريانس پارامترها. Anova ,ـ جدول 1جدول 

 منبع درجه آزادي هامربعمجموع  تنظيم شده هايمجموع مربع تنظيم شده هايميانگين مربع Fآزمون Pمقدار

 پارامترهاي اصلي 4 6453/2 5256/2 1439/2 12/36 2/222

هاي دوتاييکنشبرهم 3 2219/6 2219/6 239/9 6/36 2/216  

 خطاي باقيمانده 8 931/2 931/2 116/4  

 عدم تناسب 1 931/2 931/2 931/2  

 خطاي خالص 2 2/2 2/2 2/2  

 جمع کل 15 9624/1    

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 ـ نمودار پارتو.7شکل 
 

 است و اين نتيجه با نتايج به دست آمده  25/2تر از بيش Pمقدار 
ک فاکتور ي 1Xانس تطابق دارد و يز واريل آنالاز نمودار پارتو و جدو

. کردحذف  برازشتوان آن را از معادله يشود که ميکم اثر شناخته م
 28/2 برابر Tمقدار %95و سطح اطمينان  4براي درجه آزادي 

 5نيز مطابق جدول  Tبا آزمون برازشمعادله  است، که در
 بحراني هستند،  تر از مقدارکم Tکه داراي مقادير  يمتغيرهاي

 ترکم Pز مقدار ين 3X1X ييدوتا يهاکنشبرهم يشوند. براحذف مي
 است 25/2بالاتر از  4X1Xو  2X1X يبرا Pبه دست آمده و مقدار  25/2از 

ر هستند و از معادله حذف يثأتيپاسخ ب يها روکنشن برهميپس ا
 د.شويف مير تعريبه صورت ز برازشن معادله يشوند. بنابرايم

Y=42/231+ 13/922X2 + 12/356X3 + 2/244X4 + 

12/226X1X3 
 

 نهيپاسخ به

هستند که پاسخ  يسه بعد يسطح پاسخ، نمودارها ينمودارها
ر مستقل در دامنه ياز دو متغ يشده به عنوان تابع ينيش بيپ

 گر يد يرهايکه متغ يشود در حالينشان داده م هاشيآزما
 4سطح پاسخ شکل  يهانمودارقرار دارند. در  يدر سطح ثابت

اند و م شدهين تنظييستند در سطح پايها نکه در نمودار ييرهايمتغ
ها که در نمودار ييرهايمتغ 5سطح پاسخ شکل  يهادر نمودار

  يهااند. با توجه به نمودارم شدهيستند در سطح بالا تنظين
 يهاکه نسبت آيدبه دست مي ين پاسخ زمانيبالاتر 4شکل 

2O/SiO2H, 3O2/Al2SiO خود  يدر سطح بالا يرسازيو زمان پ
که  ي، زمان5شکل  يهان مطابق نموداريقرار داشته باشند و همچن

و زمان  2O/SiO2, H3O2/Al2, SiO2O/SiO2Na يهانسبت
 جه خواهد شد.ين پاسخ نتيدر سطح بالا باشند بالاتر يرسازيپ

و  ZSM-5ت يولموثر در روش سنتز نانوزئ يبا توجه به فاکتورها
 ZSM-5ت يط جهت سنتز نانوزئولين شرايبا توجه به مدل انتخاب شده بهتر

 است. 6ت مطابق جدول يل زئولين بازده تشکيبالاتر نظرنه از يبه

 
 FT-IRهاي هاي مطالعهنتيجه

 طيسنتز شده در شرا ZSM-5ت ينانوزئول  FT-IRفيط 6شکل 
 يمربوط به حلقه پنج عضو cm 425-1در يدهد. نوار جذبينه را نشان ميبه

  cm 1225-1يعدد موج يبازهدر  يت و نوار جذبيساختار زئول
باشد و نوار يم T-O (T=Si or Al)وند يپ ياز ارتعاش کشش يناش
 cm1294-1و يمربوط به کشش متقارن خارج cm291-1در يجذب

مربوط  cm453-1در يو نوار جذب يمربوط به کشش نامتقارن داخل
 ZSM-5تين سنتز نانوزئوليباشد. بنابرايم T-Oند ويبه خمش پ
 ].12[ د شده استييأت فروسرخ يف سنجيل طيتوسط تحل

 
 TEMو  SEM هايهاي مطالعهنتيجه

، يک ماده از جمله شکل ظاهريز ساختار ير يبررس يهااز راه يکي
ب ماده، يو نسبت ترک يها، وجود ناخالص، اندازه ذرهيساختار سطح

5                 1                7                 7                 3                3 

 اثرات استاندارد

7X 
 

7X3X 
 

7X 
 

1X 
 

7X3X 
 
3X 
 

1X3X 
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 .Yپاسخ  يبرآورد شده برا هاي برازشبيرض ـ 5 جدول

بيضر بياستاندارد ضر يخطا Tآزمون Pمقدار ريتاث   رهايمتغ 

 ثابت  42/231 2/249 12/32 2/222

2/222 -2/32 2/249 -1/219 -2/238 X1 

2/221 4/91 2/849 13/922 22/954 X2 

2/225 3/22 2/249 12/356 22/212 X3 

2/223 2/82 2/249 2/244 15/488 X4 

2/222 1/42 2/849 3/922 2/954 X1*X2 

2/225 3/89 2/249 12/226 21/412 X1*X3 

2/848 22/2 2/249 2/544 1/288 X1*X4 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 پاسخ. يبرا ياصل يـ نمودار فاکتورها7شکل 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 ن هستند(.ييستند در سطح پايها نکه در نمودار ييرهايسطح پاسخ )متغ يـ نمودارها1شکل 
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 .RSM نه محاسبه شده توسط روشيط بهيشرا مقدارهايـ  6جدول 

 پارامتر 2O/SiO2H 3O2/Al2SiO 2O/SiO2Na (h)يرسازيزمان پ

 سطح 2/2 62 53 22

 
 
 
 
 
 
 
 

 

 .ستند در سطح بالا هستند(يها نکه در نمودار ييارهيي)متغ سطح پاسخ ينمودارها ـ 5 شکل
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .ZSM-5 نانو زئوليتFT-IR طيف  ـ 6شکل 
 
 

و ( SEM) يروبش يکروسکوپ الکترونيم يرهاياستفاده از تصو
 SEMر يتصو 2شکل است. ( TEM) يعبور يکروسکوپ الکترونيم

شکل،  دهد. با توجه بهيرا نشان م ZSM-5ت يمربوط به نانوزئول
هستند و اندازه و  ينانومتر هاياندازه يسنتز شده دارا هايهذر

اندازه  ين ذره دارايترهمگن است و کوچک به تقريب هاهشکل ذر
 نانومتر است. 5/44

ساختار  يبررس يبرا يعبور يکروسکوپ الکترونين از ميهمچن
 .آمده است 8آن در شکل  تصويرهاينه استفاده شد که ينمونه به بلوري
 
 TGA هايهاي مطالعهنتيجه

 دهد. يرا نشان م ZSM-5ت ينانوزئول سنجي گرماييوزن يمنحن 9شکل 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 سنتز شده  ZSM-5نانوذرات زئولیت  SEMتصویر  ـ 3شکل 
 .در شرایط بهینه

 
حدود  سلسيوسدرجه  822تا  25با توجه به اين منحني، نمونه بين 

 ت سنتز شدهيکه در نانوزئولنيل ايدل دهد. بهيکاهش وزن نشان م 12%
ن يش وجود ندارد، بنابرايند گرمايدر فرا يه آلي، تجزيبدون قالب آل

زان وزن ازدست رفته مربوط به رطوبت نمونه يکم است و م يافت وزن
 .]12[ است يو وجود ناخالص

 

 يريگجهينت
بدون  ZSM-5ت يسنتز نانوزئول ين پژوهش، امکان سنجيدر ا

ط ين شراييموثر برآن و تع يپارامترها ياز قالب، بررساستفاده 
 ل يش فاکتوريآزما ينه سنتز با استفاده از روش طراحيبه

دست آمده نشان داد که روش هج بيشد. نتا يبررس يدو سطح
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 ـ تصوير ميکروسکوپ الکتروني عبوري از نمونه زئوليت بهينه شده. 2شکل 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 .سنتز شده در شرايط بهينه ZSM-5وگرام نانوذرات زئوليت ترم ـ 9شکل 
 

طراحي آزمايش، يک روش بسيار مناسب براي بهينه کردن فرايند 
ن پژوهش يدر ا هاهجياست. نت ZSM-5ت يزئول هايهه نانوذريته

 را  يطيتوان شرايم فناورين يمشخص کرد که با استفاده از ا
 يافت و پارامترهاين پاسخ دست يکرد که براساس آن به بهتر ينيش بيپ
 پارامتر  4ت يب اهميکرد. ترت ييشناسا سامانهثر را در ؤو نامثر ؤم

 Aging time>> 2O/SiO2>H3O2/Al2SiO <به صورت  يمورد بررس

2O/SiO2Na کنش کنش پارامترها، برهمن برهمياست. از ب
2O/SiO2Na  2وO/SiO2H ار موثر بود. يت بسيسنتز زئول يبر رو

ل يبازده تشک 2O/SiO2H.2O/SiO2Naش يکه با افزايطور به
ت ين اندازه نانوذرات زئولينه تريابد و بهييش ميت افزايزئول

ZSM-5  يبرا يديده جدين کار ايا ن شد.يينانومتر تع 44حدود 
 ت بدون قالب است که يط سنتز نانو زئوليشرا ينه سازيبه

 ن انجام نشده است.يشيپ يهادر مطالعه
 
 

 74/2/6131 پذيرش : تاريخ   ؛   6131/ 77/3 دريافت : ريختا
 
 

 مراجع

[1] Luo W., Yang X., Wang Z., Huang W., Chen J., Jiang W., Wang L., Cheng X., Deng Y., 

Zhao D., Synthesis of ZSM-5 Aggregates Mde of Zeolite Nanocrystals through a Simple 

Solvent-Free Method, Microporous and Mesoporous Materials, 243:112-118(2017). 

[2] Petushko A., Yoon S., Larsen SC., Synthesis of Hierarchical Nanocrystalline ZSM-5 with 

Controlled Particle SIzeand Mesoporosity, Microporous and Mesoporous Materials, 137(1-3): 

92–100(2011). 

[3] Jesudoss SK., Vijaya JJ., Grace AA., Kennedy LJ., Sivasanker S., Kathirgamanathan P., 

Hierarchical ZSM-5 Zeolite Nanosurfaces with High Porosity—Structural, Morphological and 

Textural Investigations, Recent Trends in Materials Science and Applications, 189: 109-118 (2017). 

93 

3 

333 

92 

96 

97 

91 

733 133 633 233 3333 

 دما )درجه سلسيوس(

)%
ن )

وز
ش 

اه
ک

 

http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1387181117300409
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1387181117300409
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1387181110002787
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1387181110002787
http://link.springer.com/chapter/10.1007/978-3-319-44890-9_11
http://link.springer.com/chapter/10.1007/978-3-319-44890-9_11


 3793، 7، شماره 73دوره  نيلوفر رحماني و همکاران نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران

 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                         76

[4] Xu D., Liu D., Zhang X., Asahina S., Synthesise of Self-Pillared Zeolite Nanosheet  

by Repetitive Branching, Science, 336(6089): 1684-1687 (2012). 

[5] Yin ZH., Chen Y., Wang ZW., Xing Y., Tian X., Yu Q., Meng C., Synthesis of ZSM-5 Zeolite 

without Organic Template, Advanced Materials Research, 1096: 176-180 (2015). 

[6] Balbasi M., Application of Full Factorial Design Method to Silicalite Synthesis, Materials 

Research Bulletin, 48(8): 2908-2914(2013). 

ل متانول يند تبديست فرايبه عنوان کاتالZSM-5  تيسنتز زئول ؛ي، موسياسد ؛ي، محمد؛ بقالها، مرتضيروزيف ]2[

 (. 1391) 26تا  21 73( 2، )رانيا يميش يو مهندس يميه شينشر، لنيبه پروپ

[8] Kazemzadeh A., Bayati B., Kalantari N., Babaluo A., Tubular MFI Zeolite Membranes Made  

by In-Situ Crystallization, Iran. J. Chem. Chem. Eng. (IJCCE), 31(2): 37-44(2012).  

[9] Thuadaij P., Nuntiya A., Preparation and Characterization of Faujasite using Fly Ash and 

Amorphous Silica from Rice Husk Ash, Procedia Engineering, 32: 1026-1032(2012). 

[10] Dey K.P., Ghosh S., Naskar M.K., Organic Template-Free Synthesis of ZSM-5 Zeolite 

Particles Using Rice Husk Ash as Silica Source, Ceramics International, 39(2): 2153–

2157(2013). 

[11] Aly H.M., Moustafa M.E., Abdelrahman E.A., Synthesis of Mordenite Zeolite in Absence of 

Organic Template, Advanced Powder Technology, 23(6): 757-760(2012). 

[12] Sari ZGLV.,Younesi H., Kazemian H., Synthesis of Nanosized ZSM-5 Zeolite Using Extracted 

Silica from Rice Husk without Adding Any Alumina Source, Applied Nanoscience, 5(6): 737-

745 (2015).  

http://science.sciencemag.org/content/336/6089/1684
http://science.sciencemag.org/content/336/6089/1684
http://search.proquest.com/openview/0a2a8f2036a65fbf249a7a86c7becddc/1?pq-origsite=gscholar&cbl=2040935
http://search.proquest.com/openview/0a2a8f2036a65fbf249a7a86c7becddc/1?pq-origsite=gscholar&cbl=2040935
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0025540813002857
http://www.nsmsi.ir/article_7016.html
http://www.nsmsi.ir/article_7016.html
http://www.nsmsi.ir/article_7016.html
http://www.ijcce.ac.ir/article_5987.html
http://www.ijcce.ac.ir/article_5987.html
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1877705812014737
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S1877705812014737
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0272884212007171
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0272884212007171
https://scholar.google.com/citations?user=WEis9mUAAAAJ&hl=en&oi=sra
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0921883111001701
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0921883111001701
https://link.springer.com/article/10.1007/s13204-014-0370-x
https://link.springer.com/article/10.1007/s13204-014-0370-x

