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 چکیده

    فلـزيو همچنـین سـاختار آلی MFIو  FAUهـایی وسـیله زئولیتاکسید کربن با گازهـاي نیتـروژن و متـان بهجذب و جداسازي ترکیبات گازي دي
Cu-BTC کارلو موردبررسی قرارگرفته است. میدان نیرو توسط روش مونتPCFF اکسـید کـربن سازي ایزوترم جذب گازهاي متان و ديبراي شبیه

هـاي سـازي بـا دادهبکـار رفتـه اسـت. نتـایج حاصـل از شبیه Cu-BTC بـراي سـاختار  DREIDINGهایی خالص و از میـدان نیـرو در زئولیت
اکسید کربن درون ساختار بررسـی هاي جذب خالص و ترکیب دوتایی گازهاي متان و ديقبولی دارند. ایزوترمنی خوب و قابلخواآزمایشگاهی موجود هم

اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن بررسـی شـد. نتـایج اکسید کربن بر جذب، گزینش پذیري و نفوذپذیري ديشد. بعلاوه اثر فشار، دما و غلظت دي
دهند که افزایش دما و کاهش فشار، کاهش جذب را به همراه دارد که این رفتار تابعی از ساختار مولکولی جاذب است سه ي نشان میسازحاصل از شبیه

باشند. بررسی نتایج مربوط به می Cu-BTC>FAU>MFIهاي گاز به ترتیب ساختار موردبررسی ازنظر تخلخل و فضاي خالی در دسترس مولکول
 نیـز زئولیـت مولکـولی ساختار به خوراك غلظت فشار و بر علاوه گازها سایر به نسبت کربن اکسیددي پذیري گزینش دهد کهمیگزینش پذیري نشان 

دهد که بیشترین ضریب نفوذ مربوط به زئولیت با سـاختار اکسید کربن درون سه ساختار نشان میو مقایسه نتایج مربوط به ضریب نفوذ دي است وابسته
MFI آن مربوط به ساختار  و کمترینCu-BTC .است 

 
 کلیدي کلمات 

 ".ساختار آلی فلزي"، "اکسید کربنجداسازي دي" ،"کارلوسازي مونتشبیه" ،"زئولیت" ،"جذب گازها"

 

    مقدمه -1

اي جذب و جداسازي ترکیبات گازي در صنعت از اهمیت ویژه
 .Dehghani et al. 2017; Liu et alاست (برخوردار 

 هاي مختلفی براي جداسازي ترکیبات گازي ازروش). از 2013
ها استفاده از مواد شود که یکی از آن روشیکدیگر استفاده می

است که از دیرباز در صنعت جداسازي  هاتیزئولمتخلخل مانند 
اکسید کربن در گاز طبیعی شود. حضور ديها استفاده میاز آن

 Liu et( شودباعث ایجاد مشکلات فراوانی در این زمینه می
al. 2013; Chu et al. 2016(.  بنابراین باید آن را به

حل مناسب، تواند راهنحوي جدا نمود که استفاده از زئولیت می
 .Dehghani et alباشد (ده و کارآمد در این زمینه سا

2017; Chu et al. 2016(.  در زمینه بررسی خواص جذب
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مطالعات بسیاري  هاتیزئولو جداسازي ترکیبات گازي توسط 
ها عوامل چون عواملی چون شده است که اکثر این فعالیتانجام

سی قرار دما، فشار، اندازه حفره، نوع ساختار و ... را موردبرر
شود. چو و ها اشاره میاند که در ادامه به برخی از آنداده

) به بررسی رفتار جذب Chu et al. 2016همکاران (
وسیله روش به JSRمتان در زئولیت با ساختار  اکسید کربندي

ها در این مطالعه براي برهمکنش بین اند. آنکارلو پرداختهمونت
 PCFFاز از میدان نیرو گ-گاز و زئولیت-هاي گازمولکول

اند که نتایج حاصل از ها گزارش کردهاند. آناستفاده کرده
همخوانی بسیار خوبی  PCFFوسیله میدان نیرو سازي بهشبیه

ها اثر حضور با نتایج آزمایشگاهی موجود دارد همچنین آن
را بر خواص جذبی زئولیت موردبررسی قرار  Na+غلظت یون 

براي  (Rahmati and Modarres, 2013)اند. داده
اکسید کربن بر روي زئولیت با ساختار بررسی جذب متان و دي

 PCFFکارلو و میدان نیرو سازي مونتمختلف از روش شبیه
دهد که ها نشان میاند. نتایج آنبراي این منظور استفاده کرده

قبولی با نتایج سازي مطابقت قابلنتایج حاصل از شبیه
ها در کار مشابه دیگري ود دارد. همچنین آنآزمایشگاهی موج

)Rahmati and Modarress, 2009 به بررسی جذب (
، MSEها جدید با ساختارهاي گاز نیتروژن بر روي زئولیت

IHW ،IWV ،SIV و UFI ؛ اندمطالعه خود را انجام داده
بیشتر هدف پیدا کردن یک رابطه منطقی بین ترکیب درصد  که

ها از تابع ساختار زئولیت با میزان جذب آن بوده است. آن
هاي غیر براي مدل کردن برهمکنش 9جونز-پتانسیل لنارد

دهند که مقدار ها نشان میاند و نتایج آنپیوندي استفاده کرده
ط محیطی و جذب تحت تأثیر پارامترهاي گوناگونی از شرای

 گفت توانمی طورکلیبه بنابراین؛ ساختاري زئولیت است
 هايبرهمکنش محاسبه براي PCFFنیرو  میدان از استفاده

 درون گاز جذب سازيشبیه در زئولیت-گاز و گاز-گاز
    .دهدمی ارائه را قبولیقابل نتایج زئولیت، ساختارهاي

(Wang et al, 2006)  توسط روشCBMC  و دینامیک
غیر تعادلی در دماي محیط به جداسازي ترکیب  10مولکولی

-دوتایی گازهاي نیتروژن و اکسیژن توسط غشاء کربنی پرداخته
هاي غیر پیوندي براي برهمکنش L-Jاند. از تابع پتانسیل 

استفاده و تأثیر ضخامت غشاء، عمق حفره و فشار در این مطالعه 
ره سبب افزایش جذب براي شده است و افزایش عمق حفبررسی

یابد. جذب هر دو گاز شده است اما غلظت اکسیژن کاهش می
صورت خالص و ترکیب دوجزئی بر روي اکسید و متان بهدي

                                                            
9 Lennard_Jones (L-J) 
10 Molecular Dynamic 

 .et al, 2009)  (Aتوسط NaYزئولیت با ساختار 
Ghoufi  11توسط روشGCMC  و روش آزمایشگاهی

شده است. در این مطالعه تأثیر غلظت متان بر جذب بررسی
سازي و شده و مطابقت نتایج شبیهاکسید بررسیدي

شده است. جذب و نفوذ ترکیب دوتایی آزمایشگاهی نیز گزارش
وسیله به MFIاکسید و بنزن بر روي زئولیت با ساختار دي

             رلو توسطکاهاي دینامیک مولکولی و مونتروش
(Yu & Yang, 2006) شده است. از تابع پتانسیل بررسی

J-L هاي براي مدل نمودن برهمکنش 12به همراه تابع کولن
اند و تأثیر دما، فشار، ترکیب اجزاء غیر پیوندي استفاده کرده

سازي با شده و نتایج شبیهخوراك ورودي و گرماي جذب بررسی
 Skoulidas and)ی داشتند. آزمایشگاهی مطابقت خوب

Sholl, 2005)  به بررسی خواص نفوذپذیري و انتقال
اکسید کربن، نیتروژن و هیدروژن درون گازهاي متان، دي

در دماي محیط با استفاده  IRMOF-6 و  MOF-5ساختار 
ها از میدان نیرو اند. آناز روش دینامیک مولکولی پرداخته

Universal هاي بین شبراي مدل کردن برهمکن
هاي هاي گاز با یکدیگر و همچنین برهمکنش مولکولمولکول

 Karra and(اند. استفاده کرده MOFگاز با ساختارهاي 
Walton, 2010( کارلو براي بررسی جذب از روش مونت

اکسید کربن، منواکسید کربن و نیتروژن در گازهاي دي
نیرو از  میدان ها ازاند. آناستفاده کرده MOFساختارهاي 

به همراه میدان نیرو  Universalمیدان نیرو 
DREIDING گاز و گاز-گاز هايبرهمکنش محاسبه براي-

MOF اند. نتایج حاصل از سازي جذب استفاده کردهشبیه در
قبولی با نتایج آزمایشگاهی داشته خوانی قابلسازي همشبیه

به بررسی جذب  )Yang and Zhong, 2006(است. 
اکسید کربن، متان و هیدروژن توسط ایی ديتترکیب سه
روش  وسیلهبه Cu-BTC و MOF-5 ساختارهاي

و  OPLSSها از میدان نیرو اند. آنکارلو پرداختهمونت
TraPPe هاي بین گازها و ساختار براي مدل کردن برهمکنش

اند که نتایج ها گزارش کردهاند. آناکسید فلزي استفاده کرده
هاي آزمایشگاهی موجود مطابقت ي با دادهسازحاصل از شبیه

-Martín-Calvo, García(قبول و خوبی دارد. قابل
Pérez et al., 2008(  در کار مشابه دیگري به بررسی

 IFMOF-1و  Cu-BTCخواص جداسازي ساختارهاي 
اکسید براي ترکیبات مختلفی از گازهاي متان، نیتروژن و دي

ها براي انجام اند. آنختهکارلو پرداکربن، توسط روش مونت
                                                            

11 Grand Canonical Monte Carlo 
12 Colon Function 
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به همراه  Universalسازي از میدان نیرو محاسبات شبیه
براي در نظر گرفتن برهمکنش  DREIDINGمیدان نیرو 

 ,Yazaydın(اند. گاز با ساختارهاي اکسید فلزي استفاده کرده
Benin et al., 2009( اکسید کربن به بررسی جذب دي

ها از هر دو روش اند آنپرداخته Cu-BTCتوسط ساختار 
کارلو و روش آزمایشگاهی براي این منظور سازي مونتشبیه

سازي با نتایج آزمایشگاهی اند. نتایج حاصل از شبیهاستفاده کرده
ها اندکی با یکدیگر اختلاف دارد اما ازنظر روند افزایش جذب آن

 Yang, Xue et(قبولی دارد. خوانی قابلبا افزایش فشار هم
al., 2007( اکسید کربن از ترکیب گازي به جداسازي دي

 Cu-BTC ساختارکارلو و با استفاده از توسط روش مونت
 OPLSهاي نیرو ها در محاسبات خود از میداناند. آنپرداخته

ها سازي آناند. نتایج حاصل از شبیهاستفاده کرده TraPPeو 
؛ هی موجود داشته استخوانی بسیار خوبی با نتایج آزمایشگاهم

توان گفت که بررسی مطالعات قبلی طورکلی میبنابراین به
براي  Universalدهد استفاده از میدان نیرو نشان می

سازي در شبیه MOF-گاز و گاز-هاي گازمحاسبه برهمکنش
قبولی را ارائه ، نتایج قابلMOFجذب گاز درون ساختارهاي 

 .Babarao and Jiang, 2009; Li et alدهد (می
2011; Huang et al. 2016) .که تعداد ازآنجایی

ها ساختارهاي زئولیت بسیار زیاد است و سالانه به تعداد آن
ها در ارتباط با شود لازم است خواص عملکردي آنافزوده می

جذب و جداسازي ترکیبات گازي موردبحث و بررسی قرار گیرد. 
سازي مولکولی به روش بنابراین در این مطالعه از روش شبیه

کارلو و دینامیک مولکولی به بررسی خواص جذب و مونت
 Cu-BTCو ساختار آلی  FAUو  MFIجداسازي زئولیت 

 ها نیز مقایسه شده است.پرداخته و خواص عملکردي آن
 
  روش انجام تحقیق -2

وسیله هاي گاز بهسازي مولکولی جذب سطحی مولکولدر شبیه
ئولیت -گاز و برهمکنش گاز-برهمکنش گاز ها، دو نوعیتزئول

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

هاي موجود در ساختار نانولوله مناسب یکدیگر و با اتم
. در این (Rahmati and Modarress, 2009)است

هاي براي مدل کردن برهمکنش PCFF نیرو مطالعه از میدان 
شود. بعد از انتخاب مدل انرژي، انتخاب مولکولی استفاده میبین

سازي یکی از مدل ساختار زئولیت و تشکیل جعبه شبیه
آید. معمولاً حساب میسازي مولکولی بهترین مراحل شبیهمهم
صورت ساختاري صلب و بدون انعطاف در نظر ها بهیتزئول
 2×2×2سازي یک ابرسلول متشکل ازشود. جعبه شبیهته میگرف

تصویر شماتیکی از زئولیت  1 شکلسلول واحد زئولیت است. در 
و ساختار  MFIو  FAUهایی با از ساختار مولکولی زئولیت

 مشاهده است.قابل Cu-BTCفلزي آلی
 

 

 
و  MFIو  FAUهایی زئولیت: تصویر شماتیکی از ساختار مولکولی 1 شکل

 Cu-BTC فلزيآلیساختار 

شود این ساختارها داراي تخلخل طوري که مشاهده میهمان
رود رفتار جذبی متفاوتی نیز متفاوتی هستند بنابراین انتظار می

مشخصات یک سلول واحد از  1داشته باشند. در جدول 
-Cuو همچنین ساختار  FAUو  MFIساختارهاي زئولیت 

BTC شده است.خلاصه 
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  هاخواص ساختاري جاذب -1جدول 
 

بیشـترین  Cu-BTCدهد که ساختار نشان می 1نتایج در جدول 
سطح ویژه را دارد و درصد حجم فضـاي خـالی بـه حجـم کـل 

)FFVرود جـذب بیشـتري ) نسبتاً بالایی دارد بنابراین انتظار می
نسبت به سایر ساختارها داشته باشد البته باید در نظر داشت کـه 

ــاز جذب ــوع گ ــه ن ــذب ب ــدار ج ــرهممق ــونده و ب ــین ش کنش ب
 هاي آن با ساختار نیز بستگی دارد. کمترین سطح ویژه ومولکول

FFV  به زئولیت با ساختارMFI .اختصاص دارد 
انتهـا از شرایط مـرزي متنـاوب بـراي ایجـاد یـک سیسـتم بـی

شده است. براي کاهش زمان و حجم محاسبات از شـعاع استفاده
اسـت. شـده براي شعاع مجاز بـرهمکنش استفاده nm 10قطع 

پس از مشخص شدن مدل برهمکنش و ساختار سیستم بایـد از 
سازي مولکولی بـه روش الگوریتم مناسب استفاده نمود. در شبیه

هـاي براي ایجـاد موقعیـت 13کارلو از الگوریتم متروپولیسمونت
کـارلو بـه روش سـازي مونـتشـود. در شـبیهجدید استفاده مـی

                                                            
13 Metropolis Algorithm 

و پتانسـیل  ، حجـم، دمـا (GCMC)14مجموعه بنـدادي بـزرگ
هـا تغییـر ها یا اتمکه تعداد مولکولشیمیایی ثابت است، درحالی

 Jiang et al. 2005; Mahdizadeh andکنــد (مــی

Tayyari, 2012)ــات انجام ــذب و . مطالع ــه ج ــده در زمین ش
دهد که جداسازي ترکیبات گازي توسط غشاء غیر آلی نشان می

این زمینه است کارلو یک روش کارآمد و مناسب در روش مونت
خـوانی مناسـب و و نتایج حاصل از آن با نتایج آزمایشـگاهی هم

 Jung, Kim et al. 2006, Huang, Zhangدارد (خوبی را 

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(. گـاز  15پتانسـیل شـیمیایی تـابعی از فوگاسـیته
سازي از فوگاسـیته است، بنابراین در تمام روابط موجود در شبیه

شود. از فرض گـاز ایـده آل بـراي اسـتفاده از فشـار استفاده می
-سازي اسـتفاده مـیبجاي فوگاسیته براي تمامی گازها در شبیه

درصد آن  50میلیون است که سازي یکتعداد مراحل شبیهشود. 
 Jiang etشود (عنوان در نظر گرفته میبراي رسیدن سیستم به

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

. پس شوددر نانولوله کربنی توسط یک عدد تصادفی انتخاب می
از انتخاب مولکول گاز، توسط عدد تصادفی دیگري یک حرکـت 

شود. با توجه به سـاختار گازهـاي این مولکول نسبت داده می به
موردبررسی حرکات ایجاد، حذف، جابجـایی، چـرخش و خمـش 

اي در نظر گرفته شـده اسـت. بـا توجـه بـه نـوع حرکـت، زاویه
وابط پذیرفتن شود و سپس توسط رتغییرات در سیستم ایجاد می

شود. جزئیات مربوط به همان حرکت، حرکت پذیرفته و یا رد می
مربوط به روابط پـذیرش و عـدم پـذیرش حرکـات تصـادفی در 

 Rahmati and)اســـت مطالعـــات قبلـــی نیـــز موجـــود 

Modarress, 2009). 
 
  نتایج -3

 PCFFدهند که استفاده از میدان نیـرو مطالعات قبلی نشان می
اکسید کـربن و متـان بـر روي زئولیـت براي بررسی جذب دي

 Chu et al. 2016; Rahmati and)اســت مناســب 

                                                            
14Grand Canonical Monte Carlo 
15 Fugacity 
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Modarress, 2013; Zhang et al, 2013).  بنـابراین در
سـازي پرداختـه بررسی صـحت نتـایج حاصـل از شبیه ابتدا به

ــه قابلمی ــود. نکت ــود دادهش ــا کمب ــن اینج ــل در ای ــاي تأم ه
سـازي و دم تطـابق کامـل بـین شـرایط شبیهآزمایشگاهی و ع
 آزمایشگاه است.

 
 درون زئولیت گاز جذب نتایج صحت بررسی 

 MFIاکسید کربن را درون زئولیت با ساختار جذب دما ثابت دي
شـده توسـط دهـد. نتـایج گزارشرا در دما محـیط نشـان مـی

)Dunne, Furgani et al. 2009(  به دلیل دمـاي کمتـر از
 Krishna(رفـت کـه نتـایج است اما انتظار میسایرین بیشتر 

and Van Baten 2007(  و)Babarao, Hu et al. 
هـا چنین نیست و نتـایج آنبرهم منطبق باشند که این )2007
درصد اختلاف دارند که این اختلاف ناشی از شـرایط  30تقریباً 

 شـود.هـا مـیو شـرایط آزمـایش MFIمتفاوت خلوص زئولیت 
توان از یک نتایج خـاص و بـا دقت داشت که نمیبنابراین باید 

طور دقیق توان بهاي انجام دارد و نمیدرصد مقایسه 100دقت 
و مطلق از یک نتیجه آزمایشگاهی براي تائید نتـایج حاصـل از 

سازي استفاده نمود. نتایج آزمایشگاهی متعدد ایـن امکـان شبیه
ل از آورند کـه بـا یـک دیـد صـحیح نتـایج حاصـرا فراهم می

منظور سازي ازنظر کیفی و کمی موردبررسی قرار گیرند. بهشبیه
هـا خـالص، بررسی صحت نتایج براي جذب گـاز درون زئولیت

 در دمـاي MFIاکسید کربن درون زئولیـت جذب دما ثابت دي
K298  و فشارkPa 1000-0 نیـرو  با استفاده از میـدانPCFF 

 2 شـکلیسـه و در محاسبه و با نتایج آزمایشگاهی موجـود مقا
دهنـد کـه میـدان نیـرو نشان داده شده است. نتایج نشان مـی

PCFF قبولی با نتایج آزمایشگاهی دارد. البته مقـدار تطابق قابل
اختلافی وجود دارد که به دلیل اخـتلاف در سـاختار زئولیـت و 

 شرایط آزمایشگاهی هست.
 

 
 

 
  MFIاکسید کربن توسط زئولیت : جذب دما ثابت دي2 شکل

 MFI، جذب دما ثابت متان را درون زئولیت با سـاختار 3 شکل
-در دما محیط بـراي نتـایج آزمایشـگاهی موجـود نشـان مـی

 Babarao, Hu et al. 2007, Himeno, Tomita(دهند
et al. 2007, van den Bergh, Mittelmeijer-

Hazeleger et al. 2010(طوري که در ایـن شـکل .  همان
مشخص است نتایج آزمایشگاهی موجود نیز با یکدیگر اختلاف 

رفت که نتایج کریشنا و گولدن بـرهم منطبـق دارند. انتظار می
درصـد  30یبـاً هـا تقرچنـین نیسـت و نتـایج آنباشند کـه این

اختلاف دارند که این اختلاف ناشی از شرایط متفـاوت خلـوص 
منظور بررسـی شـود. بـهها مـیو شرایط آزمایش MFIزئولیت 

، جـذب دمـا ثابـت صحت نتایج براي جذب متان درون زئولیت
ــت  ــان درون زئولی ــاي  MFIمت ــار  K298 در دم  kPaو فش

ده و بـا نتـایج شـمحاسبه PCFF با استفاده از میـدان 1000-0
-van den Bergh, Mittelmeijer(آزمایشـگاهی موجـود 

Hazeleger et al. 2010(  مقایسـه گردیـده اسـت کـه در
دهنـد کـه میـدان مشاهده است. نتایج نشان مـیقابل  3 شکل
 تطابق قابـل قبـولی بـا نتـایج آزمایشـگاهی دارد. PCFFنیرو 
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 MFI: جذب دما ثابت گاز متان توسط زئولیت 3 شکل

 

 Cu-BTCدرون  گاز جذب نتایج صحت بررسی  
، CO2منظور بررسی صحت نتایج مربوط به جذب گازهاي به

CH4  وN2 شده در این زمینه استفاده از مطالعات قبلی انجام
دهد که براي محاسبه شود. بررسی مطالعات نشان میمی

از میدان نیرو  Cu-BTCهاي بین گاز و ساختار برهمکنش
DREIDING هاي شود که فقط براي اتماستفاده میCu 

 Universalاز میدان نیرو  Cu-BTCموجود در ساختار 
. مقادیر بار جزئی مورداستفاده در برهمکنش شده استاستفاده

 Cu-BTCدهنده گاز و ساختار هاي تشکیلکلومبیک براي اتم
شده است و سایر تنظیمات مربوط به در جدول زیر خلاصه

  سازي دقیقاً مشابه بخش جذب گاز در زئولیت است.شبیه

حاصل  K 298نمودار جذب گاز نیتروژن را در دماي  4 شکلدر 
شده شده و همچنین مطالعات قبلی انجامسازي انجاماز شبیه

دهند که اختلاف بین نتایج دهد. نتایج نشان مینشان می
تواند به دلیل میشده در مطالعات قبلی وجود دارد که گزارش

 Cu-BTCها و خلوص ساختار شرایط آزمایشگاهی، دستگاه
سازي و سازي با نتایج شبیهاما نتایج حاصل از شبیه؛ باشد

؛ قبولی داردخوانی قابلشده توسط کارا همآزمایشگاهی ارائه
هاي آزمایشگاهی و سازي با دادهمقایسه نتایج شبیه بنابراین
 مورداستفاده نیرو میدان دهد کهمیسازي موجود نشان شبیه
 مناسب Cu-BTC ساختار نیتروژن درون جذب سازيشبیه براي

نتایج جذب  4 شکلدر  .دهدقبولی را ارائه میاست و نتایج قابل
شود. نتایج حاصل مشاهده می Cu-BTCگاز متان درون ساختار 

قبولی با نتایج آزمایشگاهی موجود سازي مطابقت قابلاز شبیه
توان بیان کرد که میدان نیرو مورداستفاده براي بنابراین می؛ دارد

 مناسب است. در Cu-BTCزي جذب متان درون ساختار ساشبیه
-Cu ساختار اکسید کربن دروندي گاز جذب نتایج 4 شکل

BTC دهند که همواره قبلی نشان می نتایج. شودمی مشاهده
سازي موجود اختلاف وجود نتایج آزمایشگاهی و نتایج شبیه بین

شده است. دارد و این نکته در اکثر مطالعات قبلی مشاهده
هاي موجود نشان با داده سازيشبیه از مقایسه نتایج حاصل

ها وجود دهد که در فشار بالا همخوانی بسیار خوبی بین آنمی
؛ شودمحسوس میمقدار اختلاف دارد و فقط در فشارهاي کم

 مورداستفاده نیرو میدان توان گفت کهطورکلی میبنابراین به
نتایج  Cu-BTC اکسید کربن ساختاردي جذب سازيشبیه براي

بنابراین با توجه به مقایسه ؛ دهدقبولی را ارائه میخوب و قابل
اکسید کربن شده براي جذب گازهاي متان، نیتروژن و ديانجام

توان گفت که میدان نیرو می Cu-BTCدرون ساختار 
مورداستفاده براي جذب این سه گاز مناسب است بنابراین 

توان از این میدان نیرو براي جذب چندتایی این گازهاي می
را  Cu-BTCاستفاده نمود و خواص گزینش پذیري ساختار 

 بررسی نمود.

 هابار جزیی اتم :2جدول                 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ئیزبار ج نوع اتم

Cu 1 

bO -0.6 

aC 0.7 

bC 0.0 

cC -0.15 

H 0.15 

)4C(CH 0.0 

)2C(CO 0.7 

)2O(CO -0.35 

)2N(N -0.40484 
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اکسید کربن و نیتروژن توسط ساختار : جذب دما ثابت متان، دي4 شکل 

Cu-BTC 
 

 16جذب گاز خالص 

اکسید کربن نیتروژن، متان و ديگازهاي  ثابت دما در ابتدا جذب
 و FAU و MFI زئولیتی صورت خالص درون ساختارهايبه

 دما صورت خالص دربه Cu-BTC ساختار اکسید فلزي همچنین
شود. می محاسبه GCMC روش توسط مختلف فشارهاي و

و  MFIجذب دما ثابت گاز متان توسط ساختارهاي زئولیتی 
FAU  و همچنین در دما و فشارهاي مختلف توسط روش

                                                            
16 Pure gas Adsorption 

GCMC  مشاهده است. نتایج افزایش جذب قابل محاسبه و در
ل دهد. درواقع در فشارهاي پایین اورا با افزایش فشار نشان می

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

دهند که با شود. همچنین نتایج نشان میتوسط گاز اشغال می
یابد. درواقع با افزایش دما افزایش دما مقدار جذب نیز کاهش می

ها براي در یکجا قرار یل آنگردد و تماها زیاد میجنبش مولکول
 یابد.شود و درنتیجه مقدار جذب کاهش میگرفتن کم می

 
 Cu-BTCو  MFI ،FAU: جذب دما ثابت متان در ساختارهاي 5 شکل

 در دماهاي مختلف
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مقایسه ایزوترم جذب متان درون ساختارهاي مختلف در دماي 
K 298  دهند که شده است. نتایج نشان میترسیم 6 شکلدر

هاي جذب متان تحت تأثیر ساختار مولکولی جاذب است. ایزوترم
با افزایش فشار مقدار جذب تغییر  MFIکه در زئولیت طوريبه

کند که این رفتار به دلیل تخلخل پایین این زئولیت چندانی نمی
را نیز به خود اختصاص داده  FFVکه کمترین طورياست به

اما رفتار افزایش جذب با افزایش فشار تقریباً براي هر دو ؛ است
مشابه است و با افزایش فشار مقدار  Cu-BTCو  FAUساختار 

یابد که این رفتار به دلیل فضاي خالی و جذب نیز افزایش می
تخلخل زیاد درون ساختار است که با افزایش فشار مولکول 

-Cuدهد. نظر به اینکه ساختار بیشتري را در خود جایی می

BTC  داراي تخلخل و فضاي خالی بسیار زیاد است تقریباً دو
 دارد. FAUئولیت برابر مقدار جذب گاز متان بیشتري نسبت به ز

 
-Cuو  MFI ،FAU: مقایسه مقدار جذب متان در ساختارهاي 6 شکل

BTC 

و  MFIجذب دما ثابت گاز نیتروژن توسط ساختارهاي زئولیتی 
FAU  و همچنین ساختارCu-BTC  در دما و فشارهاي مختلف

 ثابت دما در ابتدا جذبمحاسبه و در  GCMCتوسط روش 
صورت خالص درون اکسید کربن بهنیتروژن، متان و ديگازهاي 

ساختار اکسید  همچنین و FAU و MFI زئولیتی ساختارهاي
 مختلف فشارهاي و دما صورت خالص دربه Cu-BTC فلزي
شود. جذب دما ثابت گاز متان می محاسبه GCMC روش توسط

و همچنین در دما و  FAUو  MFIتوسط ساختارهاي زئولیتی 
 محاسبه و در  GCMCفشارهاي مختلف توسط روش 

مشاهده است. نتایج افزایش جذب را با افزایش فشار نشان قابل
هاي گاز ل مولکولدهد. درواقع در فشارهاي پایین اومی
شوند و سپس صورت تک لایه جذب سطح داخلی ساختار میبه

با افزایش فشار سایر فضاي خالی در ساختار توسط گاز اشغال 
دهند که با افزایش دما مقدار شود. همچنین نتایج نشان میمی

یابد. درواقع با افزایش دما جنبش جذب نیز کاهش می
ها براي در یکجا قرار گرفتن یل آنگردد و تماها زیاد میمولکول
 یابد.شود و درنتیجه مقدار جذب کاهش میکم می

 
مشاهده است. نتایج افزایش جذب را با افزایش فشار نشان قابل 

هاي گاز دهد. درواقع در فشارهاي پایین اول مولکولمی
وند و سپس شصورت تک لایه جذب سطح داخلی ساختار میبه

با افزایش فشار سایر فضاي خالی در ساختار توسط گاز اشغال 
دهند که افزایش دما کاهش مقدار شود. نتایج نیز نشان میمی

 جذب نیتروژن را به همراه دارد.
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-Cuو  MFI ،FAU: جذب دما ثابت نیتروژن در ساختارهاي 7 شکل

BTC در دماهاي مختلف 

مقایسه ایزوترم جذب نیتروژن درون ساختارهاي مختلف در 
دهند شده است. نتایج نشان میترسیم 8 شکلدر  K 298دماي 

هاي جذب نیتروژن نیز همانند متان تحت تأثیر که ایزوترم
ساختار مولکولی جاذب بوده و رفتار جذب با افزایش فشار 

در همانند گاز متان عیناً تکرار شده است با این تفاوت که 
رفتار و مقدار جذب تقریباً  kpa 1000فشارهاي کمتر از 

شود. نظر به اینکه یکسانی براي هر دو نوع زئولیت مشاهده می
داراي تخلخل و فضاي خالی بسیار زیاد  Cu-BTCساختار 

نسبت به ساختارهاي زئولیت است تقریباً دو برابر مقدار جذب 
 رد.دا FAUگاز نیتروژن بیشتري نسبت به زئولیت 

 
-Cuو  MFI ،FAU: مقایسه مقدار جذب نیتروژن در ساختارهاي 8 شکل

BTC 

اکسید کربن توسط ساختارهاي زئولیتی جذب دما ثابت گاز دي
MFI  وFAU  و همچنین ساختارCu-BTC  در دما و فشارهاي

 9 شکلمحاسبه و در  GCMCمختلف توسط روش 
مشاهده است. نتایج افزایش جذب را با افزایش فشار نشان قابل
هاي گاز دهد. درواقع در فشارهاي پایین اول مولکولمی
شوند و سپس صورت تک لایه جذب سطح داخلی ساختار میبه

با افزایش فشار سایر فضاي خالی در ساختار توسط گاز اشغال 
سید کربن را اککاهش مقدار جذب دي شود. نتایج همچنینمی

  دهند.با افزایش دما نشان می
اکسید کربن درون ساختارهاي مقایسه ایزوترم جذب گاز دي

شده است. نتایج ترسیم 10 شکلدر  K 298مختلف در دماي 
اکسید کربن به ساختار هاي جذب ديدهند که ایزوترمنشان می

مولکولی جاذب بستگی دارد و بیشترین مقدار جذب در ساختار 
Cu-BTC  بوده است. درواقع ساختارCu-BTC  به دلیل تخلخل

الی بسیار زیاد نسبت به ساختارهاي زئولیت تمایل و فضاي خ
اکسید کربن دارد. در سازي ديبسیار زیادي به جذب و ذخیره

مقدار جذب بیشتري در  FAUها، زئولیت با ساختار بین زئولیت
 را دارد. bar 1فشارهاي بیشتر از 
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و  MFI ،FAUاکسید کربن در ساختارهاي : جذب دما ثابت دي9 شکل

Cu-BTC در دماهاي مختلف 

 
، MFIاکسید کربن در ساختارهاي : مقایسه مقدار جذب دي10 شکل

FAU  وCu-BTC   

 جذب ترکیبات دوتایی گاز 

باید در نظر داشت که معمولاً از جامدات متخلخل مانند باید 
فلزي براي جداسازي ترکیبات گازي ها و ساختارهاي آلیتزئولی

شود. به همین دلیل بررسی رفتار جذب مختلف استفاده می
و ساختار  MFIو  FAUرقابتی هر یک از ساختارهاي زئولیت 

Cu-BTC اي برخوردار است. به همین منظور در از اهمیت ویژه
 5000و  kPa 100 ،1000و فشار کل مختلف  K 298دماي 

کارلو جذب رقابتی براي ترکیب دوتایی گاز توسط روش مونت
CO2  با گازN2  و همچنین ترکیب دوتایی گازCO2  با گاز
CH4 درصد  90درصد تا  10هاي مختلف خوراك از در غلظت

 موردبررسی قرارگرفته است.

و گاز  N2را با گاز  CO2مقدار جذب رقابتی گاز  11 شکلدر 
CH4  توسط ساختار زئولیتFAU شده است. خطوط ترسیم
و خطوط تو پر مربوط به  CO2چین مربوط به جذب گاز نقطه

دهند که است. نتایج نشان می CH4و  N2جذب گازهاي 
شود افزایش فشار کل موجب افزایش جذب هر دو گاز می

اثر تغییرات خیلی کمتر از  kPa 100که در فشار کل طوريبه
است. مقدار جذب برابر براي گازهاي  kPa 5000فشار کل 

CO2  وN2  درصد  80در خوراك با ترکیب درصد بیش از
در  CH4و  CO2رکیب گازهاي دهد اما براي تنیتروژن رخ می

؛ افتددرصد گاز متان اتفاق می 80تا  70خوراك با ترکیب درصد 
 N2هاي بالاتري از در غلظت FAUدیگر زئولیت عبارتبه

دارد.  N2از ترکیب گازي با  CO2تمایل به جداسازي 
با گازهاي  CO2درمجموع مقایسه نتایج زیر براي ترکیب 

د که تمایل زئولیت با ساختار دهنشان می CH4و  N2مختلف 
FAU  به جذبCH4  نسبت بهN2  بیشتر است که این مهم به

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

و گاز  N2را با گاز  CO2مقدار جذب رقابتی گاز  12 شکلدر 
CH4  توسط ساختار زئولیتMFI شده است. خطوط ترسیم
و خطوط تو پر مربوط به  CO2چین مربوط به جذب گاز نقطه

فتار دهند که راست. نتایج نشان می CH4و  N2جذب گازهاي 
 کاملاً شبیه به ساختار زئولیت MFIجذب رقابتی ساختار زئولیت 



  39 -56 ، صفحه1395 زمستان، سوم، شماره اول مطالعات علوم محیط زیست، دوره

50 
 

 
اکسید کربن با گازهاي متان و نیتروژن در ترکیب : جذب رقابتی دي11 شکل

 K298 و دماي FAUها در زئولیت دوتایی آن

FAU  است با این تفاوت که مقدار جذب در ساختارMFI  براي
تمامی گازهاي کمتر است و همچنین اثر افزایش فشار کل بر 

که در زئولیت با طوريافزایش جذب گازها نیز کمتر شده است به
 kPa 1000به  kPa 100افزایش فشار کل از  FAUساختار 

شود که در می CO2درصدي مقدار جذب  500موجب افزایش 
با ساختار  در زئولیت CO2شرایط یکسان افزایش درصد جذب 

MFI 150 این رفتار براي سایر فشارها نیز  ؛ کهدرصد است
مشاهده است. همچنین از مقایسه رفتار جذب رقابتی دو قابل

توان دریافت که مقدار جذب می FAUو  MFIساختار زئولیت 
در زئولیت با ساختار  CH4و  N2با هر دو گاز  CO2برابر گاز 

MFI  در غلظت گازCO2 افتد در خوراك کمتري اتفاق می
در  CO2دیگر این ساختار زئولیت توانایی جداسازي عبارتیبه

بنابراین ؛ دارد FAUغلظت کم را نسبت به زئولیت با ساختار 
گزینش پذیري  MFIتوان انتظار داشت که زئولیت با ساختار می

CO2  بیشتري نسبت به زئولیت با ساختارFAU  خواهد داشت
 گیرد.امه موردبحث و بررسی قرار میکه در اد

 

 
اکسید کربن با گازهاي متان و نیتروژن در ترکیب : جذب رقابتی دي12 شکل

 K298و دماي  MFIها در زئولیت دوتایی آن

و گاز  N2را با گاز  CO2مقدار جذب رقابتی گاز  13 شکلدر 
CH4  توسط ساختارCu-BTC شده است. خطوط ترسیم
و خطوط تو پر مربوط به  CO2چین مربوط به جذب گاز نقطه

دهند که رفتار است. نتایج نشان می CH4و  N2جذب گازهاي 
کاملاً با ساختارهاي زئولیت  Cu-BTCجذب رقابتی ساختار 

بسیار زیاد  CO2که اولاً مقدار جذب گاز طوريمتفاوت است به
تقریباً  CO2است ثانیاً افزایش فشار کل خوراك بر مقدار جذب 

 kPaبه  kPa 1000مثال افزایش فشار از عنوانناچیز است به
 CO2درصدي گاز  4-3موجب افزایش جذب تقریباً  5000
شود که این درصد افزایش براي ساختارهاي زئولیت بسیار می

دهند که جذب برابر گاز زیاد است. همچنین نتایج نشان می
CO2  با گازهايN2  وCH4  ها در درصدي آن 90تا غلظت

د افتد که این مهم نشانگر تمایل بسیار زیاخوراك اتفاق نمی
و  N2نسبت به  CO2هاي گازي به مولکول Cu-BTCساختار 

CH4 بنابراین ساختار ؛ استCu-BTC  توانایی جذب گازCO2 
منظور هاي بسیار کم آن در خوراك را دارد. بهرا در غلظت
تر رفتار جذب رقابتی در این ساختارها باید پارامتر بررسی دقیق
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رد که در ادامه به گزینش پذیري محاسبه و موردبررسی قرار گی
 شود.این مهم پرداخته می

 

 
اکسید کربن با گازهاي متان و نیتروژن در ترکیب : جذب رقابتی دي13 شکل

 K298و دماي  Cu-BTCها در ساختار دوتایی آن

 گزینش پذیري  

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

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

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

در  iمیزان غلظت جزء  ixو  iمیزان جذب جزء  iyدر رابطه بالا 
نسبت به  CO2گزینش پذیري گاز  14 شکلدر  خوراك است.

در فشارهاي  FAUدر زئولیت با ساختار  CH4و  N2گازهاي 
شده است. در خوراك محاسبه CO2کل مختلف تابعی از غلظت 

دهد که افزایش فشار کل خوراك طورکلی نشان مینتایج به
شود که در برخی مواقع ممکن ش گزینش پذیري میباعث کاه

اکسید کربن در خوراك نیز وابسته باشد. است به غلظت دي

با توجه به تمایل  FAUدرواقع در فشارهاي کم ساختار زئولیت 
 CH4و  CO2 ،N2هاي گازي هاي خود نسبت به مولکولاتم

ین عمل خواهد کرد اما با افزایش فشار، نیروي فشار در جاذبه ب
ساختار زئولیت و گازها دخالت کرد و باعث جذب بیشتر 

هاي گازي شود و اثر جاذبه بین ساختار و مولکولها میمولکول
 CO2این باعث کاهش گزینش پذیري گاز  یابد کهکاهش می

طوري که انتظار شود. همانمی CH4و  N2نسبت به گازهاي 
بت به نس N2تمایل جذب گاز  FAUرفت ساختار زئولیت می

اکسید کربن کمتري دارد بنابراین گزینش پذیري دي CH4گاز 
اکسید کربن نسبت به نسبت به نیتروژن از گزینش پذیري دي

 متان بیشتر است.

 

 
اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن در : گزینش پذیري دي14 شکل

 K 298دماي  و FAUزئولیت 

و  N2نسبت به گازهاي  CO2گزینش پذیري گاز  15 شکلدر 
CH4  در زئولیت با ساختارMFI  در فشارهاي کل و غلظت
CO2 دهدمی نشان شده است. نتایجدر خوراك مختلف محاسبه 

 در خوراك باعث افزایش کربن اکسیدغلظت دي افزایش که
نیتروژن در فشارهاي  به نسبت کربن اکسیدگزینش پذیري دي



  39 -56 ، صفحه1395 زمستان، سوم، شماره اول مطالعات علوم محیط زیست، دوره

52 
 

هاي گاز شود. درواقع در فشارهاي کم تعداد مولکولپائین می
 CO2که زئولیت تمایل به جذب بیشتر کم بوده و ازآنجایی

را جذب کند. با  CO2کند تمامی دارد، سعی می N2نسبت به 
فعال براي هاي تمامی سایت کربن اکسیدافزایش غلظت دي

اما ؛ شودکنند و گزینش پذیري زیاد میجذب شروع به جذب می
هاي فعال براي جذب در فشارهاي بالا تقریباً تمامی سایت

CO2 هاي شده و از طرف دیگر اثر جاذبه و دافعه اتماشغال
واسطه جذب گاز بر روي سایر گازهاي جذب نشده زئولیت به
تر در ساختار راحت N2هاي شود، بنابراین مولکولکمتر می

این  ؛ کهیابدگیرند و گزینش پذیري کاهش میزئولیت قرار می
ت به متان اکسید کربن نسبرفتار در مورد گزینش پذیري دي

کمی متفاوت است و در ابتدا افزایش و سپس کاهش گزینش 
به همراه  kPa 5000در فشار  CO2پذیري را با افزایش غلظت 

هاي متان به دلیل داشتن اتم کربن نیز دارد. درواقع مولکول
، CO2هاي کم هاي زئولیت جذابیت دارند که در غلظتبراي اتم
فعال زئولیت جذب  هاينیز در سایت CH4هاي مولکول

هاي متان جاي خود مرور مولکولشوند و با افزایش غلظت بهمی
 50این روند تا غلظت  ؛ کهدهندمی CO2هاي را به مولکول

درصد متان در خوراك ادامه دارد و با افزایش بیشتر غلظت 
CO2 هاي زئولیت براي انتخاب و در خوراك عملاً کنترل اتم

و باعث کاهش گزینش پذیري  شودجذب گزینشی کمتر می
CO2  نسبت بهCH4 شود.می 

دهد که افزایش فشار موجب کاهش همچنین نتایج نشان می
اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن گزینش پذیري دي

کمتر  FAUشود که این کاهش نسبت به زئولیت با ساختار می
 FAUهایی است. مقایسه نتایج گزینش پذیري مربوط به زئولیت

اکسید کربن نسبت دهد که گزینش پذیري دينشان می MFIو 
به سایر گازها علاوه بر فشار، غلطت خوراك به ساختار مولکولی 

 FAUکه زئولیت با ساختار زئولیت نیز وابسته است. ازآنجایی
دارد  MFIفضاي خالی و تخلخل زیادي نسبت به زئولیت 

شته باشد اما از رود مقدار جذب بیشتري دابنابراین انتظار می
حجم خالی که در درون خود دارد  MFIسوي دیگر زئولیت 

هاي هاي گازي در تماس بیشتر با اتمکمتر است یعنی مولکول
ها براي انتخاب خواهد بود و جاذبه بین آن MFIزئولیت 

مولکول گازي بیشتر است و افزایش فشار کل اثر کمتري بر 

اندازه  FAUدر زئولیت که ها خواهد داشت. درصورتیروي آن
تر و همچنین فضاي خالی بیشتري دارد و حفرات بزرگ

هاي گازي در ابتدا در نزدیکی سطح داخلی که مولکولازآنجایی
گیرند بنابراین با افزایش فشار تمرکز کمتري بر زئولیت قرار می

هاي ورودي به داخل روي انتخاب و گزینش سایر مولکول
این موضوع کاهش بیشتر خواص ساختار خواهند داشت که 

 گزینش پذیري را به همراه دارد.

 

 
اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن در : گزینش پذیري دي15 شکل

 K 298دماي  و MFIزئولیت 

و  N2نسبت به گازهاي  CO2گزینش پذیري گاز  16 شکلدر 
CH4  در ساختارCu-BTC  در فشارهاي کل و غلظتCO2  در

شده است. خوراك مختلف محاسبه و نمودار تغییرات آن ترسیم
اکسید کربن در افزایش غلظت دي که دهدمی نشان نتایج

خوراك باعث کاهش گزینش پذیري آن نسبت به سایر گازها 
رؤیت است. شود و این رفتار تقریباً در تمامی فشارها قابلمی

 CO2در خوراك، تعداد مولکول  CO2درواقع با افزایش غلظت 
شود و از جاذبه بین ساختار می Cu-BTCبیشتري جذب ساختار 

شوند کاسته شده و از هایی که وارد ساختار میلو سایر مولکو
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شود. نسبت به سایر گازها کاسته می CO2گزینش پذیري 
نسبت به  CO2دهد که گزینش پذیري همچنین نتایج نشان می

N2  از گزینش پذیري آن نسبت بهCH4  بیشتر است چراکه
هاي کربنی، توانایی به دلیل دارا بودن به حلقه Cu-BTCساختار 

ها را دارد بنابراین جذب ب بیشتر کربن نسبت به سایر اتمجذ
افتد و اکسید کربن در این ساختار اتفاق میزمان متان و ديهم

 یابد.کاهش می CO2گزینش پذیري 

 

 
اکسید کربن نسبت به متان و نیتروژن در : گزینش پذیري دي16 شکل

 K 298دماي  و Cu-BTCساختار 

اکسید کربن نسبت به گازهاي متان مقایسه گزینش پذیري دي
دهد که گزینش و نیتروژن براي ساختارهاي مختلف نشان می

ها بیشتر است و نسبت به زئولیت Cu-BTCپذیري در ساختار 
اکسید کربن در خوراك وابسته است اما شدت به غلظت ديبه

کربن در  اکسیدها تقریباً نسبت به تغییر غلظت ديزئولیت
باشند که البته این مهم در فشارهاي بالا خوراك بدون تأثیر می

 صادق نیست.

 

 نفوذپذیري 

هاي گاز پس از جذب در ساختار جامد متخلخل، مولکول
تواند در داخل ساختار شده، میمتناسب با نوع ساختار و گاز جذب

ها به به حرکت درآمده و نفوذ کنند که سرعت نفوذ آن
-هاي گاز و گازاي جاذبه و دافعه بین مولکولهبرهمکنش

مربوط  MSDنمودار  17 شکلزئولیت بستگی خواهد داشت. در 
و فشارهاي مختلف  K 298اکسید کربن در دماي به گاز دي

دهد که با شده است. نتایج نشان میتابعی از زمان ترسیم
کند. درواقع اکسید کربن کاهش پیدا میدي MSDافزایش فشار 

اکسید کربن هاي بیشتري از ديتعداد مولکولبا افزایش فشار 
ها در درون شوند و جابجایی و حرکت آندرون ساختار جذب می

 MSDدهد که شود. نتایج نشان میتر میساختار سخت
از سایرین بیشتر  FAUاکسید کربن در زئولیت با ساختار دي

که مولکول با اندازه  FAUاست. باید در نظر داشت که زئولیت 
تواند در داخل تخلخل آن نفوذ راحتی میآنگسترومی به 7,35

آنگستروم  MFI 4,7کند که این اندازه براي زئولیت با ساختار 
اکسید هاي دياست بنابراین فضایی کافی در اختیار مولکول

وجود دارد و  FAUکربن براي حرکت درون تخلخل زئولیت 
MSD ها زیاد هست. از طرف دیگر ساختار آنCu-BTC 

اکسید کربن دارد چراکه در براي دي MSDکمترین مقدار 
شده است و جاذبه بین این هاي کربن تشکیلساختار خود از اتم

بسیار است اجازه عبور و جابجایی  CO2هاي ها با مولکولاتم
دهند و همچنین اکسید کربن نمیهاي ديراحت را به مولکول

اختار زیاد است که شده نیز در این سجذب CO2تعداد مولکول 
 شود.اکسید کربن نیز میدي MSDاین نیز خود باعث کاهش 

اکسید کربن تابع غلظت آن نمودار ضریب نفوذ دي 18 شکلدر 
و  N2با گازهاي  CO2در خوراك براي ترکیب دوتایی گاز 

CH4  در زئولیت با ساختارFAU شده است. نتایج نشان ترسیم
اکسید يدهد که افزایش غلظت موجب کاهش ضریب نفوذ دمی

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

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

 هاي متان نیزهاي زئولیت به مولکولاتم آن باشد به دلیل اینکه
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اکسید کربن در فشارهاي مختلف مربوط به گاز دي MSD: نمودار 17 شکل

 Cu-BTCو  MFI ،FAUدرون ساختارهاي 

اکسید هاي ديتمایل دارند پس جاذبه کمتري بین مولکول
هاي گاز کربن و زئولیت خواهد بود نسبت به زمانی مولکول

 باشند. CO2نیتروژن در مجاورت گاز 

اکسید کربن تابع غلظت آن نمودار ضریب نفوذ دي 19 شکلدر 
و  N2با گازهاي  CO2در خوراك براي ترکیب دوتایی گاز 

CH4  در زئولیت با ساختارMFI شده است. نتایج نشان ترسیم
براي زئولیت با  FAUدهد که رفتار مشابه زئولیت با ساختار می

 اکسیددي وجود دارد با این تفاوت که ضریب نفوذ  MFIساختار 
 یابد و برايبا افزایش فشار کاهش می MFIکربن در زئولیت 

 
اکسید کربن در مجاورت با گاز نیتروژن و متان در : نفوذپذیري دي18 شکل

 FAUها درون زئولیت ترکیب دوتایی آن

اکسید کربن در این ساختار نسبت فشارهاي کم ضریب نفوذ دي
ضریب  CO2بیشتر است. با افزایش غلظت  FAUبه ساختار 

در زئولیت  CO2هاي نفوذ به دلیل زیادتر شدن تعداد مولکول
  یابد.گردد و ضریب نفوذ کاهش میبرخوردها بیشتر می

اکسید کربن تابع غلظت آن نمودار ضریب نفوذ دي 20 شکلدر 
و  N2با گازهاي  CO2در خوراك براي ترکیب دوتایی گاز 

CH4  در زئولیت با ساختارCu-BTC شده است. نتایج ترسیم
اکسید کربن دهد که با افزایش فشار ضریب نفوذ دينشان می

کند. نتایج کاهش پیدا می CH4و  N2در مجاورت با هر دو گاز 
اکسید کربن در خوراك، دهند که با افزایش غلظت دينشان می

کند در مجاورت گاز نیتروژن کاهش پیدا می CO2ضریب نفوذ 
که در تمامی فشارها نیز این مهم صادق است درواقع با افزایش 

هاي آن در داخل ساختار مولکول در خوراك، تعداد CO2غلظت 
شود و درنتیجه ها با یکدیگر بیشتر میبیشتر شده و برخورد آن

اما زمانی که گاز ؛ یابداکسید کربن کاهش میضریب نفوذ دي
 اکسید کربن در مجاورت گاز متان باشد با افزایش غلظتدي
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اکسید کربن در مجاورت با گاز نیتروژن و متان در : نفوذپذیري دي19 شکل

 MFIها درون زئولیت ترکیب دوتایی آن

CO2  در خوراك، ابتدا افزایش و سپس کاهش ضریب نفوذ
به هر دو  Cu-BTCکه ساختار شود. ازآنجاییمشاهده می

هاي کم است در غلظتمندعلاقه CO2و  CH4مولکول 
هاي متان جذب خوراك، بیشتر مولکول اکسید کربن دردي

اکسید کربن کم است که با ساختار شده و ضریب نفوذ دي
هاي اکسید کربن در خوراك، تعداد مولکولافزایش غلظت دي

CO2 هاي ساختار حرکت کرده و از خوراك به سمت تخلخل
شوند اما از یک حدي به بعد تعداد باعث افزایش ضریب نفوذ می

رسد که به یکدیگر در ساختار به حدي می CO2هاي مولکول
شوند و ضریب نفوذ کاهش برخورد کرده و مانع حرکت هم می

 یابد.می

 

 
اکسید کربن در مجاورت با گاز نیتروژن و متان در : نفوذپذیري دي20 شکل

 Cu-BTCها درون ساختار ترکیب دوتایی آن

 

 گیرينتیجه -4

به همراه ساختار  MFIو  FAUدر این مطالعه دو ساختار زئولیت 
اکسید کربن براي جداسازي گاز دي Cu-BTCفلزي اکسید آلی

از ترکیبات دوتایی آن با متان و نیتروژن در دما و فشارهاي 
دهد مختلف موردبررسی قرارگرفته شده است. نتایج نشان می

ا به همراه دارد که افزایش دما و کاهش فشار، کاهش جذب ر
که این رفتار تابعی از ساختار مولکولی جاذب است سه ساختار 
موردبررسی ازنظر تخلخل و فضاي خالی در دسترس 

باشند که می Cu-BTC>FAU>MFIهاي گاز به ترتیب مولکول
مشاهده است. بررسی نتایج وضوح در نتایج قابلها بهاثر آن

اکسید کربن نسبت به گازهاي مربوط به گزینش پذیري دي
و  MFIو  FAUمتان و نیتروژن درون ساختارهاي زئولیت 

 اکسیددي پذیري گزینش دهد کهنشان می Cu-BTCساختار 
 به خوراك غلظت وفشار  بر علاوه گازها سایر به نسبت کربن
نتایج نشان دادند که با . است وابسته نیز زئولیت مولکولی ساختار

بیشتري  CO2در خوراك، تعداد مولکول  CO2افزایش غلظت 



  39 -56 ، صفحه1395 زمستان، سوم، شماره اول مطالعات علوم محیط زیست، دوره

56 
 

شود و از جاذبه بین ساختار و سایر می Cu-BTCجذب ساختار 
شوند کاسته شده و گزینش هایی که وارد ساختار میمولکول
شود. درنهایت گازها کاسته می نسبت به سایر CO2پذیري 

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

 است. Cu-BTCو کمترین آن مربوط به ساختار  MFIبا ساختار 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 منابع -5

– Ahunbay, M.G., Karvan, O., Erdem-Senatalar, A., 2008. MTBE adsorption and diffusion 
in silicalite-1. Microporous and Mesoporous Materials. 115: p. 93-97. 

– Babarao, R., Hu, Z., Jiang, J., Chempath, S., Sandler, D., 2007. Storage and separation of 
CO2 and CH4 in silicalite, C168 schwarzite, and IRMOF-1: a comparative study from 
Monte Carlo simulation. Langmuir. 23(2): p. 659-666. 

– Babarao, R. and Jiang, J. 2009. Unprecedentedly high selective adsorption of gas 
mixtures in rho zeolite-like metal− organic framework: a molecular simulation study. 
Journal of the American Chemical Society 131(32): pp. 11417-11425. 

– Chu, X.Z., Liu, S.S., Zhou, S.Y., Zhao, Y.J., Xing, W.H., Lee, C.H., 2016. Adsorption 
behaviors of CO2 and CH4 on zeolites JSR and NanJSR using the GCMC simulations. 
Adsorption. 22(8): p. 1065-1073 

– Dehghani, M., Asghari, M., Mohammadi, A., Mokhtari, M., 2017. Molecular simulation 
and Monte Carlo study of structural-transport-properties of PEBA-MFI zeolite mixed 
matrix membranes for CO 2, CH 4 and N 2 separation. Computers & Chemical 
Engineering. 103: p. 12-22. 

– Dunne, L.J., Furgani, A., Jalili, S., Manos, G., 2009. Monte-Carlo simulations of 
methane/carbon dioxide and ethane/carbon dioxide mixture adsorption in zeolites and 
comparison with matrix treatment of statistical mechanical lattice model. Chemical 
physics. 359: p. 27-30. 

– Ghoufi, A., Rouquerol, L.G. J., Vincent, D., Llewellyn, P.L., Maurin, G., 2009. 
Adsorption of CO2, CH4 and their binary mixture in Faujasite NaY: A combination of 
molecular simulations with gravimetry–manometry and microcalorimetry measurements. 
Microporous and Mesoporous Materials. 119: p. 117-128. 



  39 -56 ، صفحه1395 زمستان، سوم، شماره اول مطالعات علوم محیط زیست، دوره

57 
 

– Himeno, S., Tomita, T., Suzuki, K., Nakayama, K., Yajima, K., Yoshida, S., 2007. 
Synthesis and permeation properties of a DDR-type zeolite membrane for separation of 
CO2/CH4 gaseous mixtures. Industrial & Engineering chemistry research. 46(21): p. 
6989-6997. 

– Huang, L., Zhang, L., Shao, Q., Lu, L., Lu, X., Jiang, S., Shen, W., 2007. Simulations of 
Binary Mixture Adsorption of Carbon Dioxide and Methane in Carbon Nanotubes: 
Temperature, Pressure, and Pore Size Effects. Journal of physical chemistry C. 111: p. 
11912-11920. 

– Huang, X. Lu, J. Wang, W. Wei, X. and Ding, J. 2016. Experimental and computational 
investigation of CO 2 capture on amine grafted metal-organic framework NH2-MIL-101. 
J. Applied Surface Science 371: pp. 307-313. 

– Jiang, J., Sandler, S., Schenk, M., Smit, B., 2005. Adsorption and separation of linear and 
branched alkanes on carbon nanotube bundles from configurational-bias Monte Carlo 
simulation. Physical Review B. 72(4): p. 045447. 

– Jung, D.H., Kim, D., Lee, T.B., Choi, S.B., Yoon, J.H., Kim, J., Choi, K., Choi, S.H., 
2006. Grand Canonical Monte Carlo Simulation Study on the Catenation Effect on 
Hydrogen Adsorption onto the Interpenetrating Metal-Organic Frameworks. Journal of 
physical chemistry B. 110: p. 22987-22990. 

– Karra, J.R. and Walton, K.S. 2010. Molecular simulations and experimental studies of 
CO2, CO, and N2 adsorption in metal− organic frameworks. The Journal of Physical 
Chemistry C 114(37): pp. 15735-15740. 

– Krishna, R., Van Baten, J., 2007. Using molecular simulations for screening of zeolites 
for separation of CO2/CH4 mixtures. Chemical Engineering Journal. 133(1): p. 121-131. 

– Li, J.R. Ma, Y. McCarthy, M.C. Sculley, J. Yu, J. Jeong, H.K. Balbuena, P.B. and Zhou, 
H.C. 2011. Carbon dioxide capture-related gas adsorption and separation in metal-organic 
frameworks. Coordination Chemistry Reviews 255(15): pp. 1791-1823. 

– Lithoxoos, G.P., Labropoulos, A., Pristeras, L.D., Kanellopoulos, N., Samios, J., 
Economou, I.G., 2010. Adsorption of N2, CH4, CO and CO2 gases in single walled 
carbon nanotubes: A combined experimental and Monte Carlo molecular simulation 
study. Journal of supercritical fluids. 55: p. 510-523. 

– Liu, D., Wu, Y., Xia, Q., Li, Z., Xi, H., 2013. Experimental and molecular simulation 
studies of CO2 adsorption on zeolitic imidazolate frameworks: ZIF-8 and amine-modified 
ZIF-8. Adsorption. 19(1): p. 25-37. 

– Mahdizadeh, S.J., Tayyari, S.F., 2012. Methane storage in homogeneous armchair open-
ended single-walled boron nitride nanotube triangular arrays: a grand canonical Monte 
Carlo simulation study. Journal of molecular modeling. 18(6): p. 2699-2708. 

– Martín-Calvo, A. Garcia-perez, E. Castillo, J.M. and Calero, S. 2008. Molecular 
simulations for adsorption and separation of natural gas in IRMOF-1 and Cu-BTC metal-
organic frameworks. J. Physical Chemistry Chemical Physics 10(47): pp. 7085-7091. 

– Rahmati, M., Modarress, H., 2013. Selectivity of new siliceous zeolites for separation of 
methane and carbon dioxide by Monte Carlo simulation. Microporous and Mesoporous 
Materials. 176: p. 168-177. 

– Rahmati, M., Modarress, H., 2009. Nitrogen adsorption on nanoporous zeolites studied by 
grand canonical Monte Carlo simulation. Journal of Molecular Structure THEOCHEM. 
901(1): p. 110-116. 

– Rahmati, M., Modarress, H., 2009. Grand canonical Monte Carlo simulation of isotherm 
for hydrogen adsorption on nanoporous siliceous zeolites at room temperature. 
Application of surface science. 255: p. 4773-4778. 

– Skoulidas, A.I. and Sholl, D.S. 2005. Self-diffusion and transport diffusion of light gases 
in metal-organic framework materials assessed using molecular dynamics simulations. 
The Journal of Physical Chemistry B 109(33): pp. 15760-15768. 



  39 -56 ، صفحه1395 زمستان، سوم، شماره اول مطالعات علوم محیط زیست، دوره

58 
 

– Song, M.K., No, K.T., 2007. Molecular simulation of hydrogen adsorption in organic 
zeolite. Catalysis Today, 120: p. 374-382 

– Van den Bergh, Mittelmeijer-Hazeleger, J. M., Kapteijn, F., 2010. Modeling Permeation 
of CO2/CH4, N2/CH4, and CO2/Air Mixtures across a DD3R Zeolite Membrane. Journal 
of physical chemistry C. 114(20): p. 9379-9389 

– Wang, S.M., Yu, Y.X., Gao, G.H., 2006. Grand canonical Monte Carlo and non-
equilibrium molecular dynamics simulation study on the selective adsorption and fluxes 
of oxygen/nitrogen gas mixtures through carbon membranes. Journal of Membrane 
Science. 271: p. 140-150. 

– Yang, Q. Xue, C. Zhong, C. and Chen, J-F. 2007. Molecular simulation of separation of 
CO2 from flue gases in CU BTC metal organic framework. AIChE journal 53(11): pp. 
2832-2840. 

– E Yang, Q. and Zhong, C. 2006. Molecular simulation of carbon 
dioxide/methane/hydrogen mixture adsorption in metal-organic frameworks. The Journal 
of Physical Chemistry B 110(36): pp. 17776-17783. 

– Yazaydın, A.O. Benin,A.I. Faheem, S.A. Jakubczak, P. Low, J.J. Willis, R.R. and 
Snurr,R.Q. 2009. Enhanced CO2 adsorption in metal-organic frameworks via occupation 
of open-metal sites by coordinated water molecules. J. Chemistry of Materials 21(8): pp. 
1425-1430. 

– Yue, X., Yang, X., 2006. Molecular Simulation Study of Adsorption and Diffusion on 
Silicalite for a Benzene/CO2 Mixture. Langmuir. 22: p. 3138-3147. 

– Zeng, Y., Zhu, X., Yuan, Y., Zhang, X., Ju, S., 2012. Molecular simulations for 
adsorption and separation of thiophene and benzene in Cu-BTC and IRMOF-1 metal–
organic frameworks. Separation and Purification Technology. 95: p. 149-156. 

– Zhang, L., Hu, Z., Jiang, J., 2013. Sorption-induced structural transition of zeolitic 
imidazolate framework-8: a hybrid molecular simulation study. Journal of the American 
Chemical Society. 135(9) p: 3722-3728. 

 

 

 

 

 

 

 

 


