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Abstract
Research subject: Permeability and high selectivity are two important 
factors of gas separation membranes. To achieve such parameters, gas 
separation membranes can be modified and improved in terms of ma-
terial type, material ratio, structure, and etc. For this purpose, in this 
research, the performance of chitosan-gallic acid/polysulfone thin film 
composite membranes (TFC) has been improved in CO2 gas separation. 
Research approach: To prepare chitosan-gallic acid/polysulfone TFC 
membranes, a nanometer-scale thin layer of chitosan-gallic acid was 
formed on the polysulfone support layer (PSF). Following this, chi-
tosan-gallic acid composite thin layer membranes were synthesized 
with different mass ratios (1:1, 2:1, and 1:2). Various analytical tech-
niques, including Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR), Field 
Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM), and X-ray Photoelec-
tron Spectroscopy (XPS) were used to examine the structure of the TFC 
membranes, alongside CO2/CH4 and CO2/N2 separation tests.
Main results: Examining the chemical structure of the synthesized 
membranes showed the successful formation of chitosan-gallic acid 
chains on the PSF surface. The microscopic images of the synthesized 
membranes showed that a dense thin layer of chitosan-gallic acid was 
uniformly formed on the PSF support layer. The highest CO2 separation 
was achieved with a chitosan-gallic acid mass ratio of 1:2. Increasing the 
gallic acid content in the selective layer of the thin film composite mem-
brane resulted in improved CO2 permeability, increasing from 294.4 GPU 
and 347.2 GPU for the 1:1 and 2:1 membrane, respectively, to 411.1 GPU 
for the 1:2 membrane. Additionally, the permeability of CH4 and N2 gases 
through the thin film composite (1:2) membrane was measured at 24.6 
GPU and 19.2 GPU, respectively. The gas selectivity calculations revealed 
an increase in selectivity for CO2/CH4 and CO2/N2, rising from 13.84 and 
17.165 in the 1:1 membrane and 9.684 and 12.969 in the 2:1 membrane 
to 16.711 and 21.411 in the 1:2 membranes. The results showed that the 
performance of the chitosan-gallic acid thin layer membrane, which was 
used for the first time in CO2 separation, was acceptable.
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چکیــده
ــاهای  ــم غش ــل مه ــالا دو عام ــری ب ــری و گزینش‌پذی ــق: نفوذپذی ــوع تحقی موض
جداســازی گاز بــه شــمار می‌رونــد. بــرای دســتیابی بــه چنیــن پارامترهایــی غشــاهای 
جداســازی گاز را می‌تــوان از لحــاظ نــوع پلیمــر استفاده‌شــده، نســبت مــواد و ســاختار 
اصــاح کــرد. بــه همیــن منظــور، در ایــن پژوهــش بــه بهبــود عملکــرد غشــاها‌ی لایــه 
 CO2 کیتوسان-اسیدگالیک/پلی‌ســولفون در جداســازی گاز )TFC( نــازک کامپوزیتــی

پرداختــه شــده اســت.
ــولفون،  ــاهای TFC کیتوسان-اسیدگالیک/پلی‌س ــه غش ــرای تهی ــق:  ب روش تحقی
ــه پشــتیبان  ــری از کیتوسان‌-اســیدگالیک روی لای ــاس نانومت ــازک در مقی ــه‌ای ن لای
پلی‌ســولفون )PSF( تشــکیل شــد. ســپس، غشــاهای لایــه نــازک کامپوزیتــی 
ــيدگالیک  ــان : اس ــف )کیتوس ــی مختل ــبت‌های جرم ــا نس ــیدگالیک‌ ب کیتوسان-اس
برابــر بــا 1:1، 2:1 و 1:2( ســاخته شــدند. از روش‌هــای مختلفــی نظیــر تبدیــل فوریــه 
ــی )FESEM( و  ــیل میدان ــی گس ــی پویش ــکوپی الکترون ــرخ )FTIR(، میکروس فروس
ــی  ــون گاز تراوای ــراه آزم ــه هم ــس )XPS( ب ــوی ایک ــی پرت ــنجی فوتوالکترون طیف‌س
بــرای جداســازی‌های CO2/CH4 و CO2/N2 بــرای بررســی ســاختار و عملکــرد 

ــه شــد.  ــره گرفت غشــاهای TFC به
ــان‌دهنده‌ی  ــده نش ــاهای سنتزش ــیمیایی غش ــاختار ش ــی س ــی: بررس ــج اصل نتای
تشــکیل موفقیت‌آمیــز زنجیره‌هــای کیتوسان-اســیدگالیک در ســطح PSF بــود. 
تصاویــر میکروســکوپی غشــاهای سنتزشــده نشــان داد کــه لایــه نــازک متراکمــی از 
کیتوسان-اســیدگالیک به‌صــورت یکنواخــت بــر روی لایــه‌ی پشــتیبان PSF تشــکیل 
شــد. حداکثــر جداســازی CO2 بــا نســبت جرمــی )1:2( کیتوسان-اســیدگالیک 
ــر غشــای  ــه‌ی انتخاب‌پذی ــیدگالیک در لای ــی اس ــش کســر جرم ــد. افزای به‌دســت آم
ــه دو  ــری CO2 نســبت ب ــش نفوذ‌پذی ــه افزای ــی )1:2( منجــر ب ــازک کامپوزیت ــه ن لای
 411/1 GPU غشــای لایــه نــازک کامپوزیتــی )1:1( و )2:1(  از 347/2 و 294/4 بــه
شــد. عــاوه بــر ایــن، تراوایــی هــر یــک از گازهــای CH4 و N2 از طریــق غشــای لایــه 
ــن،  ــد. همچنی ــت آم ــب 24/6 و GPU 19/2 به‌دس ــی )1:2( به‌ترتی ــازک کامپوزیت ن
ــش گزینش‌پذیــری CO2/CH4 و  ــری گازهــا حاکــی از افزای ــبات گزینش‌پذی محاس
CO2/N2 از 13/84 و 17/165 در غشــای لایــه نــازک کامپوزیتــی )1:1( و 9/68 و 
12/96 در غشــای لایــه نــازک کامپوزیتــی )2:1( بــه 16/71 و 21/41 در غشــای لایــه 
نــازک کامپوزیتــی )1:2( بــوده اســت. نتایــج حاصــل نشــان داد کــه عملکــرد غشــای 
لایــه نــازک کیتوسان-اســیدگالیک کــه بــرای نخســتین بــار در جداســازی CO2 مــورد 

اســتفاده قــرار گرفــت، قابــل قبــول بــوده اســت.

کلمـات کلیـدی

کامپوزیت

غشای لایه نازک

کیتوسان-اسیدگالیک

پلی سولفون

CO2 جداسازی



فصلنامه علمي پژوهشی بین رشته ای پژوهش های کاربردی مهندسی شیمی - پلیمر

بررسی غشای کامپوزیتی با لایه گزینش‌پذیر...

49

1 مقدمه
امــروزه، یکــی از مهم‌تریــن مشــکلات زیســت‌محیطی، 
ــل آن را انتشــار  ــن دلی ــه مهم‌تری ــی اســت ک ــش جهان گرمای
گاز گلخانــه‌ای دی‌اکســید‌کربن )CO2(  ناشــی از تولیــد و 
احتــراق ســوخت‌های فســیلی می‌داننــد ]1,2[. بنابرایــن، 
ــید‌کربن   ــازی دی‌اکس ــال آن ذخیره‌س ــه دنب ــازی و ب جداس
 CO2 انتشــار بــرای کاهــش  به‌عنــوان راه‌حلــی کارآمــد 
پیشــنهاد می‌شــود. به‌عــاوه، حضــور CO2  به‌عنــوان گاز 
ــر  ــی نظی ــب معضلات ــی موج ــان گاز طبیع ــیدی در جری اس
خوردگــی خطــوط انتقــال و همچنیــن کاهــش ارزش حرارتــی 
ــان گاز  ــن رو، حــذف CO2 از جری گاز طبیعــی می‌شــود. از ای

ــت ]3[. ــوردار اس ــزایی برخ ــت بس ــز از اهمی ــی نی طبیع
بــرای  متفاوتــی  فناوری‌هــای  اخیــر،  ســال‌های  در 
جداســازی گاز CO2 هماننــد جــذب جامــد ]4[، جــذب 
حــال ]5[، جداســازی برودتــی ]6[ و جداســازی مبتنــی بــر 
غشــا ]7, 8[  مــورد اســتفاده قــرار گرفته‌انــد. در ایــن میــان، 
جداســازی گاز به‌وســیله فنــاوری غشــایی به‌دلیــل ســازگاری 
بیشــتر بــا محیط‌زیســت، انــرژی مــورد نیــاز کمتــر، عملکــرد 
انعطاف‌پذیــر و صرفــه اقتصــادی بیشــتر، به‌عنــوان روش 

امیدوارکننــده‌ای‌ شــناخته می‌شــود ]9[. 
ــازار  ــود در ب ــاز گاز موج ــاهای جداس ــال غش ــن ح در عی
گزینش‌پذیــری  و  تراوایــی  نظــر  از  می‌بایســت  تجــاری 
پیشــرفت بیشــتری داشــته باشــند تــا بتواننــد ســهم خــود از 
ــا فناوری‌هــای جداســازی  ــی را گســترش داده و ب ــازار جهان ب
ــا  ــوذ گاز در غش ــه نف ــی ک ــد. از آنجای ــت کنن ــوم رقاب مرس
ــن  ــوس دارد، بنابرای ــم نســبت معک ــه متراک ــت لای ــا ضخام ب
بــا  مــاده‌ای  انتخــاب  تــراوا،  غشــاهای  تهیــه  به‌منظــور 
خصوصیــات تراوایــی مناســب بــه همــراه ضخامــت کــم لایــه 
ــت  ــه می‌بایس ــت ک ــی اس ــر مهم ــاز دو متغی ــم جداس متراک
ــی  ــه تداخل ــود، رابط ــن وج ــا ای ــرد. ب ــرار گی ــه ق ــورد توج م
)Trade- off( میــان تراوایــی و گزینش‌پذیــری در اغلــب 
مــواد پلیمــری مــورد اســتفاده در ســاخت غشــاهای جداســاز 
گاز، یکــی از مشــکلات ســاخت غشــاهایی بــا عملکــرد 
ــناخته  ــری، ش ــم گزینش‌پذی ــی و ه ــر تراوای ــب از نظ مناس
ــن، ســاخت غشــاهای کامپوزیتــی  می‌شــود ]10, 11[. بنابرای
ــتر‌های  ــر روی بس ــازک ب ــه ن ــد لای ــا چن ــک ی ــکل از ی متش
 Thin film( ــازک ــه ن ــی لای ــاهای کامپوزیت ــه غش متخلخل‌ک
ــرای  ــب ب ــی مناس ــه راه‌حل ــوند، ب ــده می‌ش composite( نامی
ــالا  ــی ب ــار تراوای ــری در کن ــه حداکثــر رســاندن گزینش‌پذی ب
تبدیــل شــده اســت ]15-12[. در مقایســه بــا غشــاهای 
نامتقــارن معمولــی بــا پوســته یکپارچــه، غشــاهای TFC دارای 
مزایــای متفاوتــی اســت: از جملــه )1( مقادیــر بســیار کمــی از 
مــواد لایــه انتخابــی )تقریبــاً کمتــر از 2 گــرم در متــر مربــع( 
ــرای پوشــش دادن روی لایه‌هــای متخلخــل به‌عنــوان لایــه  ب
انتخابــی مــورد نیــاز اســت. در صورتــی کــه مقادیــر بیشــتری 
ــته  ــاخت پوس ــرای س ــع( ب ــر مرب ــرم در مت )در حــدود 50 گ
ــاز اســت. در نتیجــه،  ــورد نی ــارن م یکپارچــه غشــاهای نامتق
ــورد  ــواد م ــای م ــی در هزینه‌ه ــی قابل‌توجه ــث صرفه‌جوی باع

ــکان بهینه‌ســازی  ــرای ســاخت غشــا می‌شــود. )2( ام ــاز ب نی
ــا  ــتقل ب ــور مس ــه به‌ط ــر لای ــا در ه ــوژی غش ــواد و مورفول م
ــای  ــود دارد. )3( محدودیت‌ه ــول وج ــاز محص ــه نی ــه ب توج
مــواد  گزینش‌پذیــری  و  مکانیکــی  خــواص  در  کمتــری 
غشــایی وجــود دارد تــا زمانــی کــه بتــوان آن‌هــا را به‌عنــوان 

ــا رســوب داد. ــالای بســترها تشــکیل ی ــازک در ب ــه ن لای
ــه  ــل از دو لای ــه )TFC( حداق ــی چندلای ــای کامپوزیت غش
تشــکیل شــده اســت کــه در آن لایــه پوســتی متراکــم نــازک 
در بــالای لایــه پشــتیبان متخلخــل قــرار گرفتــه اســت. لایــه 
پشــتیبان، ایــن لایــه بســتر متخلخــل ســفتی مکانیکــی کافــی 
ــا یــک  را تأمیــن می‌کنــد و در صــورت نیــاز می‌تــوان آن را ب
ورق پارچــه نبافتــه تقویــت کــرد. عــاوه بــر ایجــاد اســتحکام 
مکانیکــی، لایــه پشــتیبان بایــد دارای )الــف( اســتقامت 
حرارتــی/ شــیمیایی کافــی باشــد. )ب( ســاختار تــوده‌ای 
بســیار متخلخــل. ) ج( لایــه پوســتی متخلخــل و نــازک. )د(  
ســطح بیرونــی صــاف و )ه( تخلخــل ســطح بــالا امــا بــا منافــذ 
ســطحی کوچــک و توزیــع انــدازه منافــذ باریــک باشــد ]18-

16[. ضخامــت زیرلایــه از 50 تــا 200 میکرومتــر )یــا بیشــتر( 
متغیــر اســت. تخلخــل ســطح آن نیــز بیــن 1 تــا 10 درصــد 
بــا منافــذ ســطحی کوچــک کمتــر از 100 نانومتــر اســت تــا 
ــم  ــتی فراه ــازک پوس ــه ن ــرای لای ــی را ب ــبتاً صاف ــطح نس س
ــه  ــرم ب ــل ج ــت حمل‌ونق ــا، مقاوم ــن مزای ــا ای ــد ]19[. ب کن
ــه داخــل بســتر  حداقــل می‌رســد و نفــوذ محلــول پوشــش ب
ــان  ــرای اطمین ــد. ب ــش می‌یاب ــی کاه ــزان قابل‌توجه ــه می ب
از اینکــه لایــه پشــتیبان مقاومــت انتقــال جــرم ناچیــز 
ــتر  ــر بیش ــل 10 براب ــد حداق ــوذ آن بای ــد، نف ــاد می‌کن ایج
به‌دلیــل ‌گزینش‌پذیــری   .]20[ باشــد  انتخابــی  لایــه  از 
 PSF، ،ــل ــی از قبی ــواد آل ــن م ــاخت پایی ــه س ــوب و هزین خ
پلی‌اکریلونیتریــل   ،)PES( پلی‌اترســولفون   ،PI، PEI
و  پلی‌پروپیلــن   ،)PVDF( پلی‌وینیلیدین‌فلورایــد   ،)PAN(
ــا  ــن 10 ت ــذ بی ــدازه مناف ــا ان ــن )PTFE( ب پلی‌تترا‌فلوئورواتیل
ــرای  ــترده ب ــور گس ــواد به‌ط ــن م ــد ای ــث ش ــر باع 30 نانومت
ــد ]21- ــرار گیرن ــتفاده ق ــورد اس ــتیبان م ــه پش ــاخت لای س

23[. لایــه انتخابــی، ایــن لایــه قلــب غشــاهای TFC محســوب 
می‌شــود کــه به‌عنــوان محــل جــذب فعــال عمــل می-کنــد 
و عملکــرد جداســازی غشــای کامپوزیتــی را تعییــن می‌کنــد. 
بــرای به‌دســت‌آوردن یــک غشــا بــا نفــوذ بــالا ضخامــت لایــه 
ــه  ــت لای ــار گاز و ضخام ــد. ش ــل برس ــه حداق ــد ب ــال بای فع
فعــال بــا یکدیگــر نســبت معکــوس دارنــد ]25-23[. از ایــن 
ــای  ــرد غش ــد، عملک ــر باش ــال نازک‌ت ــه فع ــه لای ــر چ رو، ه
کامپوزیتــی بالاتــر اســت. از ســوی دیگــر، بــا کاهــش ضخامت 
لایــه فعــال، ســاخت لایــه فعــال بــدون نقــص بســیار دشــوار 
می‌شــود. ایــن امــر مســتلزم انتخــاب آگاهانــه مــواد )پلیمــر( 
بــرای توســعه غشــاهای TFC بــا کارایــی بــالا اســت. هزینــه 
معقــول، شــار گاز زیــاد، انتخــاب بــالای CO2 نســبت بــه ســایر 
ــی  ــداری طولان ــیمیایی، پای ــی و ش ــداری حرارت ــا، پای گازه
ــه  ــتیک‌کننده از جمل ــل پلاس ــر عوام ــاوم در براب ــدت و مق م
معیارهایــی هســتند کــه مــاده غشــایی بایــد دارای آن باشــد 



فصلنامه علمي پژوهشی بین رشته ای پژوهش های کاربردی مهندسی شیمی - پلیمر

بررسی غشای کامپوزیتی با لایه گزینش‌پذیر...

50

ــی انتخــاب  ــرای مقاصــد صنعت ــی ب ــه انتخاب ــوان لای ــا به‌عن ت
شــود.

ــد  ــان جدی ــتق آمینوکیتوس ــکاران ]26[ مش ــیدی و هم س
را ســنتز کردنــد و از آن به‌عنــوان حامــل ثابــت بــرای 
پلی‌وینیل‌الــکل  بــا  ترکیــب  در   CO2 انتقــال  تســهیل 
)PVA( اســتفاده کردنــد. غشــا PVA/amino-CS عملکــرد 
قابل‌قبولــی از جملــه نفوذپذیــری بــالا GPU( CO2 9/55( در 
CO2/ ــرای ــری 94 را ب ــن انتخاب‌پذی هــر میانگیــن و همچنی

ــوای  ــه محت ــان داد ک ــا نش ــای آن‌ه ــان داد. یافته‌ه CH4 نش
ــه  ــر ب ــای PVA/amino-CS منج ــر در غش amino-CS بالات
ــدار  ــن مق ــده و بالاتری ــری CO2/CH4 ش ــش انتخاب‌پذی افزای
نفوذپذیــری در غلظــت بهینــه amino-CS 20 درصــد وزنــی 

به‌دســت آمــد. 
ــای Pebax®1657 ،TFC را  ــکاران ]27[ غش Jiang و هم
ــای  ــد. غش ــه کردن ــولفون )PSF( تهی ــتر پلی‌س ــر روی بس ب
ــازک کامپوزیتــی Pebax®1657 آماده‌شــده عملکــرد  ــه ن لای
 200 GPU  بیــش از CO2 جداســازی مناســبی بــا نفــوذ
بــرای آزمــون  را  از 50  بیــش   CO2/N2 و گزینش‌پذیــری

ــان داد. ــوط گازی نش مخل
 )TMC( تریمســوئیل‌کلرید  از   ]28[ همــکاران  و   Xhiao
به‌عنــوان عامــل پیونــد متقابــل بــا غشــاهای کیتوســان 
ــر  ــل ب ــر درجــه اتصــال متقاب ــل تأثی ــد. به‌دلی اســتفاده کردن
 ، CS از طریــق غشــاهای متــورم N2 و CO2 نفــوذ گاز خالــص
مقــدار نفوذپذیــری CO2 برابــر 163 بــار و ضریــب جداســازی 

ــد. ــت آوردن ــده آل 42 را به‌دس ای
روش  از  اســتفاده  بــا   ]29[ همــکاران  و   Zhong Gao
غوطــه‌وری، پلی‌فنــول )اســیدتانیک( را بــر روی ســطح غشــای 
Polymers of Intrinsic Microporosity( 1-PIM( پوشــاندند 
ــد. از آنجایــی کــه  و ســاختار غشــای کامپوزیتــی تهیــه کردن
اســیدتانیک حــاوی تعــداد زیــادی از گروه‌هــای قطبــی حــاوی 
اکســیژن )کینــون، فنولیــک و هیدروکســیل( اســت به‌خوبــی 
 philic-CO2 بــر روی ســطح غشــا خــود ترکیــب شــده و لایــه
ــان  ــج نش ــت. نتای ــکیل داده اس ــازک را تش ــص و ن ــدون نق ب
داد گزینش‌پذیــری غشــاهای کامپوزیتــی حاصــل نســبت 
ــه CO2/CH4 پــس از پوشــش توســط اســیدتانیک افزایــش  ب
ــر  ــای بک ــر از غش ــری، بالات ــدار نفوذپذی ــت و مق ــه اس یافت
ــده در  ــد گزارش‌ش ــن ح ــده و از بالاتری ــت آم PIM-1 به‌دس

ــر رفتــه اســت. ســال 2008 فرات
ســاعدی و همــکاران ]30[ مشــتق آلکیــل ایمیــدازول جدید 
 FTIR را ســنتز کــرده و بــا طیف‌ســنجی )Im-CS( کیتوســان
و 1H-NMR ویژگی‌هــای آن را بررســی کردنــد. ایــن مشــتق را 
ــوط  ــولفون )PES( مخل ــا پلی‌اتر‌س ــف ب ــبت‌های مختل در نس
ــه  ــا پوســت یکپارچــه را تهی ــازه ب ــد و غشــاهای PES ت کردن
 CH4 از CO2 کردنــد. غشــاهای تهیــه شــده بــرای جداســازی
ــان داد  ــا نش ــای آن‌ه ــد. یافته‌ه ــرار گرفتن ــتفاده ق ــورد اس م
کــه بــا افــزودن مقــدار کمــی Im-CS، عملکــرد غشــا به‌طــور 
ــان  ــج نش ــن نتای ــت. همچنی ــه اس ــود یافت ــی بهب قابل‌توجه

ــه  ــت ب ــی آب‌دوس ــوان افزودن ــزودن Im-CS به‌عن ــه اف داد ک
ــور  ــوذ CO2 را به‌ط ــل و نف ــری PES تخلخ ــول ریخته‌گ محل
ــوذ  ــای نف ــاوه آزمایش‌ه ــت. به‌ع ــش داده اس ــه افزای یکپارچ
گاز نشــان داد کــه ایــن غشــا دارای گزینش‌پذیــری 34 بــرای 

CO2/CH4 بوده اســت.

ــازک  ــه ن ــاهای لای ــاخت غش ــر س ــش حاض ــدف از پژوه ه
گزینش‌پذیــری  و  زیــاد  تراوایــی  بــا   )TFC( کامپوزیتــی 
مناســب اســت. بنابرایــن، غشــاهای TFC بــا جاگــذاری 
کیتوســان-گالیک اســید به‌عنــوان لایــه انتخاب‌پذیــر بــر 
روی بســتر پلی‌ســولفون )PSF( ســاخته شــدند. ســاختار 
 FESEM و XPS، FTIR غشــاهای حاصــل بــا روش‌هــای
ــور  ــا عب ــاها ب ــن غش ــی ای ــواص گاز-تراوای ــد. خ ــی ش ارزیاب
گازهــای خالــص CH4 ،CO2 و N2  مــورد بررســی قــرار گرفــت.  

2 بخش تجربی 
2-1 مواد شیمیایی مورد استفاده

ــرکت )Solvay( بــرای ســاخت  پلی‌ســولفون )PSF( از ش
لایــه‌ی پشــتیبان خریــداری شــد. N،N-دي‌متيل‌فرماميــد بــا 
 Merck از شــرکت PSF به‌عنــوان حــال DMF نــام اختصــاری
ــوص 99/5%،  ــا خل ــه شــد. اسیداســتیک )Acetic acid( ب تهی
 Sodium( اســتات ســدیم بــی‌آب ،)Galic acid( اســیدگالیک
acetate anhydrous(، گلیســرول )Glycerol(، پریــدات ســدیم 
ــرای ســاخت  ــز از شــرکت Merck ب )Sodium periodate( نی
لایــه‌ی انتخاب‌پذیــر تهیــه شــدند. کیتوســان )Chitosan( بــا 
ــداری  ــرکت Sigma-Aldrich خری ــالا از ش ــی ب وزن مولکول
ــری  ــس پلیم ــال ماتری ــوان ح ــون‌زدوده به‌عن ــده و آب ی ش

کیتوسان-اســیدگالیک اســتفاده شــد.
2-2 تهیه غشا

2-2-1 تهیه لایه‌ی پشتیبان پلی‌سولفون
بــراي ســاخت لایــه پشــتیبان، ابتــدا پليمــر PSFدر دمــای 
ــا  ــت ت ــرار گرف ــل آون ق ــاعت داخ ــدت 12 س ــه م ℃ 60 ب
رطوبــت احتمالــي موجــود در آن حــذف شــود. محلــول 
پلیمــری  بــا حــل کــردن wt 15% از PSF در DMF بــه مــدت 
ــن  ــول همگ ــد. محل ــه ش ــای ℃75 تهي ــاعت در دم 24 س
ــاعت  ــدت 24 س ــی به‌م ــرای حباب‌زدای ــده ب ــت آم ــه دس ب
ــده  ــول حباب‌زدایی‌ش ــد. محل ــرار داده ش ــاق ق ــای ات در دم
روي صفحــه صــاف و مســطح شیشــه‌ای بــه کمــک فيلم‌کــش 
ــه‌ی  ــپس صفح ــد. س ــری ش ــت μm 200 ریخته‌گ ــه ضخام ب
شیشــه‌ای به‌مــدت 24 ســاعت به‌منظــور حــذف حــال 
ــدت  ــت م ــس از گذش ــت. پ ــرار گرف ــون‌زدوده ق درون آب ي
زمــان مــورد نظــر غشــای پلیمــری از داخــل آب بیــرون آورده 

ــط خشــک شــد.  ــای محی و در دم
2-2-2 تهیــه غشــای کامپوزیتــی کیتوســان-

 PSF/ــیدگالیک اس
لایــه‌ی پشــتیبان PSF به‌صــورت افقــی روی تکیــه‌گاه 
ــا  ــکلی ب ــره‌ای ش ــب دای ــد و قال ــبانده ش ــت چس ــه تخ صفح
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ــرم  ــدا، 0/1 گ ــت. ابت ــرار گرف ــانتی‌متر روی آن ق ــعاع 7 س ش
کیتوســان در mL10 محلــول استیک‌اســید wt 1% حــل شــد 
تــا محلولــی همگــن تشــکیل شــود. ســپس، اســیدگالیک بــه 
نســبت‌های وزنــی 1:1، 1:2 و 2:1  بــا کیتوســان بــه محلــول 
ــی 1:1  ــبت مول ــا نس ــر NaAc ب ــس از آن باف ــد. پ ــه ش اضاف
ــه  ــول اضاف ــه محل ــرل pH ب ــور کنت ــیدگالیک به‌منظ ــا اس ب
ــدازه %50 کل وزن  ــه ان ــرول ب ــد گلیس ــه بع ــد. در مرحل ش
ــیدان  ــوان اکس ــد و NaIO4 به‌عن ــزوده ش ــه آن اف ــول ب محل
ــول  ــف محل ــای مختل ــپس mL 6 از غلظت‌ه ــد. س ــه ش اضاف
کیتوســان و اســیدگالیک بــر روی ســطح غشــای PSF ریختــه 
ــور ته‌نشــینی  ــط به‌منظ ــاعت در محی ــدت 1 س ــه م ــد و ب ش
ــه  ــده ب ــاهای پوشش‌داده‌ش ــس از آن غش ــد. پ ــرار داده ش ق

ــانتی‌گراد  ــه س ــای 60 درج ــاعت در آون در دم ــدت 1 س م
ــرای حــذف  ــت غشــاهای تهیه‌شــده ب ــد. در نهای ــرار گرفتن ق
کامــل گلیســرول به‌مــدت 24 ســاعت در آب یــون‌زدوده 
ــر دو  ــدت ه ــن م ــدند و در ای ــته ش ــانده و شس ــاً خیس کام
ســاعت آب مــورد اســتفاده بــرای شستشــو عــوض شــد ]31[. 

2-3 سامانه اندازه‌گیری گازتراوایی
تراوایــی هــر یــک از گازهــای CH4 ،CO2 و N2 به‌وســیله‌ی 
شــد.  محاســبه  و  اندازه‌گیــری  ثابــت  حجــم  ســامانه‌ی 
شــکل )2( نمایــی از ســامانه اندازه‌گیــری‌ تراوایــی گاز را 
ــع گاز  ــل تجم ــامانه به‌دلی ــن س ــه در ای ــد ک ــان می‌ده نش
ــار گاز  ــش فش ــت و افزای ــم ثاب ــه حج ــه در محفظ تراوش‌یافت

جدول 1 نام‌گذاری غشاهای لایه نازک کامپوزیتی بر اساس نسبت کیتوسان-اسیدگالیک
Table 1 Naming of thin film composite membranes based on chitosan-gallic acid ratio

شکل 1 طرح‌واره‌ای از مراحل ساخت غشای کامپوزیتی کیتوسان-اسیدگالیک/پلی‌سولفون
Figure 1 Schematic representation of synthesis stages of chitosan-gallic acid/polysulfone TFC membrane 

شکل 2 طرح‌واره‌ای از سامانه انداز گیری تراوایی استفاده شده
Figure 2 Schematic view of the used permeability measurement setup

Membrane Ratio of chitosan to gallic acid

M1 1:1

M2 1:2

M3 2:1
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ــوان  ــار، می‌ت ــت تغییــرات فش ــان و ثب ــد زم ــراوا در واح ت
آورد.  به‌دســت  را  گازهــا  تراوایــی  از  دقیق‌تــری  مقادیــر 
 cm2 ســلول غشــایی تخــت و مــدور، داری ســطح مقطــح موثــر
ــاخته  ــزن )AISI 316( س ــگ ن ــولاد زن ــوده و از ف 11/234 ب
ــد نظــر از مخــزن وارد ســامانه شــده و از ســلول  شــد. گاز م
غشــایی عبــور کــرده و پــس از آن وارد مخــزن حجــم ثابــت 
ــه  ــه ب ــرات فشــار گاز تراوش‌یافت cm3 110 شــده اســت. تغیی

ــان در  ــت mbar 1 در واحــد زم ــا دق کمــک حســگر فشــار ب
ــا در نهایــت تراوایــی آن محاســبه شــود. ــه ثبــت شــد ت رایان

ــص CH4 ،CO2 و  ــاي خال ــي گازه ــر تراواي ــبه مقادي محاس
ــد ]32[:  ــام ش ــه )1( انج ــتفاده از معادل ــا اس N2 ب

	 P=[(273/15×106 V)/(760×76ATP0)]×(dp/dt)                                                                                                                           

ــه )1(،P  تراوايــي گاز )GPU)، V حجــم محفظــه  در معادل
 K)،( دمــاي آزمــونT  ،)cm2( مســاحت ســطح غشــا A ،)cm3(
P0 فشــار گاز خــوراک )mmHg( و dp/dt شــیب تغییــرات 

فشــار تــراوا برحســب زمــان )mmHg/s( اســت.
گزینش‌پذیــری نیــز از معادلــه )2( کــه نســبت تراوایــی دو 

گاز بــه هــم بــوده، قابــل محاســبه اســت:

	 selectivity=  P(CO2)/P(CH4 )                                                                                                                                 

2-4 مشخصه‌یابی غشاها
ــه  ــاهای لای ــده در غش ــای ایجادش ــی پیونده ــرای بررس ب
 Thermo مــدل   FTIR طیف‌ســنج  از  کامپوزیتــی  نــازک 
SCIENTIFIC Nicolet aS10 اســتفاده شــد. بدیــن منظــور، 
آزمـ�ون در محـ�دوده اعـ�داد موجـ�ی cm-1 500-4000 در 
حالــت عبــور انجــام شــد. به‌منظــور بررســی ســاختار و 

ــکوپ  ــتگاه میکروس ــده از دس ــاهای تهیه‌ش ــوژی غش مورفول
بــا مــدل   FESEM الکترونــی پويشــی گســیل میدانــی 
MIRA3TESCAN-XMU بهــره گرفتــه شــد. در ایــن روش، 
ــس از  ــدند و پ ــه‌ور ش ــع غوط ــروژن مای ــاها در نیت ــدا غش ابت
ــرد شــدن به‌راحتــی شکســته شــدند. همچنیــن، به‌منظــور  ت
افزایــش وضــوح تصاویــر، ســطح شکســت غشــاها بــا فلــز طــا 
پوشــش‌دهی شــد. بــرای اندازه‌گیــری و تعییــن ترکیــب 
شــیمیایی و نــوع پیونــد در ســطح غشــاها از آزمــون XPS یــا 
 BESTEC ــوی ایکــس مــدل ــی پرت طیف‌ســنجی فوتوالکترون

ــد. ــتفاده ش EA) 10( اس

3 نتایج و بحث
3-1 ساختار شیمیایی

نتايــج حاصــل از طيف‌ســنجي FTIR مربــوط بــه غشــاهای 
ــکل  ــی 1:1، 1:2 و 2:1 در ش ــبت‌های جرم ــا نس ــده ب تهیه‌ش
ــای  ــف قله‌ه ــه طی ــر س ــت. در ه ــده اس ــان داده ش )3( نش
ــه  ــه ناحی ــوط ب ــدوده cm-1 872 - 715 مرب ــود در مح موج
ــت.  ــا )Support Layer( اس ــتیبان غش ــه‌ی پش ــل لای متخلخ
ــوط  ــدوده cm-1 1012 -1293 مرب ــود در مح ــای موج قله‌ه
بــه ارتعاشــات کششــی پیونــد C–O موجــود در ســاختار هــر 
ــوار  ــوده اســت. ن ــیدگالیک ب ــان و اس ــی کیتوس ــزء یعن دو ج
ــه  ــوط ب ــی موجــود در محــدودهcm-1 1322-1485 مرب جذب
ــود  ــی موج ــه بنزن ــی )حلق ــد C–C آروماتیک ــات پیون ارتعاش
در ســاختار واحدهــای پلــی فنــول( اســت. قله‌هــای موجــود 
در محــدوده cm-1  1584 - 1502 مربــوط بــه ارتعاشــات 
 –NH2 واحدهــای  نشــان‌دهنده  و   N–H پیونــد  کششــی 
کیتوســان موجــود در ســاختار غشــا اســت. قله‌هــای موجــود 
ــروه  ــات پیوند/گ ــه ارتعاش ــوط ب ــه cm-1 1652 مرب در ناحی
ــیدگالیک  ــای اس ــود در واحده ــل C=O موج ــی کربونی عامل
غشــا و قله‌هــای موجــود در محدوده‌هــای cm-1 1485 و 
ــب ارتعاشــات کششــی و خمشــی  cm-1 3191-2961 به‌ترتی

پیونــد C–H هس�ـتند ک�ـه ب�ـه س�ـاختار کیتوس�ـان )گروه‌ه�ـای 

1:2 )c( 2:1 و )b( ،1:1  )a( :کیتوسان-اسیدگالیک با نسبت های جرمی TFC غشاهای FTIR شکل 3 طیف
Figure 3 FTIR spectrum of TFC chitosan-gallic acid membrane with mass ratio: (a) 1:1, (b) 1:2 and (c) 
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CH2– و –C–H( موجود در غشا، مربوط می‌شوند. 

ــد  ــاد پیون ــکان ایج ــا، ام ــکیل غش ــگام تش ــاً، در هن عموم
ــروه هیدروکســیل )R–O–H( موجــود در  ــن گ ــی بی هیدروژن
ــان  ــی )R–NH2( در کیتوس ــای آمین ــا گروه‌ه ــیدگالیک‌ ب اس
ایــن دو  بنابرایــن، برهم‌کنــش قــوی بیــن  وجــود دارد، 
ــا مخلوطــی از کیتوســان و  ــه تشــکیل غشــا ب جــزء منجــر ب

می‌شــود.  پلی‌فنــول 
3-2 ریخت‌شناسی	

ــع  ــطح و مقط ــاها، س ــوژی غش ــی مورفول ــور بررس به‌منظ
هــر یــک از غشــاها از طریــق میکروســکوپی الکترونــی 
c و a،  b )4( ــکل ــت. ش ــرار گرف ــی ق ــورد ارزیاب ــی م پویش

ــی 1:1، 2:1 و  ــا نســبت جرم ــه غشــاها ب ــوط ب ــب مرب به‌ترتی
ــه در شــکل  1:2 از کیتوسان-اســیدگالیک اســت. همان‌طورک
ــن  ــه‌ی زیری ــا‌، لای ــه غش ــر س ــود، در ه ــاهده می‌ش )4( مش
ــس  ــل از جن ــاً متخلخ ــفنجی کام ــه‌ی اس ــتیبان، لای ــا پش ی
پلیمــر پلی‌ســولفون اســت کــه هیــچ مقاومتــی در برابــر عبــور 
گاز نــدارد. تصاویــر از مقطــع عرضــی بــا بزرگ‌نمایــی بیشــتر 
نشــانگر تشــکیل لایــه گزینش‌پذیــر متراکــم اســت کــه 
ــان  ــر نش ــت. تصاوی ــیدگالیک اس ــان و اس ــکل از کیتوس متش

ــی  ــت یکنواخت ــا ضخام ــر ب ــه گزینش‌پذی ــن لای ــد ای می‌ده
روی لایــه پلی‌ســولفون قــرار گرفتــه و فصــل مشــترک 
ــر  ــه پشــتیبان و گزینش‌پذی ــان دو لای همگــن و مناســبی می
ایجــاد شــده اســت. ضخامــت ایــن لایــه-ی متراکــم بــرای هــر 
یــک از غشــاها در شــکل )4( مشــخص شــده اســت. ضخامــت 
لایــه‌ی متراکــم در غشــا بــا نســبت جرمــی1:2 از دو غشــای 
دیگــر کمتــر و در حــدود 68 نانومتــر اســت.  همچنیــن 
 nm ضخامــت لایــه متراکــم در دو غشــای دیگــر نیــز کمتــر از
ــرای غشــاها  ــی مناســبی را ب ــد تراوای ــه می‌توان ــوده ک 100 ب

منجــر شــود.
در شــکل )5(‌، تصاویــر مربــوط بــه ســطح مقطــع هــر ســه 
ــه  ــور ک ــت. همان‌ط ــده اس ــته ش ــش گذاش ــه نمای ــا ب غش
ــت،  ــاها یکنواخ ــطح غش ــود، س ــاهده می‌ش ــر مش در تصاوی
بــدون عیــب و عــاری از هرگونــه شــکاف اســت کــه درســتی 
ــزان  ــی، می خشک‌شــدن غشــاها را نشــان مــی دهــد. از طرف
یکنواختــی ســطح غشــاهای مشاهده‌شــده در شــکل a( -5( و 
)b( بیشــتر از غشــا در شــکل 5- )c( اســت کــه ایــن مســئله 
ــه نحــوه اتصــال عرضــی کیتوسان-اســیدگالیک در  ــوط ب مرب

ــت. ــاوت اس ــی متف ــبت‌های جرم نس

2:1 )c( 1:2 و )b( ،1:1 )a( کیتوسان-گالیک اسید/پلی سولفون با نسبت های جرمی TFC از مقطع عرضی غشاهای FESEM شکل 4 تصاویر
Figure 4 The cross-sectional FESEM image of TFC chitosan-gallic acid/polysulfone membrane with mass ratio (a) 1:1, (b) 

1:2 and (c) 2:1
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نــازک  ارزیابــی ســطح غشــاهای لایــه   3-3
کامپوزیتــی

تجزیه‌وتحلیــل نتایــج آزمــون XPS به‌منظــور آشــکارکردن 
ــان- ــبت 1:2 کیتوس ــا نس ــا ب ــطح غش ــیمیایی س ــب ش ترکی

ــترده  ــش گس ــد. پای ــام ش ــه انج ــوان نمون ــیدگالیک به‌عن اس
ــکل )6- ــا نســبت 1:2 در ش ــده ب ــای TFC تهیه‌ش XPS غش

ــج حاصــل از XPS نشــان  )a(( نشــان داده شــده اســت. نتای
داد کــه تمــام ســطح غشــا عمدتــاً حــاوی اکســیژن، نیتــروژن 
و کربــن بــوده اســت. همچنیــن، دو قلــه بــا شــدت‌های 
eV 284 و eV 531 در نتایــج XPS به‌ترتیــب مربــوط بــه 
ــوط  ــه مرب ــت. قل ــیژن اس ــن و اکس ــال کرب ــای اتص انرژی‌ه
ــا وضــوح  ــا انجــام XPS ب بــه ســاختار نیتــروژن را می‌تــوان ب
بالاتــر مشــاهده کــرد. به‌عــاوه، به‌دلیــل عــدم تطابــق 
هیــدروژن بــا آزمــون XPS، ایــن عنصــر در محاســبات لحــاظ 
نشــده اســت. در ادامــه‌ی بررســی‌های بیشــتر ســاختار غشــا 
 C1s، N1s ــای ــل طیف‌ه ــون XPS، تجزیه‌وتحلی ــط آزم توس
 b)،( -6 ــکل ــده و در ش ــام ش ــر انج ــوح بالات ــا وض و O1s ب
 ،N1s ــف ــه طی ــه ب ــده اســت. باتوج c)( و )d( نشــان داده ش
قلــه مشاهده‌شــده در eV 400/5 مربــوط بــه ســاختار آمیــن 
کینوئیــد )–N=( ناشــی از حلقه‌هــای بنزنــی اســیدگالیک 
ــف  ــن طی ــت ]33[. ای ــان اس ــره‌ی کیتوس ــه زنجی ــل ب متص
ــان- ــره‌ی کیتوس ــز  زنجی ــکیل موفقیت‌آمی ــان‌دهنده تش نش

ــه  ــه قل ــی، منطق ــت. از طرف ــطح PSF اس ــیدگالیک در س اس

N1s بــا وضــوح بــالا را می‌تــوان بــه صــورت منحنــی بــا ســه 
 ،399/2 eV جــز از حالت‌هــای انــرژی اتصــال مختلــف، یعنــی
ــوان  ــا را می‌ت ــن قله‌ه ــرار داد. ای eV 399/8 و eV 400/5 ق
به‌ترتیــب بــه گروه‌هــای N–C، –NH– )آمیــن بنزنوئیــد( 
ــه  ــی ک ــبت داد ]34[. در حال ــد( نس ــن کینوئی و –N= )آمی
ــف در  ــه مختل ــه صــورت دو قل ــالا ب ــا وضــوح ب طیــف C1s ب
eV 284/6 و 285/8 بــه نمایــش در آمــده اســت کــه مربــوط 
بــه اتم‌هــای کربــن موجــود درگروه‌هــای C–C و C–N اســت 
]35[. گروه‌هــای C–C هــم در ســاختار کیتوســان و هــم 
ــکان  ــای C–N در م ــز گروه‌ه ــیدگالیک و نی ــاختار اس در س
اتصــال بیــن زنجیره‌هــای کیتوســان بــا اســیدگالیگ موجــود 
ــه در 531/8  ــه دو قل ــالا ب ــا وضــوح ب ــف O1s ب هســتند. طی
وeV 532/6 تقســیم شــده اســت کــه به‌ترتیــب مربــوط 
 OH– اســت ]36[. گروه‌هــای C=O و –OH بــه گروه‌هــای
مربــوط بــه ســاختار کیتوســان و گــروه هــای C=O مربــوط بــه 

ســاختار اســیدگالیک اســت.
ــته  ــت داش ــج FTIR مطابق ــا نتای ــی ب ــج XPS به‌خوب نتای
ــر  ــیدگالیک ب ــه‌ی کیتوسان-اس ــز لای ــکیل موفقیت‌آمی و تش

ــت. ــرده اس ــد ک ــتیبان PSF را تأیی ــه‌ی پش روی لای
ــازک  ــه ن ــاهای لای ــی غش ــرد گازتراوای 3-4 عملک

ــی کامپوزیت
آزمــون گازتراوایــی بــرای هــر ســه گاز مــورد مطالعــه انجــام 
ــای CH4 ،CO2 و N2، و  ــک از گازه ــر ی ــی ه ــت. تراوای گرف

2:1)c( 1:2 و)b( ،1:1 )a( کیتوسان-اسیدگالیک/پلی سولفون با نسبت های جرمی TFC از سطح مقطع غشاهای FESEM شکل 5 تصاویر
Figure 5 The cross-sectional FESEM image of TFC chitosan-gallic acid/polysulfone membrane with mass ratio (a) 1:1, (b) 

1:2 and (c) 2:1
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و   35  ℃ دمــای  CO2/N2 در  و   CO2/CH4 گزینش‌پذیــری 
ــد  ــبه ش ــری و محاس ــرار اندازه‌گی ــه تک ــا س ــار bar  2 ب فش
ــت.  ــده اس ــان داده ش ــکل 7 و 8 نش ــل در ش ــج حاص و نتای
باتوجــه بــه شــکلa)، (b( 7( و )c(، مقادیــر گاز تراوایــی 
CO2 به‌طــور معنــاداری از مقادیــر مربــوط بــه گازهــای 
ــوان  ــی را می‌ت ــش تراوای ــن افزای ــت. ای ــتر اس CH4 و N2 بیش
ــری  ــر و میعان‌پذی ــنتیکی کمت ــعاع س ــه ش ــه اول ب در درج
 CH4 و N2 ــای ــه گازه ــبت ب ــای CO2 نس ــتر مولکول‌ه بیش
نســبت داد ]37[. همچنیــن حضــور گروه‌هــای آمیــن و 
 CO2 ــی گاز ایمیــن در ســاختار غشــا موجــب افزایــش تراوای
ــاهده  ــف( مش ــکل 7 )ال ــوان از ش ــه می‌ت ــور ک ــد. همان‌ط ش
کــرد، بــا افزایــش نســبت وزنــی اســیدگالیک در غشــای لایــه 
نــازک کامپوزیتــی )1:2(، میــزان تراوایــی CO2 نســبت بــه دو 
غشــای دیگــر افزایــش یافتــه اســت.  افزایــش کســر جرمــی 
اســیدگالیک در غشــای لایــه نــازک کامپوزیتــی )1:2( منجــر 
ــا حلقه‌هــای بنزنــی در  بــه غلظــت کلــی بالاتــر بخش‌هــای ب
لایــه انتخابــی شــد کــه ایــن امــر موجــب افزایــش خاصیــت 
الکتروناتیــوی در ســطح غشــا شــده و غشــا را مســتعد جــذب 
ــش  ــه افزای ــد ک ــر می‌رس ــه نظ ــن ب ــد. همچنی CO2 می‌کن
گروه‌هــای  به‌دلیــل حضــور  اســیدگالیک  وزنــی  نســبت 
هیدروکســیل بیشــتر در هــر واحــد مولکولــی موجــب بهبــود 
تراوایــی گاز CO2 می‌شــود. بــا توجــه بــه شــکل b( 7( و 
)c(، مقادیــر تراوایــی گازهــای CH4 و N2 بــا افزایــش نســبت 
جرمــی اســیدگالیک در غشــای لایــه نــازک کامپوزیتــی )1:2( 

کاهــش یافتــه اســت، ایــن کاهــش در میــزان تراوایــی بــرای 
ــت  ــل ماهی ــروژن به‌دلی ــت. نیت ــمگیر اس ــیار چش گاز N2 بس
غیرقطبــی و خنثــی، حلالیــت کمــی در غشــاهای کامپوزیتــی 
دارد، بنابرایــن نفوذپذیــری آن کمتــر از گازهــای دیگــر اســت. 
 N2 و CO2،  CH4 مقادیــر تراوایــی بــرای هــر یــک از گازهــای
ــب 411/1،  ــی )1:2( به‌ترتی ــازک کامپوزیت ــه ن در غشــای لای

ــت. ــوده اس 24/6 و GPU 19/2 ب
می‌تــوان   )b( و   )a(  8 شــکل  در  کــه  همان‌طــور 
CO2/ مشــاهده کــرد، مقادیــر گزینش‌پذیــری جفــت گاز

N2 و CO2/CH4 بــا افزایــش نســبت جرمــی اســیدگالیک 
ــه  ــش یافت ــی )1:2( افزای ــازک کامپوزیت ــه ن ــای لای در غش
اســت. گزینش‌‌پذیــری معکــوس CO2/CH4 و CO2/N2 در 
ــب 16/711 و  ــی )1:2( به‌ترتی ــازک کامپوزیت ــه ن ــای لای غش
ــه  ــوده اســت. جــذب گزینشــی گاز CO2 نســبت ب 21/411 ب
ــر  ــیدگالیک منج ــیله کیتوسان-اس ــای N2 و CH4 به‌وس گازه
ــش  ــه افزای ــه در نتیج ــده ک ــور گاز CO2 ش ــهیل عب ــه تس ب
ــر ایــن، از آنجــا  گزینش‌پذیــری را موجــب می‌شــود. عــاوه ب
ــر از نفــوذ ایــن  کــه تراوایــی N2 و CH4 در غشــا بســیار متأث
گازهــا اســت، کمتــر بــودن ضریــب نفــوذ ایــن گازهــا نســبت 
بــه CO2 کاهــش تراوایــی ایــن گازهــا را در مقابــل CO2 رقــم 
زده و افزایــش گزینش‌پذیــری CO2/N2 و CO2/CH4 را بــه 

ــراه دارد. هم
ــان  ــده از کیتوس ــاهای ساخته‌ش ــر غش ــه‌ی انتخاب‌پذی لای
ــاده  ــن دو م ــب ای و اســیدگالیک تشــکیل شــده اســت. ترکی

 C1s، (c) O1s طیف )b( ،)1:2( از غشای لایه نازک کامپوزیتی کیتوسان-اسیدگالیک/پلی سولفون با نسبت جرمی XPS پایش گسترده )a( 6 شکل
و )N1s )d غشا

Figure 6 (a) XPS wide scan of chitosan-gallic acid /polysulfone thin film composite membrane with mass ratio 
(1:2), (b) C1s spectrum, (c) O1s, and (d) N1s membrane
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ــن،  ــن، ایمی ــد آمی ــی مانن ــای عامل ــکیل گروه‌ه ــبب تش س
ــای  ــود. گروه‌ه ــا می‌ش ــطح غش ــیل در س ــون و هیدوکس کت
ــر  ــای دیگ ــرون‌ مولکول‌‌ه ــذب الکت ــه ج ــل ب ــرده تمای نام‌ب
 ،CO2 ــاختار ــه س ــه ب ــا توج ــل، ب ــن دلی ــه همی ــته و ب داش
ــه دو گاز  CH4 و  ــبت ب ــی آن نس ــش تراوای ــه افزای ــر ب منج
ــاوه بــر ایــن،  ــوند. ع N2 در غشــاهای تهیــه شــده می‌ش

ــزن  ــه بن ــود حلق ــد، وج ــه ش ــز گفت ــاً نی ــه قب ــور ک همان‌ط
 CO2 ــذب ــر ج ــل ب ــل تمای ــیدگالیک به‌دلی ــاختار اس در س
افزایــش می‌دهــد. شــکل 9  ایــن گاز در غشــا  تراوایــی 
ــر  ــه‌ی گزینش‌پذی ــی لای ــای عامل ــن CO2 و گروه‌ه ــل بی تعام

غشــاهای تهیه‌شــده را نشــان می‌دهــد.

N2 )c( و CH4 )b( ،CO2 )a( شکل 7 نمودار تروایی گازهای
Figure 7 Permeability diagram of gases (a) CO2, (b) CH4 and (c) N2

CO2/CH4 )b( و CO2/N2 )a( شکل 8 نمودار گزینش‌پذیری معکوس
Figure 8 Inverse selectivity diagram (a) CO2/N2 and (b) CO2/CH4
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شکل 9 برهم‌کنش CO2 با گروه‌های عاملی لایه گزینش‌پذیر کیتوسان-اسیدگالیک
Figure 9 Interaction of CO2 with functional groups of chitosan-gallic acid selective layer

CO2/N2 جدول 2 مقایسه عملکرد چند غشای لایه نازک کامپوزیتی در جداسازی
Table 2 Performance comparison of several thin film composite membranes in CO2/N2 separation

CO2/CH4 جدول 2 مقایسه عملکرد چند غشای لایه نازک کامپوزیتی در جداسازی
Table 2 Performance comparison of several thin film composite membranes in CO2/CH4 separation

RefCO2/N2 
selectivity

CO2 permea-
bility (GPU)

Operating conditionsSupport 
layer

Selective 
layer

Tempera-
ture (℃)

Pressure 
(bar)

388.51.2252PSFPVP/H3BTC

39174212252PSFPVAm-PVA

4014305353.5PANPebax® 2533/
HMA-PEO

This 
study

21.41411.1352PSFCS-GA

RefCO2/N2 
selectivity

CO2 permea-
bility (GPU)

Operating conditionsSupport 
layer

Selective 
layer

Tempera-
ture (℃)

Pressure 
(bar)

412825301PSFCHMA-TMC

4194.113.3201.1PSFTETA/TMC

4210.9120251.1PSFPVA

This 
study

16.71411.1352PSFCS-GA
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3-5 کارایــی غشــاهای لایــه نــازک کامپوزیتــی در 
.CO2/CH4 و CO2/N2 ــازی جداس

انــواع  عملکــرد  ميــان  مقایســه‌ای   3 و   2 جدول‌هــای 
ــازی CO2/N2 و  ــی در جداس ــازک کامپوزیت ــه ن ــاهای لای غش
ــش را  ــن پژوه ــده در ای ــاهای استفاده‌ش ــا غش CO2/CH4  ب
ــی  ــده، عوامل ــان داده ش ــج نش ــق نتای ــد. طب ــان می‌دهن نش
نظیــر نــوع لایــه‌ی انتخابــی، لایــه‌ی پشــتیبان و حتــی 
ــاهای  ــری غش ــی و گزینش‌پذی ــر تراوای ــی ب ــرایط عملیات ش
ــان داده  ــاهای نش ــد. از غش ــی مؤثرن ــازک کامپوزیت ــه ن لای
PVAm- ــه‌ی ــا پای ــاهای ب ــای 2 و 3، غش ــده در جدول‌ه ش

PVA و TETA/TMC از گزینش‌پذیــری بهتــری برخوردارنــد، 
امــا ضعــف ایــن نــوع غشــاها در تراوایــی تــا حــدی اســتفاده 
PSF/ از آن‌هــا را محــدود کــرده اســت. از ایــن ميــان، غشــای

ــری مناســبی  ــه همــراه گزینش‌پذی ــاد ب ــی زي CS-GA تراوای
را نشــان مي‌دهــد.

4 نتیجه‌گیری
در ایــن پژوهــش، ســاخت غشــاهای لایــه نــازک کامپوزیتی 
کیتوسان-اســیدگالیک بــه روش رســوب‌گذاری بــر روی لایــه 
پشــتیبان پلی‌ســولفون تهیــه و کارایــی آن‌هــا در عبــور 
CO2/ ــری ــراه گزینش‌پذی ــه هم ــای CO2، CH4 و N2 ب گازه

CH4 و CO2/N2 ارزیابــی شــد. به‌منظــور بررســی صحــت 
مشــخصه‌یابی  آزمون‌هــای  غشــاها،  ســاختار  و  ترکیــب 
متفاوتــی صــورت گرفــت. نتایــج FESEM حاکــی از تشــکیل 
لایــه بســیار نازکــی بــر روی لایــه پشــتیبان متخلخــل 
ــج طیف‌ســنجی FTIR نشــان  ــوده اســت. نتای پلی‌ســولفون ب
ــان و  ــری کیتوس ــاز پلیم ــن ف ــبی بی ــش مناس داد، برهم‌کن
اســیدگالیک بــر قــرار شــده اســت و همچنیــن نتایــج مربــوط 
ــج  ــه آزمــون XPS ایــن مســئله را تأییــد کــرده اســت. نتای ب
گاز تراوایــی نشــان داد، تراوایــی CO2، CH4 و N2 بــه همــراه 
گزینش‌پذیــری CO2/CH4 و CO2/N2 بــه واســطه افزایــش 
ــن  ــد. ای ــش یافتن ــا افزای ــیدگالیک در غش ــی اس ــر جرم کس
ــت  ــوده اس ــمگیرتر ب ــیار چش ــی در CO2 بس ــش تراوای افزای
کامپوزتــی  نــازک  لایــه  غشــای  در   411/1  GPU بــه  و 
کیتوسان-اســیدگالیک بــا نســبت 2:1 جرمــی افزایــش یافتــه 
اســت. همچنیــن گزینش‌پذیــری CO2/CH4 و CO2/N2  در 

ــد. ــش یافتن ــه 16/7 و 21/4 افزای ــب ب ــا به‌ترتی ــن غش ای
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