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   چکیده

هاي نشمختلفی از سیلیکا، از طریق واکسیلوکسان داراي مقادیر  -دار نانوکامپوزیتی ایمیدهاي پایهدر این تحقیق، غشا 

ها بر روي دهی چرخشی براي پوشش دادن فیلماز روش پوشش. ساخته شدندژل  -پلیمریزاسیون تراکمی، ایمیدي کردن و سل

و آنالیز تجزیه گرماوزنی  (FTIR)سنجی مادون قرمز یی حرارتی این مواد به وسیله طیفساختار مولکولی و کارآ. استفاده شد هاپایه

(TGA) ایکس استفاده از پراش پرتوهاي هیبرید با نواحی کریستالی در فیلم وجود. یدتعیین گرد (XRD) رار گرفتمورد بررسی ق .

در  Si-O-Siهاي ایمید و وجود پیوند، نتایج. استفاده شد (SEM)رونی روبشی ها از میکروسکوپ الکتبراي بررسی کیفیت پوشش

 .آمورف بودند این مواد .داشتند يکمترکاهش وزن ایمید خالص ا پلیمواد هیبرید در مقایسه ب. را تأیید کردندها طیف نمونه

  .بود μm3-1 برابر با هاضخامت فیلم

  ژل، نانوکامپوزیت -سیلیکا، سل -ایمیدپلی :کلمات کلیدي 

  

Abstract

In this work, supported polyimide-siloxane nanocomposite membranes containing different 
percentages of silica were prepared via polycondensation, imidization and sol-gel reaction. Films 
were coated on supports by spin coating method. The molecular structure and thermal 
performance of these materials were characterized by using Fourier transform-infrared 
spectrometry (FT-IR) and thermogravimetric analysis (TGA). The existence of crystalline 
domains within the hybrid films was investigated with X-ray diffraction (XRD). Scanning 
electron microscopy (SEM) was used to study the quality of coatings. The results indicated the 
presence of imide and Si-O-Si bonds in the samples spectra. Weight loss of the hybrid materials 
were reduced compared to the pure polyimide. These materials were amorphous. The films 
thicknesses were 1-3μm.

Key words: Polyimide-silica, Sol-gel, Nanocomposite
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مقدمه- 1

 هاي بسیار مهم درجداسازي مواد از یکدیگر، یکی از فرآیند

هاي گوناگونی کنون روشبدین منظور تا. صنایع مختلف است

. اندر و جذب مورد استفاده قرار گرفتهمانند سردسازي، تقطی

جذب براي هاي تقطیر ودر مقایسه با فناوريء استفاده از غشا

نسبتاً ها و مایعات، فرآیند سازي گازخالصويجداساز

راندمان داشتن ضمن  غشاییهاي تکنولوژي.است جدیدي

زیست  از نظرو بوده، به انرژي کمی نیاز داشته  ، کم هزینهبالا

  . باشندتر میمحیطی مناسب

اي هوسعه این فناوري اخیراً ساخت غشادر راستاي ت

ساختمان . ار گرفته استقرنانوکامپوزیتی بسیار مورد توجه 

شد، باتشکل از موادي با خواص متفاوت میها  مپوزیتنانوکام

 100تا  1دهنده در مقیاس که حداقل یکی از اجزاء تشکیل

ن گروه جدید از مواد منجر به ساخت ای. نانومتر است

اد هاي موفرد و بهبود مشخصهبهخواص منحصریابی به دست

    .]1[است مورد استفاده در گذشته شده 

مواد نانوکامپوزیت در مقایسه با مواد پلیمري اصلاح نشده 

اي می، حرارتی و الکتریکی بهبود یافتهداراي خواص مکانیکی

  .]2[ باشند

هاي نانوکامپوزیت امکان ترکیب امتیازات هر دو نوع در غشا

پذیري توانند، انعطافبراي مثال این مواد می: جود داردماده و

حرارتی مواد گري و پایداري ها، و انتخابذیري پلیمرپو فرآیند

  .]1[زمان دارا باشند معدنی را به صورت هم

-پذیري پایین، انتخابضرایب تراوشها که داراي ایمیدپلی

صورت فیلم و پایداري  پذیري بهگري بالا، قابلیت خوب شکل

 توجهبسیار مورد اسازي گازها براي جدباشند، بالا میحرارتی 

ن به عنوان از سوي دیگر پلیمرهاي سیلوکسا .اندقرار گرفته

گري پایین و پذیري بالا، انتخابموادي با ضرایب تراوش

انواع . اندپذیري به صورت فیلم شناخته شدهقابلیت کم شکل

- ایمید میواد که ترکیبی از سیلوکسان و پلیمختلفی از م

  .]3[اند باشند، در مقالات ارائه شده

توان از سال سیلیکا را می -ایمیدعات بر روي مواد پلیمطال

-زمینههاي بسیاري در تاکنون پیشرفت. دنبال نمود 1990

ها و خواص دهندهمانند فرآیند ساخت، اتصال هاي مختلفی

  .]4[است  پذیرفتهحرارتی صورت 

غیرآلی با استفاده از  -، ساخت مواد هیبرید آلیرابطهدر این 

با استفاده . سیار مورد توجه قرار گرفته استژل ب -فرآیند سل

ژل امکان ایجاد فاز غیرآلی با پراکندگی بسیار  -از فرآیند سل

ی، در یک زمینه ریز از این فاز حتی در مقیاس مولکول

  .]5[دارد پلیمري آلی وجود 

هاي هیبرید ساخته شده بر روي غشا ]6[و همکارانش  پارك

. راي سیلیکا تحقیق نمودندن داسیلوکسا - از کوپلیمر ایمید

- متیلديها با افزایش فاز پلیها دریافتند که در هیبریدآن

 N2و  He ،CO2 ،O2پذیري گازهایی مانند سیلوکسان، تراوش

  .یابدافزایش می

منابع آمیک اسید و با استفاده از پلی ]4[و همکارانش  ژانگ

لیکا را سی -ایمیددار پلیپایه ءمختلف سیلیسیم، دو نوع غشا

ها دماي در این نمونه. یه نمودندژل ته - به وسیله روش سل

فزایش مقدار سیلیکا اي مواد غشاء هیبریدي، با اگذار شیشه

  .افزایش یافت

هاي سیلانبا استفاده از آلکوکسی ]7[و همکارانش  کرنلیس

وفق به ساخت انواع ژل م -کارگیري فرآیند سلمختلف و به

در زمینه تأثیر ها آن. غیرآلی شدند -یهاي آلمختلفی از غشا

سیلان و وجود پیوندهاي کوولانسی اضافی در نوع آلکوکسی

هاي بررسی ،بر روي خواص غشاء غیرآلی زمینه پلیمر با فاز

  .مختلفی انجام دادند

- ایمید(بر روي دو نوع ماده پلی ]3[و همکارانش  اسمایهی

دهنده الاخته شده همراه با دو عامل اتصس) سیلوکسان
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سیلان به عنوان سازنده متوکسیمختلف و استفاده از تترا

- ها نشان دادند که تراوشآن. شبکه سیلیکا، تحقیق نمودند

ش با افزایش سیلوکسان به زمینه پلیمري افزای هاپذیري گاز

- بندي پلیمر، براي اتصالیافته و به دلیل تفاوت در شبکه

سیلان شارهاي بزرگتري اتوکسیديمتیلدهنده آمینوپروپیل

سیلان متوکسیتريپروپیلدهنده آمینوت به اتصالنسب

  .گرددمشاهده می

پلیمري زمینه  نانوکامپوزیت هاين تحقیق، ساخت غشادر ای

کوپلیمرهاي . رار گرفتتقویت شده با سیلیکا مورد بررسی ق

ی از سیلوکسان داراي مقادیر مختلف - ایمیدهیبرید پلی

هاي پلیمریزاسیون تراکمی، فاده از واکنشسیلیکا با است

- ، آمینوانیدریدديپیروملیتیکژل مواد  - ایمیدي کردن و سل

براي . سیلان تهیه شدندمتوکسیسیلان و تتراآلکوکسی

مشابه با روش به کار گرفته شده  یروشها از ساخت نمونه

با این  استفاده گردید،و همکارانش  ]3[اسمایهی توسط

دهی روش پوشش باریزي به جاي قالبها پایهتفاوت که 

تهیه شده با  هاينمونه خواص. پوشش داده شدند چرخشی

تجزیه آنالیز ، سنجی مادون قرمزطیفهاي گیري روشکاربه

و میکروسکوپ الکترونی روبشی  X گرماوزنی، پراش پرتو

  .گردیدتعیین 

  مواد و روش تحقیق- 2

 (PMDA)انیدرید ديتیکها، مواد پیروملیبراي ساخت نمونه

سیلان متوکسیتريپروپیلماده ایمید، آمینوبه عنوان پیش

(APrTMOS) متوکسیدهنده و تترابه عنوان عامل اتصال -

به عنوان سازنده شبکه نانوسیلیکا همگی با  (TMOS)سیلان 

تر سازي بیشخریداري شده و بدون خالص تجاري مركمارك 

با  (DMAc)استامید متیلدي. مورد استفاده قرار گرفتند

به عنوان حلال به کار خریداري شده و  تجاري شارلومارك 

شده استفاده  زداییمرحله هیدرولیز از آب یوندر . گرفته شد

بودند آلومینا  -αاز جنس به کار گرفته شده هاي پایه. گردید

و خشک شدن اولتراسونیک در حمام پس از تمیز شدن که 

  .ر گرفتندمورد استفاده قرا

از  mmol5براي هر نمونه، در ابتدا با استفاده از واکنش  

PMDA  وmmol10  ازAPrTMOS  درcm35/12 حلال 

DMACمحلول آمیک اسید به رنگ زرد کمرنگ تهیه شد ،.

ه صورتی که ب( TMOSدر مرحله بعد مقادیر مختلفی از 

سیلان به آمیک اسید براي سه متوکسینسبت مولی تترا

به (و آب یون زدایی شده ) بود 8و  4، 0مختلف برابر با نمونه 

به محلول ) سیلانمتوکسیتترا mol1آب به  mol4نسبت 

  .شدمحلول مدتی در دماي اتاق هم زده اضافه گردید و 

دهی تهیه شده با استفاده از روش پوششسپس محلول 

. آلومینا پوشش داده شد - αاي از جنس چرخشی بر روي پایه

ر محلول مشخص و سرعت و زمان مرحله از مقدادر این 

 اي که محلول بهبه گونه ،یددهی معینی استفاده گردپوشش

  .صورت یکنواخت پایه را پوشش دهد

 ºC40  ،6ساعت در دماي  12در مرحله بعد، نمونه به مدت 

دقیقه  ºC100 ،10ساعت در دماي  ºC60 ،2ساعت در دماي 

  . قرار گرفت ºC300 ساعت در دماي 3و  ºC230در دماي 

  هانتایج و تحلیل یافتهارائه - 3

با دو   1ها در شکلتصاویر گرفته شده از مقطع عرضی نمونه

ها اندازه ضخامت لایه. ورده شده استبزرگنمایی متفاوت آ

  .باشدمی μm3-1 بین

نشان داده  2سنجی مادون قرمز در شکلآنالیز طیف نمودار

هاي ایمید در داست پیوندطور که از شکل پیهمان. شده است

مربوط ( cm-11380، )مربوط به حلقه ایمید( cm-1720نقاط 

مربوط به پیوند ( cm-11778و  cm-11720، )CNCبه پیوند 

CO (هاي و پیوندSi-O-Si  در محدودهcm-11100-1000  در

دهنده تشکیل ماده هاي نمونه وجود دارند، که نشانطیف
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  cm-13700 -3200در محدوده  باند جذب. باشندنظر میمورد

در ماده است، که در طی هیدرولیز گروه OHنمایانگر پیوند 

  .گرددآلکوکسی تشکیل میهاي 

  

  

  

  هامقطع عرضی لایهاز  SEM تصاویر. 1شکل

  

و  cm-11720(کننده ایمید در این ماده د موج مشخصاعدا

cm-11778 ( کمتر از حلقه ایمید پنج عضوي)cm-11724  و

cm-11782 (دهنده تشکیل پیوند هیدروژنی است، که نشان

  .باشدایمید می COمیان گروه سیلانول و 

  

  

  سیلوکسان-ایمیدپلی FTIRهاي طیف. 2کلش    

  

- ایمیدماده پلی ایکسحاصل از پراش پرتو نمودار  3شکل

   .کندسیلوکسان را نشان داده و آمورف بودن آن را تأیید می

وزنی ترتیب نتایج حاصل از تجزیه گرمابه  5و  4هاي شکل

مقادیر  سیلوکسان با-ایمیدو پلی ]7[ایمید خالص پلی

ر ها بیانگمقایسه این نمودار .دهندمختلف سیلیکا را نشان می

هاي سیلوکسان کاهش وزن این مطلب است که با ورود پیوند

افزایش و با  29%ایمید خالص اده هیبرید در مقایسه با پلیم

  . یابدکاهش می 60%ار سیلیکا مقد
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  سیلوکسان - ایمیدپلی XRD الگوي. 3شکل

  

 
  ]3[ ایمید خالصبه پلیمربوط  TGA نمودار. 4شکل

  

 
                                           سیلوکسان -ایمیدپلی TGA (a) نمودار. 5شکل

(b) رابراي تت 8با نسبت مولی  سیلیکا/سیلوکسان -ایمیدپلی -

  سیلان به آمیک اسیدمتوکسی

                             

بنديجمع- 4

هاي پلیمریزاسیون ر این تحقیق با استفاده از واکنشد

کارگیري روش ژل و با به -دن و سلتراکمی، ایمیدي کر

 - ایمیددهی چرخشی، غشاهاي نانوکامپوزیت پلیپوشش

مادون سنجی نتایج طیف. سیلیکا ساخته شدند/انسیلوکس

 وآمیز پیوندهاي مورد نظر دهنده تشکیل موفقیتقرمز نشان

نتایج  .بیانگر آمورف بودن این مواد بودند Xنتایج پراش پرتو 

حاصل از تجزیه گرماوزنی نشان دادند که با افزایش مقدار 
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