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 طیسااا گار با مح دیگوگرد به روش جد دیاکساا ید یرو جداسااا  شیدر مقاله پ

دو  یور کلین ستیقرار گرفت. کاتال یآن به گوگرد مورد بررس ایاح قیا  طر ستی 

سا  نایآلوم هیپا شباع  سر یو کربن فعال، به روش ا شد. هر دو  ساخته   یمرطوب 

د تا شاا یابیساانتن و مشاال ااه  کلیدرصااد ملت ف ف ن ن بیدر دو ترک سااتیکاتال

ما ها در آ  حاظ م یراکتور شیعم کرد آن  بد نانیا  ل پذ لیت  یبرا یریو انتلاب 

-550واکنش در محدوده  یدما ریگردد. تاث ساااهیمقا گریکدیمح اااول مب وب با 

در  کلین-کربن فعال های ستیقرار گرفت. کاتال یمورد بررس گرادیدرجه سانت 800

سب یعم کرد بهتر نییپا یدماها شان ا  خود ن کلین-نایآلوم های ستیبه کاتال تن

مورد  نهیبه های سااتیکاتال یبرا 3-1ا   CH2SO/4نساابت خورا   ریدادند. تاث

ا  در نسبت خور ها ستیعم کرد کاتال نیقرار گرفت و مشاهده شد که بهتر یبررس

ستوک شدم 2 یعنی یومتریبرابر مقدار ا س ن،ی. همچنیبا  ستیطول عمرکاتال یبرر

واکنش دارند.  یبرا یمناسب اریبس یداریساعت پا 8در  مان  ها ستینشان داد کاتال

سا  یانرژ نیانگیم ستفاده ا  معادله آرن ها ستیکاتال یفعال برابر  بیبه ترت وسیبا ا

 کلین-و کربن فعال کلین-نایآلوم نهیبه ستیکاتال یولت برا الکترون 0.20و  0.32

 محاسبه شد.  
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 مقدمه-1
 ایه ندهیآلا نیا  مهمتر یکیگوگرد به عنوان  دیاکس ید

را  یاریبس یبیمح ستیمشکلات   ایهوا در کشور و در کل دن

 اریاثرات بساا میگا  به صااورت مسااتق نی. اآورد یبه وجود م

سان یخبرناک سلامت ان و ا   گذارد یجانداران م رسای و ها بر 

که  باشااد یم یدیاساا های باران یا  عوامل اصاا  گریطرف د

. دنمای یم لیتحم یرا به جوامع بشاار یاریاثرات ملرب بساا

  گوگرد، م ااارف دیاکسااا یکننده گا  د دیعامل تول نیمهمتر

س های سوخت کنندگان صنا یمتالورژ عیصنا ،ی یف فت ن عیو 

 عیوجود صاانا لیبه دل نین رانیباشااند. در کشااور ا-یو گا  م

بنرگ  عیو صنا ریو ...(، ذخا ی)ا  جم ه مس، رویمتالورژ میعظ

 چالش نیگوگرد همواره ا  مهمتر دیاکساا ینفت و گا ، و ...، د

 انیدر سااال نرو،ی. ا  اباشااد یکشااور م یبیمح سااتی  های

شته تحق شمار قاتیگذ  ندهیآلا نیحذف ا های روش یرو یپر

 [. 1انجام شد]

مانند  هایی با اساااتفاده ا  جاذب یروش جذب سااابح 

 ندهیحذف آلا یبرا یروش صنعت نیآهک و سنگ آهک مهمتر

 باتیروش با استفاده ا  ترک نی. در اباشد یگوگرد م دیاکس ید

 یروش برا نی. اگرچه اشود یگوگرد جذب م دیاکس یآهک، د

س یکننده د دیکوچک تول عیصنا  یگوگرد که مقدار کم دیاک

 ای نهیمناسااب و کم هن نهیگن ندنمای یم دیتول ندهین آلایا  ا

ماندن  یدارد و آن باق یمشااکل اصاا  کیروش  نیاساات، اما ا

برد کار نی. بنابراباشااد یم ندیفرا یپسااماند نامناسااب در انتها

 دیاکساا یکننده گا  د دیبنرگ تول عیصاانا برای ها روش نیا

 . دباش ینم ریپسماند امکان پذ یگوگرد با توجه به حجم بالا

گوگرد در  دیاکساا یکنترل د یکه برا یروشاا نیمهمتر

 ید لیوجود دارد،  تبد ندهیآلا نیبالا ا  ا دیبا مقدار تول عیصنا

س دیاکس  یستیواکنش کاتال کی یط کیسولفور دیگوگرد به ا

د، موجود باشن کیسولفور دیم رف کننده اس عیاست. اگر صنا

س نهیروش گن نیا سب اریب شد یم یمنا ه ک یمواقع یبرا. اما با

سب برا س یکه با ار م رف منا شته  کیسولفور دیا وجود ندا

س شکلات ا شد، با توجه به م در حمل و نقل،  کیسولفور دیبا

 دیگوگرد به اسااا دیاکسااا ید لیو فروش، تبد یساااا  رهیذخ

با توجه به  ن،یاسااات. همچن ینامناساااب نهیگن کیساااولفور

ت عدم وجود در صور د،یاس نیا دیو خبرات شد ادی  یخورندگ

س سب، خود ا ضاعف  کیسولفور دیبا ار م رف منا شکل م م

 . دنمای یم جادیا

 دیاکسااا ید ندهیحذف آلا یکه برا یگرید دیروش جد

د آن به گوگر لیمبرح کرد، تبد توان یبالا م ریگوگرد در مقاد

 نیا کهنیروش با توجه به ا نی. اباشد یم یستیدر واکنش کاتال

پساااماند  چگونهیو ه دنمای یم لیرا به مح اااول تبد ندهیآلا

 دیاکساا ینساابت به روش جذب د کند، ینم دیتول ینامناسااب

. اشدب یم تری مناسب اریبس نهیگوگرد با استفاده ا  جاذب گن

 دیگوگرد به اس دیاکس ید لیبا روش تبد سهیدر مقا ن،یهمچن

 ،یسا  رهیذخ تیمح ول گوگرد با توجه به قاب  ک،یسولفور

 مبرح تر مناسااب نهیحمل و نقل و فروش آسااان، به عنوان گن

نبودن  رنا و خب یعدم خورندگ لیبه دل نی. همچنشاااود می

 نهیروش گن نیا ک،یسولفور دیبا اس سهیمح ول گوگرد در مقا

 [.  2]اشدب یم کیسولفور دیبه اس لینسبت به روش تبد یبهتر

وگرد، گوگرد به گ دیاکس ید یستیکاتال لیروش تبد یبرا

. 3کربن] دیاستفاده شده مونوکس های واکنش دهنده نیمهمتر

 [ هستند. 8[ و کربن]7[، گا  سنتن ]6. 5]دروژنی[، متان، ه4

آسان  یار ان و دسترس متیق ،یعیفراوان گا  طرب ریذخا

که بهتر های تیا  من نده بوده  به عنوان واکنش ده تان   نیم

با  نی. همچنباشاااد یگوگرد م دیاکسااا ید ایجهت اح نهیگن

 یروش در هرجا نیا سااا ی یشااده صاانعت ادیتوجه به نکات 

شور امکان پذ س یبوده و برا ریک صنا یاریب شو عیا   ر بنرگ ک

ند یم یمتالورژ عیصااانا ژهیوب روش جهت کنترل  نیبهتر توا

 گوگرد باشد. دیاکس ید ندهیآلا

( انجام 1گوگرد با متان مبابق راببه  ) دیاکس ید واکنش

 .ردگی یم
2SO2 + CH4  S2 + CO2 + 2H2            (1) 

تال نیا  ا شیپ عدد های ساااتیکا  ید ایاح یبرا یمت

قرار گرفتند. ا  جم ه آنها  یگوگرد با متان مورد بررساا دیاکساا

ف نات  دی[، ساااولف12-10]نای[، آلوم9]تیبه بوکسااا توان یم

سبه] س14منگنن]-[ و ک وخه آهن13وا شاره نمود. اک و  دهای[ ا

 دیکس[ و ا19-15و کربن فعال ] نایآلوم یرو یف ن یدهایسولف

 یگرید های ساااتی[ ا  کاتال20ملت ف] های هیپا یکبالت رو

گوگرد با متان اسااتفاده  دیاکساا یواکنش د یهسااتند که برا

س های ستیشدند. کاتال  تسیا  جم ه کاتال نین ومیسر دیاک

ا  خود نشااان  یواکنش عم کرد خوب نیا یاساات که برا هایی

 یبرا اوانفر های ستیکاتال ی[. با وجود بررس22-20. 2دادند]

و  لیهم ا  نظر درصد تبد یمناسب ستیهنو  کاتال ند،یفرآ نیا

پذ ئه موجود نم یمح اااول مب وب، برا یریهم انتلاب   یارا

 . باشد

 یحذف د یسااتیکاتال ندیتلاش شااد فرا قیتحق نیدر ا

س س دیاک کرد با عم  یدیجد ستیو کاتال یگوگرد با متان برر

ن ساانت های سااتیواکنش ساانتن گردد. کاتال نیا یمناسااب برا
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مورد  ندیفرا نیبار در ا نیاول یبوده و برا دیشاااده کاملاد جد

 استفاده قرار گرفتند. 

 یمهم برا یفاکتور ساااتیکاتال ساااا ی یصااانعت مبحث

و کربن فعال  نایا  آلوم لیدل نیسااااخت آن اسااات که به هم

ر آن، با . افنون بدیاستفاده گرد ستیکاتال هیبه عنوان پا یصنعت

 نیآن، ا  ا دیو عم کرد مناسااب اکساا کلیف ن ن متیتوجه به ق

 ستیاتالک متیاستفاده شد تا ا  لحاظ ق ها ستیکاتال یماده رو

داشاااته باشاااد.  ساااا ی یو صااانعت یکاربرد تیطرح قاب  نین

و کربن فعال هر  نایآلوم هیدو پا یرو کلین های ساااتیکاتال

ساانتن شااد.  سااا ی درصااد به روش اشااباع بیکدام در دو ترک

 یدر دما یراکتور های در واکنش ها ساااتیعم کرد همه کاتال

سانت 550-800 س گرادیدرجه   ا  ها شیآ ما جیشد و نتا یبرر

س ید ندهیحذف آلا نانیلحاظ م  یریگوگرد و انتلاب پذ دیاک

ا هم ت د،یگرد سهیمقا گریکدیمح ول مب وب با  یواکنش برا

ش مورد واکن یرو هیپا رییتغ ریدرصد ف ن و هم تاث بیترک ریتاث

 رییتغ ریتاث نهیبه های ستیکاتال ی. سپس براردیقرار گ یبررس

سبت خورا  بر رو  یمح ولات جانب دیل و تولیتبد نانیم ین

 نهیهب های ستیکاتال یداریقرار گرفت. در انتها پا یمورد بررس

تال هیهر دو پا یبر رو عامل در  نیبه عنوان مهمتر سااات،یکا

س شیآ ما یط سا ی یصنعت  سهیو مقا یطول عمر مورد برر

 قرار گرفت.

 

  اه و روش  شیآزما -2
 یشگاهیمواد آزما -2-1

Cu(NO₃)کلین تراتین )₂ .3H₂ O) ) به عنوان نمک

 یردایا  شرکت مر  خر ها هیپا ینشاندن رو یبرا کلین یف ن

ول به گران یصنعت واکتی گرانول و کربن یصنعت نایشد. آلوم

مورد استفاده قرار گرفت. لا م به ذکر  ها ستیکاتال هیعنوان پا

 .دیداستفاده گر  نهیونیا  آب د ها شیآ ما نیاست که در ح

 

 ستیساخت کاتال -2-2

مرطوب مورد  یروش اشباع سا  ها ستیساخت کاتال یبرا

 ها ستیکاتال ها، هیهر کدام ا  پا ی[. برا23استفاده قرار گرفت]

و ن  یبه ا ا کلیف ن ن یدرصد و ن 10درصد و  5 بیدر دو ترک

 ساخته شدند.   هیپا

 

 

                                                 
1 Mass Flow Controller(MFC) 
2 Sevenstar 

 

 ها ستیکاتال یراکتور یها شیآزما -2-3

 های شیسامانه انجام آ ما ست،یعم کرد کاتال یبررس یبرا

 و ساخته شد. یطراح 1مبابق شکل  یواکنش

 

 های واکنشیسیستم انجام آزمایش -1شکل 
 

راکتور بستر ثابت  کیا   یراکتور های شیانجام آ ما یبرا

 شیضد  نگ استفاده شد. در هر آ ما لیبا جنس است ای لوله

 با ریشد. نلست مس یریبارگ ها ستیگرم ا  کاتال 1مقدار 

آرگون( شسته شد. سپس گا   ،ی)گا  خنث1استفاده ا  گا  

رصد ب دیبا ترک یگوگرد، متان و گا  خنث دیاکس ی)مل وط د2

ه گا ها با استفاده ا  دستگا ی. دبدیکنترل شده( وارد راکتور گرد

 یدرصد خورا  حاو بیشدند. ترک میتنظ 1یجرم یکنترل دب

 یحجم ین با دبآرگو %97متان،  %1گوگرد،  دیاکس ید 2%

مورد استفاده قرار  ها شیآ ما یبر ساعت برا تریل ی یم 3000

ا  شرکت  CS200 دلم یجرم یگرفت. دو دستگاه کنترل دب

 گوگرد و متان، دیاکس ید یگا ها یکنترل دب یبرا 2سون استار

کنترل  یبرا 3کاتیشرکت آل یجرم یکنترل کننده دب کیو 

گا ها با  یمورد استفاده قرار گرفت. خروج یگا  خنث یدب

ساخت شرکت  یجرم یدستگاه اسپکترومتر کیاستفاده ا  

 تین قرار گرفت که قاب یمورد آنال نیبه صورت آنلا 4دامسیل

 [.24نوع گا  به صورت همنمان را دارا است] 12تا  نیآنال
 

 

 

 

 

 

3 ALICAT 
4 Leda Mass 
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 جیبحث و نتا -3
 سنتزشده های ستیکاتال یابی مشخصه -3-1

 ساااتیکاتال یبرا تروژنین ای نقبه 20جذب  ینمودارها

کل مبابق ش کلین-و کربن فعال کلین-نایسنتن شده آلوم های

به روش  عینمودار تو  ن،ی. همچنباشاااد یم 2 ندا ه حفرات  ا

BJH است.  3ساخته شده مبابق شکل  های ستیکاتال یبرا 

 

 

نیکل و -های  )الف( آلومیناایزوترم جذب برای کاتالیست -2کل ش

 نیکل -)ب( کربن فعال

 

اندا ه حفرات به  نیانگیحجم کل حفرات و م ژه،یسبح و

 ساااتیکاتال یبرا تروژنیجذب و دفع ن نوترمیدسااات آمده ا  ا

شده مبابق جدول  های شکل  1سنتن  ست. همانبور که در   ا

ست کاتال 2 شهود ا خالص و کربن فعال  ینایآلوم ستیکاملاد م

ال و کربن فع کلین-نایآلوم های سااتیخالص، نساابت به کاتال

 کلیدارند. در واقع با افنودن ف ن ن یشااتریجذب ب نانیم کلین

پا عال، م نایآلوم هیبه  توساااط  تروژنیجذب ن نانیو کربن ف

انو ا  نفوذ ن یرخداد ناش نی. اکند یم دایکاهش پ ها ستیکاتال

ست، چرا که مقدار هیدرون حفرات پا کلیذرات ن ا  حفرات  یا

پر  کلیتوسااط ف ن ن یجنئ ایو کربن فعال به طور کامل  نایآلوم

امر ساابب کاهش حجم حفرات و به طبع آن  نیو ا شااود یم

ف ن نشانده  نانی. هرچه مگردد یم تروژنیجذب ن نانیکاهش م

شد، حفرات ب شتریب هیپا یشده رو ش هیا  پا یشتریبا و  دهپر 

 1(. همانبور که در جدول 1)جدول  ابدی یتل لل کاهش م

توسااط نانو  هیتل لل پا واشااغال حفرات  شااود، یمشاااهده م

سبح و کل،یذرات ف ن ن س ها ستیکاتال ژهیسبب کاهش  بت ن

. پر شااادن گردد یکربن م یو هم برا نایآلوم یهم برا هیبه پا

ر ه یاندا ه حفرات برا نیانگیم شیسااابب افنا هیپا نیحفرات ر

سر  نیکه ا شود یو کربن فعال م نایآلوم های ستیکاتال یدو 

 مشلص است.  یبه خوب 1 لو جدو 3مورد در شکل 
 

 

های  )الف( وزیع اندازه حفرات برای کاتالیستنمودار ت -3شکل 

 نیکل-نیکل و )ب( کربن فعال-آلومینا
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و اندازه متوسط حفرات رات سطح ویژه، حجم کل حف -1جدول 

  های مختلف سنتز شدهای کاتالیستگیری شده براندازه

 ستیکاتال
 ژهیو سطح

 (m2/g) 

 اندازه نیانگیم

 (Å)حفرات

ویژه  حجم

 کل حفرات

(cm3/g) 

3O2Al 1/347 62/43 3786/0 

Ni(5%)-3O2Al 2/236 63/69 3705/0 

Ni(10%)-3O2Al 7/221 68/65 3641/0 

CA 5/946 57/24 5814/0 

CA-Ni(5%) 7/845 44/25 5379/0 

CA-Ni(10%) 1/783 77/28 5633/0 

 

کاهش  ژه،یسااابب کاهش سااابح و کلیاگرچه افنودن ن

ندا ه حفرات هم  نیانگیم شیکل حفرات و افنا ژهیحجم و ا

ربن ک هیپا سااتیکاتال یو هم برا نایآلوم هیپا سااتیکاتال یبرا

 یدرون حفرات و رو کلین دیذرات اکسااا نیا یفعال شاااد، ول

سا ستیسبوح کاتال صورت  عمل  یستیفعال کاتال های تیبه 

 یم سااتیکاتال یواکنش رو شااتریانجام هر چه ب باعثکرده و 

 . گردد

 

 یراکتور های آزمون -3-2

گوگرد به گوگرد در واکنش با  داکسی ید ایواکنش اح

 [:2]شود ی( انجام م1متان مبابق راببه )
  2SO2 + CH4 → S2 + CO2 + 2H2O      (1) 

 های به فرم تواند یواکنش م نیشاااده در ا دیگوگرد تول

2S ،4S  8وS نیدارتریذکر اساات که پا انیشااا یباشااد، ول نین 

مح ااول مب وب  دیواکنش تول نی. اباشااد یم 8Sفرم گوگرد 

ممکن اساات در  نین یجانب های واکنش یول د،نمای یگوگرد م

سب ن یمح ولات جانب دیراکتور اتفاق افتاده و تول . ندیامنامنا

اتفاق  سااتمیکه ممکن اساات در ساا یواکنش جانب نیمهمتر

 [:2]دشو ی( انجام م2مبابق راببه ) فتدیب

SO2 + 2CH4 → H2S + 2CO + 3H2     (2) 

س دیتول تواند ی( م2واکنش ) کند که  S2H یسم اریگا  ب

س شد یخبرنا  م اریب  یمح ول جانب نیمهمتر S2H. گا  با

 یبرا ستیکاتال یریانتلاب پذ لیدل نیاست. به هم ندیفرا نیا

 باشااد یم ندیفرا یمهم برا اریمح ااول مب وب ا  عوامل بساا

[2 .] 

 نینامناسااب ا یمح ااول جانب نیمهمتر S2Hگا   اگرچه

 اندتویم نین یگرید یجانب یواکنش ها یباشاااد، ول یم ندیفرا

و   COSمانند  یگرید یرخ داده و مح اااولات جانب ندیدر فرا

2CS ما دیتول تان مندین ندی. م با  ریبر اسااااس واکنش   توا

 .دینما 2CS دیواکنش داده و تول یدیمح ول گوگرد تول

        CH4 + S2  CS2 + 2H2               (3) 

2CS ( 5( و )4) های بر اسااااس واکنش تواند یم یدیتول

 . دینما COSو  S2H یمح ولات جانب دیتول

        CS2 + H2O  COS + H2S                  (4) 

        CS2 + CO2  2COS                           (5) 

سر حجم یگوگرد ا  رو دیاکس ید لیتبد نانیم  ید یک

 .گردد ی( محاسبه م6گوگرد مبابق راببه ) دیاکس

𝑋SO2 =  
𝑉SO2𝑖𝑛

−𝑉SO2𝑜𝑢𝑡

𝑉SO2𝑖𝑛

∗ 100             (6) 

 تساایکاتال یگوگرد برا دیاکساا ید لیتبد نانینمودار م

تا  550ملت ف ا   یملت ف در واکنش با متان در دماها های

 قابل مشاهده است.  4در شکل  گرادیدرجه سانت 800

 

 

های برای کاتالیست نسبت به دما  نمودار میزان تبدیل -4شکل 

 مختلف

 

ضوح م شکل به و  هیپا های ستیکه کاتال دید توان یدر 

س  نایآلوم هیپا های ستیا  کاتال یبهتر اریکربن فعال عم کرد ب

 یها ساااتیکاتال یگوگرد برا دیاکسااا ید لیتبد نانیدارند. م

 های ستیبالاتر ا  کاتال اریبس نییپا یدر دما کلین-کربن فعال

 نانیگراد، میدرجه ساااانت 700 یاسااات. در دما کلین-نایآلوم

است، در  %98ا   شیب کلین-کربن فعال های ستیکاتال لیتبد
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بد نانیم نیا کهیحال تال یبرا لیت -نایآلوم های ساااتیکا

 یم %87و  96برابر  بی( به ترت%5)کلین-نای( و آلوم%10)کلین

-نایآلوم ساااتیکاتال گراد،یدرجه ساااانت 750 ی. در دماباشاااد

 نانیفعال به م ربنک هیپا های سااتی( مشااابه کاتال%10)کلین

 ساااتیکاتال لیاما درصاااد تبد رساااد، یم %99 یبالا لیتبد

 ها ساااتیکاتال هیک  یاسااات. برا %95( برابر %5)کلین-نایآلوم

شاهده گرد ستگ دیم شته و با  یادی  یکه واکنش واب به دما دا

. دابی یم شافنای شدت به ها آن یبرا لیدما درصد تبد شیافنا

شاهده گرد نایآلوم های ستیکاتال  یبرا  نانیم شیکه افنا دیم

 ساااتیعم کرد کاتال یرو یقابل توجه ریتاث ،%10به  %5ف ن ا  

 سااتیکاتال ی. اما براشااود یداشااته و منجر به بهبود آن م ها

ا ب سااتیعم کرد کاتال نانیم ن،ییپا یکربن فعال در دماها های

امر به آن  نیاساات. ا کلین %10با  سااتیبهتر ا  کاتال کلین 5%

ربن ک های ستیگوگرد در کاتال دیاکس ید ایکه اح است لیدل

اتفاق افتاده  هیفعال هم با متان و هم با خود کربن موجود در پا

 نین با متان ایا  اح شااتریب هیبا کربن پا ایاح نییپا یو در دماها

ست. به هم کربن در  نانیکه م %5 کلیبا ن ستیکاتال لیدل نیا

 یا  خود نشان م یشتریب لیتبد نانیدارد، م یشتریدسترس ب

هد ما، اح ی. ولد بالاتر رفتن د تان افنا ایبا  تهی شیبا م و  اف

 . گردد یم کسانی %10و  5 کلیبا ن ستیعم کرد دو کاتال

 ری، تاث%10به  %5ف ن ا   نانیم شیکه افنا دیگرد مشاهده

 اریداشته و عم کرد بس ها ستیعم کرد کاتال یرو یقابل توجه

تال یبهتر شاااد. برا کا عال و همچن ساااتیهر دو   نیکربن ف

 گراد،یدرجه سانت 750 ی( در دما%10)کلین-نایآلوم ستیکاتال

س ید لیتبد نانیم صد  99ا   شیگوگرد به ب دیاک سدر و  دیر

 گوگرد به طور کامل حذف شد.  دیاکس ید بایتقر

و نمودار  5در شااکل  S2H یمح ااول جانب نانیم نمودار

شکل  COS یمح ول جانب ملت ف  های ستیکاتال یبرا 6در 

 شده قابل مشاهده است. شیمتفاوت آ ما یبر حسب دماها
  

تولید شده برای  S2Hمحصولات جانبی  میزاننمودار  -5شکل 

 های مختلفستیکاتال

 

کربن  های سااتیکاتال دهد ینشااان م S2H دینمودار تول

-نایمآلو های سااتینساابت به کاتال یعم کرد بهتر کلین-فعال

دماها  هیخبرنا  در ک  یمح اااول جانب نیا دیدر تول کلین

 ستیکاتال یبرا لیتبد نانیتر بودن م نییامر پا نیا لیدارد. دل

 یمقدار د شاااود یکه سااابب م باشاااد یم کلین نایآلوم های

س  یمتان و د نیگوگرد و متان واکنش نداده بالا مانده و ا دیاک

واکنش  ای 2واکنش  رینظ یجانب های گوگرد در واکنش دیاکس

 .ندینامناسب نما یمح ول جانب دیشرکت کرده و تول 3

 

برای تولید شده  COSمیزان محصولات جانبی نمودار  -6شکل 

 های مختلفکاتالیست
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ست که با افنا لیدل نیبه هم شدن م شیا  نانیدما، و کم 

س ید  مح ول دیتول نانیگوگرد و متان واکنش نداده، م دیاک

 S2H ی. کاهش مح ااول جانبکند یم دایکاهش پ S2H یجانب

تال یبرا ا و دم شیبا افنا نین کلین-کربن فعال های ساااتیکا

 کاملاد واضح است.  لیتبد نانیم شیافنا

 های ساااتیکاتال ی، براCOS یمورد مح اااول جانب در

 S2H یکاملا مشااابه با مح ااول جانب یروند کلین-کربن فعال

با  لیتبد نانیم شیافنا لیکه به همان دل د،یمشااااهده گرد

تان و د شیافنا کاهش م به تبع آن  ما و  گوگرد  دیاکسااا ید

 های ستی. کاتالباشد یم یجانب های جهت شرکت در واکنش

 گراد،یدرجه ساااانت 700ا   تر نییپا یدر دماها کلین-نایآلوم

 کلین-کربن فعال های ستینسبت به کاتال یکمتر COS نانیم

درجه  700ا   شیدما به ب شیبا افنا کهیدر حال کنند، یم دیتول

 سااتیکاتال یبرا یمح ااول جانب نیا دیتول نانیم گراد،یسااانت

 دیاکس ید ن،ییپا ی. در دماابدی یم شیافنا کلین-نایآلوم های

 کربن فعال به صورت یها ستیکاتال یگوگرد واکنش نداده برا

واکنش داده و بر اساااس  هیموجود در پا یبا کربن ها میمسااتق

 . دینما یم COS دی( تول7واکنش )

2C + SO2  COS + CO                        (7) 

سولفور تول ن،یهمچن ست که مح ول   یدیلا م به ذکر ا

ن با کرب توانندیم نیشاااده ن دیکربن تول دیاکسااا یبه همراه د

 .   ندینما COS دیواکنش داده و تول هیموجود در پا

       C + CO2 + S2  2COS                          (8) 

 یمح ول جانب دیتول نانیم شیدو واکنش سبب افنا نیا

COS گردد یکربن فعال م هیپا یها ستیکاتال یبرا . 

 دیتول نانیم ها ستیهمه کاتال یبه ذکر است که برا لا م

 یمناسااب یریبوده و انتلاب پذ نییپا اریبساا یمح ااول جانب

ست آمد. انتلاب پذ یبرا  تسیکاتال یریمح ول مب وب به د

عال%10)کلین-نایآلوم یها ( و کربن %10)کلین-(، کربن ف

 نانیکه به م گرادیدرجه ساااانت 750 ی( در دما%5)کلین-فعال

 درصد است.  99.5ا   شیب دند،یرس 2SOکامل  بادیحذف تقر
 

 

-آلومیناهای برای کاتالیستنمودار تاثیر نسبت خوراک  -7شکل 

 درجه سانتیگراد( 750( )دما: %10نیکل)-( و کربن فعال%10نیکل)

 

 نسبت واکنش دهنده ریتاث یبررس -3-3

ا   یمهم در اسااتفاده صاانعت اریبساا یا  پارامتر ها یکی

قدار  میگوگرد، تنظ دیاکسااا ید ندهیطرح جهت حذف آلا م

 نیبه بالاتر دنیمقدار مناسب جهت رس روی ها واکنش دهنده

 . ا باشااد یمناسااب م یریانتلاب پذ نیو همچن لیتبد نانیم

 نسااابت در ها واکنش دهنده یخورا  ورود ریجهت تاث نیا

 یحذف د ندیفرا یرو 3تا  1ا  مقدار  CH2SO/4 لت فم های

س س دیاک شکل  جیقرار گرفت و نتا یگوگرد مورد برر  7آن در 

ئه گرد تاث ن،ی. همچندیارا بت خورا  بر رو رینمودار   ینسااا

شکل  S2Hو  COS یمح ولات جانب دیتول نانیم شان  8در  ن

 داده شد.
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میزان تولید محصولات نمودار تاثیر نسبت خوراک بر روی  -8شکل 

( و کربن %10نیکل)-های آلومینابرای کاتالیست S2Hو  COSجانبی 

 درجه سانتیگراد( 750( )دما: %10نیکل)-فعال

 

ص  ستوک(، نسبت 1)واکنش یبر اساس واکنش ا  یومتریا

4/CH2SO  شد یم 2برابر  شیب CH2SO/4که مقدار  ی. هنگامبا

مقدار  یعنیباشاااد) 3در مقدار  یعنی یومتریا  مقدار اساااتوک

2SO کاهش شااادیاضااااف بد نانیم دی(،  هر دو  یبرا لیت

 یکربن فعال مشاااهده م هیو پا نایآلوم هیبر پا کلین سااتیکاتال

مقدار  شی( با افنا%10)کلین-کربن فعال ستیکاتال ی. براشود

4/CH2SO  بد نانی، م3به مقدار درصاااد  68به  99.4ا   لیت

( %10)کلین-نایآلوم سااتیکاتال ی. به صااورت مشااابه برادیرساا

صد اتفاق افتاد. هنگام 67به  99.5ا   لیتبد نانیکاهش م  یدر

 یابر یکافگوگرد به مقدار اضااافه باشااد، متان  دیاکساا یکه د

ه مشاهد لیتبد نانیم دیافت شد جهیآن وجود ندارد، در نت ایاح

ستوک شیب CH2SO/4. در گردد یم  8شکل  ،یومتریا  مقدار ا

مح ول  دیشد شی( افنا%10)کلین-کربن فعال ستیکاتال یبرا

شان م یجانب صا برا شیافنا نیدهد و ا-یرا ن مح ول  یخ و

ش امر واکن نیا لی. دلباشد یم نین دتریشد اریبس COS یجانب

ه بود هیگوگرد واکنش نداده با کربن موجود در پا دیاکسااا ید

 . دنمای یم COS دیتول 7که بر اساس واکنش 

با مح اااول ساااولفور واکنش  تواند یکربن م ن،یهمچن 

 . دینما 2CS دیداده و تول

      C + S2  CS2                              (9)     

که  5و  4 یبر اسااااس واکنش ها تواندیخود م 2CS نیا

ما S2Hو  COS دیتول د،یذکر گرد قاددین  CH2SO/4 ری. در م

ستوک ضاف یعنی)یومتریکمتر ا  مقدار ا  نانی(، میمقدار متان ا

بد تال یبرا لیت کا ( و کربن %10)کلین-نایآلوم ساااتیهر دو 

هر دو  یو برا افتااهیاا شیافنا ی( مقاادار%10)کاالین-فعااال

وجود  رای.  رسد یدرصد م 99.98ا   شیب نانیبه م ستیتالکا

گوگرد موجود  دیاکس یمتان اضافه سبب واکنش دادن تمام د

 شود. -یدر راکتور م

ستوک شیمتان ب طیشرا در مح ولات  ،یومتریا  مقدار ا

 شیبه شدت افنا نین ستیهر دو کاتال یبرا S2Hو  COS یجانب

به سااامت  یمقدار ندیاحتمالا فرا طیشااارا نی. در اابدی یم

برابر  CH2SO/4نسبت  2کرده)در واکنش  دایپ لیتما 2واکنش 

شد( که ا یم 0.5 سبب افنا نیبا . شود یم S2H دیتول شیامر 

ساارعت  شیساابب افنا تواندیم یوجود متان اضاااف ن،یهمچن

سپس  2CS دیتول جهیو در نت 3واکنش  شده  دیتول 2CSشود، 

 یمح اااولات جانب شیسااابب افنا 5و  4بر اسااااس واکنش 

-کربن فعال ساااتیکاتال یگردد. برا S2Hو  COSنامناساااب 

 دیاکس یبا مح ول سولفور و د هی( واکنش کربن پا%10)کلین

 یمح اااول جانب دیسااابب تول تواند یم نی( ن8 واکنشکربن )

COS دیواکنش کربن با مح ول سولفور و تول ن،یشود. همچن 

2CS بد مه ت به  لیو در ادا لت ن نیدر ا S2Hو  COSآن   نیحا

ربن ک سااتیکاتال یاساات که برا لیدل نی. به همافتد یاتفاق م

 سااتیا  کاتال شیب یدیتول یمح ااول جانب نانیم کلین-فعال

 است. کلین-نایومآل

و  انیآلوم ساااتیهر دو کاتال یعم کرد برا نیدر کل بهتر 

 یبرا یریو هم انتلاب پذ لیتبد نانیکربن فعال، هم ا  نظر م

 یومتریبرابر استوک CH2SO/4واکنش مب وب در نسبت خورا  

قدار  یعنی قاددیحاصااال گرد 2م ا   شیب CH2SO/4 ری. در م

ستوک سبت ا ضاف 2SO)یومترین شدت  لیتبد نانی( میا  افتبه 

 ریاتفاق افتاد، و در مقاد نین یمح اااولات جانب شیکرد و افنا

4/CH2SO مقدار مح ااولات  یومتریکمتر ا  نساابت اسااتوک

نامناساااب به شااادت  یجانب یدر اثر انجام واکنش ها یجانب
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 ستیلا م به ذکر است که در کل کاتال ن،ی. همچنافتی شیافنا

پا حاظ تول هیبا  عال ا  ل جانب دیکربن ف  عم کرد یمح اااول 

آن شرکت کربن موجود  لیا  خود نشان داد که دل یتر فیضع

پا ها هیدر  مح اااولات  دیتول شیو افنا یجانب یدر واکنش 

 ناخواسته است.

 

 نسبت واکنش دهنده ریتاث یبررس -3-4

عامل  نیمهمتر ستیکاتال یداریپا نکهیبا در نظر گرفتن ا

صنعت شد، یم یسا  یدر  ست  ها ستیعم کرد کاتال با در ت

س 8به مدت  مان  یداریپا  جیقرار گرفت. نتا یساعت مورد برر

به تغ بد نانیم راتییمربوط  مح اااول  نانیم راتییو تغ لیت

 بقمبا بیبه ترت سااتیطول عمر کاتال شیدر آ ما S2H یجانب

 است.  10و  9شکل 

 

-اهای آلومینییرات میزان تبدیل برای کاتالیستنمودار تغ -9شکل 

 750( در آزمایش طول عمر)دما: %10نیکل)-( و کربن فعال%10نیکل)

 درجه سانتیگراد(

 

هر دو  باشاااد، یمشااالص م 9همانبور که در شاااکل 

تال عال%10)کلین-نایآلوم ساااتیکا (  %10)کلین-( و کربن ف

در تساات طول عمر ا  خود نشااان دادند. اگرچه  یخوب یداریپا

تدا پا یدر اب تال یبرا ،یداریآ مون  عال سااااتیکا -کربن ف

- نایآلوم ستیتر ا  کاتال نییپا یکم لی( درصد تبد%10)کلین

ست ول%10)کلین شت  ی( ا  لیتبد نانیم قهیدق 120بعد ا  گذ

 یل دحذف کام بادیو تقر افتهی شیافنا نین سااتیکاتال نیا یبرا

 توان یم 9گوگرد قابل مشاهده اشت. با توجه به شکل  دیاکس

 یاردیگوگرد در تساات پا دیاکساا ید لیتبد نانیکه م افتیدر

 ید لیدا  لحاظ تب ها ساااتیماند و کاتال-یم یثابت باق بادیتقر

 دارند.   یگوگرد عم کرد مناسب دیاکس

 

های کاتالیستبرای  S2Hنمودار تغییرات میزان تولید  -10شکل 

 ( در آزمایش طول عمر%10نیکل)-( و کربن فعال%10نیکل)-آلومینا

 درجه سانتیگراد( 750)دما: 

 

را نشااان  یکاملاد متفاوت جینتا S2Hمح ااول  دینمودار تول

هد یم پاد  یبرا S2H دیتول نانیم یداری. در طول آ مون 

تال باق بای( تقر%10)کلین-نایآلوم ساااتیکا بت  ند. در  یثا ما

کاملاد  جی( نتا%10)کلین-کربن فعال ساااتیکاتال یبرا کهیحال

 مان  ا( ت%10)کلین-کربن فعال ساااتیکاتال یمتفاوت بود. برا

مان  S2H دیتول نانیم قه،یدق 120 عد ا    ما ب  120کم بود. ا

ا و ب افتی شیمح ااول نامناسااب افنا نیا دیتول نانیم قه،یدق

 دیولت شتریمح ول نامناسب ب نی مان، ا شتریهرچه ب شیافنا

 های در واکنش هیامر شرکت کربن موجود در پا نیا لیشد. دل

( 9سولفور )واکنش  ول. واکنش کربن با مح باشد یملت ف م

ص  2CS دیآن تول جهیو در نت ش نیتر یا ست که اتفاق  یواکن ا

شااده  دیدر واکنش با بلار آب تول 2CS  نیدر ادامه ا افتد.-یم

 .    دنمای یم S2H دیتول ،یتوسط واکنش اص 

شت با ها واکنش نیا ا ر ستیکاتال هپای ساختار  مان گذ

با  در تماس یشتریمقدار کربن ب جهیو در نت کنند یم بیتلر

با  یشتریب یجانب های و واکنش ردگی یملت ف قرار م یگا ها

شت  مان  لیدل نی. به همشود یکربن انجام م ست که با گذ ا

م رف  با نی. بنابراابدی یم شیافنا یمح ول جانب دیتول نانیم

کربن فعال  هیمدت ساااختار پا یدر طولان هیکربن موجود در پا

در  تواند ی( نم%10)کلین-کربن فعال ستیشده و کاتال بیتلر

 . ردیمورد استفاده قرار گ یصنعت اسیمق

( %10)کلین-ناینشااان داد که آلوم یداریکل آ مون پا در

نسااابت به کربن  تری عم کرد مناساااب یطولان های در  مان

 ( دارد. %10)کلین-فعال
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سط انرژ نه،یبه های ستیکاتال یبرا سا  یمتو ر د یفعال

 وسیبا راببه آرن گرادیدرجه ساااانت 550-800 ییمحدوده دما

 :[23]دیمحاسبه گرد ریمبابق  

ln(𝑘𝑖) = ln(𝐴𝑖) −  
𝐸𝑖

𝑘𝑇
                                 (10) 

 دیاکس ید لیتبد یبه دست آمده بر مبنا وسینمودار آرن

نمودار مقدار  نیاسااات. با توجه به ا 11گوگرد مبابق شاااکل 

 ساااتیکاتال یالکترون ولت برا 0.32برابر  یفعالساااا  یانرژ

ن کرب ستیکاتال یالکترون ولت برا 0.20( و %10)کلین-نایآلوم

 داراساات که مق یدرحال نی( محاساابه شااد. ا%10)کلین-فعال

 0.57کروم برابر -نایآلوم ساااتیکاتال یبرا یفعالساااا  یانرژ

-ومیسااار ییساااه تا دیاکسااا ساااتیکاتال یاکترون ولت و برا

. کاهش [23]شااادبا یاکترون ولت م 1.48مس برابر -ومیلانتان

 های سااتینشااان ا  عم کرد بهتر کاتال یفعالسااا  یمقدار انرژ

ست. کاهش مقدار انرژ قیتحق نیسنتن شده در ا سا ف یا  یعال

سد انرژ باشد یم ستیبه سبب نقش کاتال  یکه سبب کاهش 

شده و در نت یبرا  یمتان و د های مولکول جهیشروع واکنش 

شکسته م دیاکس اکنش و گریکدیو با  شوند یگوگرد راحت تر 

 واکنش شده که شتریموجب پبشبرد ب تیخاص نی. ادهند یم

 ساااهیبا مقا نی. همچنگردد یم لیتبد نانیم شیسااابب افنا

کار با مقالات نام برده،  نیبدساات آمده در ا لیتبد یدرصاادها

 باشد. -یامر کاملاد مشلص م نیا

 سبب انجام بهتر واکنش ،یبا شکستن سد انرژ ستیکاتال

جذب  سااتیمتان توسااط ساابح کاتال های . مولکولگردد یم

سپس با اتم-یم  یگیشبکه که در همسا ژنیاکس های شود و 

 یم لیفعال مت کالیراد دیهسااتند واکنش داده و تول کلیاتم ن

. باشاااند یم سیلوئ دیاسااا های تیساااا ها کلین نی. اکنند

س 3CH* کالیراد س های تیسا  هیالکترون آ اد دارد و به و  دیا

(. در واقع بعد ا  جذب متان، کلیگردد)اتم ن-یجذب م سیلوئ

H -Oو  CH 3CH-Ni)3(*افتد و  یاتفاق م H-C وندیشکست پ

(H*) 3(*. در ادامه گردد یم لیتشااک(CH 3CH-Ni  2- با
2SO

د یولو ت دهد یواکنش م یونیآن های تیشده توسط سا لیتشک

 .   دنمای یکربن م دیاکس یگوگرد، آب و د

 

-نمودار آرنیوس حاصل برای )الف( کاتالیست آلومینا -10شکل 

 (%10نیکل)-(  )ب(  کربن فعال%10نیکل)

 

 یرگی جهینت -4
س ید ندهیحذف آلا ندیفرآ قیتحق نیدر ا   گوگرد ا دیاک

د ش یبه مح ول گوگرد بررس لیبا متان جهت تبد ایاح قیطر

دام در هر ک کلین-و کربن فعال کلین-نایآلوم های ستیو کاتال

ورد م سااتیساانتن و به عنوان کاتال کلیدرصااد ف ن ن بیدو ترک

سا  شباع  ستفاده قرار گرفت. روش ا شاندن یمرطوب برا یا  ن

اسااتفاده شااد. عم کرد  نایکربن فعال و آلوم هیدو پا یف نات رو

در  گرادیدرجه سانت 800-550 ییدر محدوده دما ها ستیکاتال

 ها شیآ ما جیقرار گرفت و نتا راکتور بسااتر ثابت مورد مبالعه

ستگ شان داد که واکنش واب  یبه دما دارد. در دما یدیشد ین

ود نشان ا  خ یعم کرد بهتر کلین-کربن فعال ستیکاتال نییپا

 شیبا افنا نی( ن%10)کلین-نایآلوم سااتیعم کرد کاتال یداد، ول

کربن فعال در  هیپا های ساااتیو مانند کاتال افتهیدما بهبود 

ا   یدرصااد 99ا   شیبه حذف ب گرادیدرجه سااانت 750 یدما

( و %10)کلین-نایآلوم های ستی. کاتالدیگوگرد رس دیاکس ید

 گرادیدرجه سانت 800و  750 ی(  در دما%10)کلین-کربن فعال

س ید یکامل برا بادیتقر لیتبد نانیبه م تلاب گوگرد با ان دیاک

د مح اااول مب وب گوگر یدرصاااد برا 99.5ا   شیب یریپذ

 نشان (CH42SO/) ینسبت خورا  ورود ریتاث ی. بررسدندیرس
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 نیبهتر یومتریدر نساابت خورا  اسااتوک ها سااتیداد کاتال

باشااد  یاضاااف 2SOنشااان داد اگر مقدار  جی. نتادارندعم کرد را 

 یو اگر مقدار متان اضاف کند یم دایافت پ دادیشد لیتبد نانیم

شد م سب افنا یمح ولات جانب دیتول نانیبا . ابدی یم شینامنا

قرار  یمورد بررسااا نهیبه های ساااتیطول عمر کاتال انیدر پا

 نایآلوم هیپا یرو کلین ساااتینشاااان داد کاتال جیگرفت و نتا

 یها کربن فعال در  مان هیپا یرو ساااتیبهتر ا  کاتال یداریپا

ه کربن فعال ب هیپا های ستیکاتال یبرا رایمدت دارد،   یطولان

 .  گردد یم بیدر واکنش شرکت کرده و تلر هیمرور  مان پا
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ABSTRACT 
 

ARTICLE INFO 

Separation of sulfur dioxide by a new environmentally 

friendly method through its reduction to sulfur was 

investigated. Nickel catalyst was synthesized on two bases 

of alumina and activated carbon, using a wet impregnation 

method. Both catalyst series in two combinations of 

different percentages of nickel metal were synthesized, 

characterized and their performance in the reactor test in 

terms of conversion rate and selectivity for the desired 

product were compared. The effect of reaction temperature 

was investigated in the range of 550-800 °C. At low 

temperatures, activated carbon-nickel catalysts have better 

performance than the alumina-nickel catalyst. Effect of 

molar feed ratio of SO2/CH4= 3-1 was studied and 

stoichiometric feed ratio showed the best performance. 

Also, investigation of reaction time for catalysts showed a 

good long-term stability for SO2 reduction with methane in 

8 hours. Mean activation energy based on Arrhenius model 

was determined 0.32 and 0.20 for alumina-nickel and CA-

nickel catalysts, Respectively. 
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