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 سميه عليجاني 
 ران ي ، تهران، ا رو ي پژوهشگاه ن ،  ست ي ط ز ي مح   ي گروه پژوهش 

 

ند  ي فرا   ي دبخش برا ي ک روش مکمل نو ي عنوان  هتروژن به    ي ها ست ي به کمک کاتال   ي ش ي اکسا   يي ند گوگردزدا ي فرآ :  چكيده 
 رود. ي مقاوم آنها به شمار م   ي بات گوگرد ي ع جهت حذف ترک ي ما   ي دروکربن ي ه   ي ها از سوخت   ي دروژن ي ه   يي گوگردزدا 

ها  ست ي ا به عنوان فاز فعال، با دو روش ساخت کاتال ي تان ي ت   ي درصدوزن   10  ي با بارگذار   کا ي ل ي س   -   ا ي تان ي ست ت ي کاتال   پژوهش ن  ي در ا   
  سه ي و مقا   ي وفن مورد بررس ي بنزوت ي د   ي ش ي اکسا   يي ند گوگردزدا ي در فرآ شده و عملکرد آنها    ح تر سنتز ي ژل و تلق   -   سل  ي عن ي 

  و مقدار کاتاليست   O/S  = 5  ي ک و نسبت مول ي و فشار اتمسفر  C° 50  ن يي پا   ي در دما   ي ش ي اکسا   يي . گوگردزدا د ن قرارگرفت 
ها و يافتن  شيميايي کاتاليست   -   هاي فيزيکي به منظور شناسايي بهتر ويژگي .  گرم سوخت است     3گرم در    0/ 03مصرفي  

فلورسانس    آناليزهاي تعيين مشخصات مانند جذب و دفع نيتروژن، تبديل فوريه مادون قرمز، رابطه ساختار با عملکرد آنها از  
م     ي ست ي کاتال   ي ها عملکرد نمونه   ي سه ي با مقا     بهره گرفته شد.   پراش پرتو ايکس   پرتو ايکس    ل ي تبد زان  ي مشخص شد که 

  قه ي دق   30که قادر بود در مدت زمان کوتاه    ي ا به گونه   بوده شتر  ي ب   ژل   -   ه شده به روش سل ي ست ته ي حضور کاتال وفن در  ي بنزوت ي د 
دار  نيتروژن   در ادامه تأثير حضور ترکيبات رقابت کننده   ابد. ي وفن دست  ي بنزوت ي درصد د   100ل  ي پس از شروع واکنش به تبد 

کاتاليست بهينه مورد    بنزوتيوفن با بر روي فرايند گوگردزدايي اکسايشي دي   )ايندول و کوئينولين( و اولفيني )سيکلوهگزن( 
   . و کوئينولين مشاهده شد سيکلوهگزن  کمترين تأثير منفي به ترتيب براي  بيشترين و    ارزيابي قرار گرفت. 

 

   .کايليس -  اينتا يت بنزوتيوفن ؛ ديژل؛  -  ؛ سلتلقيح  ؛ گوگردزدايي اکسايشي هاي كليدي:واژه
 
KEYWORDS: Oxidative desulfurization; Impregnation; Sol-gel; Dibenzothiophene; Titania-silica. 

 

مقدمه 
  ن منبع ي تر مهم هاي آتي همچنان به عنوان  هاي فسيلي در دهه سوخت 

 ي گوگرد   بات ي وجود ترک روند. ولي  به شمار مي   بشر   مورد نياز   ي انرژ تأمين  

 

  اتدار مکاتبعهده                                                                                                                                                                +E- mail: abazyari@iust.ac.ir 

ا سوختيدر  خطري هان   زنده   موجوداتسلامت   يبرا يجد ک 
گوگردي  سوختن ترکيبات    رود.يم   شمار  ست بهيز  طيمح نيهمچن و
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  شود. مي  اکسيد گوگرد دي  هاي نفتي باعث توليد  فراورده اين  موجود در  
  نيتروژن هاي  اکسيد   دگوگرد يا اکسي دي   موجود در اتمسفر و   آب   ترکيب بخار 

شود که موجب  نيتريک مي  سولفوريک و اسيد  سبب تشکيل اسيد
 ساز و زمين، زمينه   شديد هوا   علاوه بر آلودگي   که شوند  اسيدي مي   باران 
 د. گرد آمفيزم و غيره مي   مانند آسم،   بسياري از بيماري هاي ريوي بروز  

هاي نفتي موجب وجود ترکيبات گوگردي در فرآوردهبر اين    علاوه
دستي و همچنين خوردگي  ها در صنايع پايينمسموميت کاتاليست

 نظور م  ن ي هم   به . شود نقليه نيز مي  يل وسا موتور داخلي  هاي قسمت  در 
 ش ي افزا حال    ، در هاي حفاظت از محيط زيست در سرتاسر دنيا سازمان 
  ي هاسوخت در موجود  گوگرد  زان يم به مربوط يها تيمحدود

 ملزم کشورها  تمام يطيمحستيز نيقوان طبق و دنباشيم گوناگون

   . [5–1]  هستند گوگرد نييپا ري مقاد با ييهاسوخت از استفاده به
 سازمان حفاظت از محيط زيست   راساس استانداردهاي به عنوان مثال، ب 
 زل  يدهاي  سوختغلظت گوگرد در    ،(EPA)  کا يامر  ايالات متحده

 . [6] باشد ppmw30  و 15ب کمتر از يبه ترتبايست مين يو بنز
سوختعشاي از  گوگرد  حذف  براي  صنعتي  فرايند  هاي  ترين 

مايع،   )هيدروکربني  هيدروژن  تحت  که HDSگوگردزدايي  است   ) 
 د.وشميانجام استفاده از هيدروژن در دما و فشار بالا با 

  ي بات گوگرد ي ترک گوگرد از  ند در حذف  ي فرا اين  ن وجود عملکرد  ي با ا 
بنزوت مانند  مشتقات   (DBT)   وفنيبنزوتيد (،  BT)   وفنيمقاوم  و 

آنها  آلکيل دلدار  به   ليبه  )  نياز  عملياتي شديد  فشار شرايط  و  دما 
 . است  ف گزارش شدهيضع  اد،يز  ي نهيهز( و بالطبع صرف  بالا بسيار  

فن ديگر  سوي  مانند  آورياز  گوگردزدايي  نوين   هاي 
اکسايشي  ) ( ODS) گوگردزدايي  جذبي  گوگردزدايي   ،ADS  ،)
استخراجي  زيستي   ( (EDSگوگردزدايي  گوگردزدايي     ( BDS) و 

 . در اين ميان [6,7] نيز طي ساليان اخير بسيار مورد توجه قرار گرفته اند  
 هاي هتروژن کمک کاتاليست به  (  ODS)  ي ش ي اکسا  يي روش گوگردزدا 

مطرح   يدروژنيه  ييگوگردزدا روش   يبرا  يمناسبعنوان مکمل  به  
است.ديگرد ا  ه  ترکيدر  روش  سخت  يباتين  به   يي گوگردزدا  يکه 

 کمتر از  )دما  تري بسيار ملايم   ي ات ي ط عمل ي توان تحت شرا ي ند را م و ش ي م 
°C100  نمود. يي( گوگردزدااتمسفريو فشار 

زيادي  پژوهشتاکنون   کاربرد  درهاي  هاي  کاتاليست  زمينه 
تيتاني و  واناديوم  موليبدن،  تنگستن،  مانند  واسطه  فلزات  وم اکسيد 

هايي مانند سيليکا، آلومينا، زئوليت يا ساير مواد  پايه  نشانده شده بر
  . [8]   است انجام پذيرفته    ي ش ي اکسا   يي گوگردزدا ند  ي فرآ مزو حفره براي  

به تيتانيوم  اکسيد  از  استفاده  تهيههمچنين  در  فعال  فاز  ي عنوان 
 . [9,10] است هاي اخيرمورد توجه حققين قرار گرفته کاتاليست در سال 

توسط    يپژوهش  در شد،   [6]  همکارانو    يار يبازکه  انجام 
ژل   -  سل  سنتز شده به روش   يکا ي ليس  -  ايتانيست تيکاتالعملکرد  

ترکيب   و  ايزواکتانبراي گوگردزدايي از سوخت مدلي شامل نرمال  
 مورد مطالعه قرار گرفت. (  ppmw S  500)   بنزوتيوفن گوگردي مقاوم دي 

  ترشيري   و در حضور اکسنده   C80°در دماي  ارزيابي عملکرد کاتاليست  
از  هاي متفاوتيبارگذاريها گرفت. آن صورتيد دروپراکسبوتيل هي
 درصد وزني   50دريافتند که کاتاليست حاوي  و    نمودند   بررسي تيتانيا را  

ميزان بيشترين  ميرا    زداييگوگرد  تيتانيا  بهتر دهدبدست  دليل   .
و بارگذاري ست به اثر همزمان پراکندگي  کاتالياين  بودن عملکرد  

  ين تعداد بيشتر  تيتانيا در اين کاتاليست که منجر به تشکيل   مناسب
  نشان   ها ه نتيج . همچنين  بيان گرديده است   شود، مي هاي اسيدي  سايت 

 همزمان    به طور  ست ويکاتال  هم به عنوانه شده  ي ته  داد که ماده
 . نمايدعمل مي زداييگوگردفرايند جاذب در به عنوان 

 [11]  همکارانو    لورناکه توسط    يگريدر پژوهش دبه علاوه  
بر پايه  ست  يکاتالنشان داده شد که براي    انجام پذيرفت، تيتانيوم 

SBA-16  ،مناسب ت  توزيع  فعال  پايها  يتانيفاز  عملکرد   در  روي 
بسيار  با روش گوگردزدايي اکسايشي  حذف گوگرد    کاتاليست براي

 د. شو مي حذف گوگرد ناچيزي  منجر به  پايه به تنهايي  اينکه  و  کليدي بوده  
روش سل کنار  تلقيح  -   در  روش  مرسوم   ژل،  عنوان    ترينبه 

ساخت شرکت  روش  کننده  در  توليد  صنعتي کاتاليستهاي  هاي 
  ، بررسي مطالعات اخير حاکي از آن است وجود اين  است. با    پذيرفته شده 

تيتکاتاليستکه   مبناي  بر  تلقيح انياهاي  روش  به  شده  تهيه    ي 
نگرفته قرار  مطالعه  مورد  اکسايشي  گوگردزدايي  براي   اند  تاکنون 

 بررسي بيشتر است. مستلزمکه 
  کا ي ل ي س   -   ا ي تان ي ست ت ي کاتال   ه ي حاضر ته   در پروژه بنابراين هدف اصلي  

 وزني    %10با ميزان بارگذاري حداکثر ح تر  ي ژل و تلق   -   روش سل   دو به  
روش تأثير    سهيمقااکسيد تيتانيا و بررسي فاز فعال تيتانيا و همچنين  

گوگردزدايي اکسايشي است. ند  ي فرآبر عملکرد کاتاليست در  سنتز  
  هاي تواند مسير را براي طراحي و ساخت کاتاليست هاي اين پروژه مي يافته 

 هموار سازد.  حداقل ميزان بارگزاري فاز فعال را عال بر مبنايف
 

 تجربی ش خب

 مواد آزمايشگاهي 

به استثناي سيليکا که از شرکت آلدريچ  مواد شيميايي    يتمام
  سازي گونه خالص از شرکت مرک تهيه و بدون هيچ خريداري شده بود،  

 ها، ماده و پيش    يي ا ي م ي مواد ش نام    1جدول    شتر مورد استفاده قرار گرفتند. ي ب 
 درجه خلوص و همچنين فرمول شيميايي آنها را ارائه مي نمايد.
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 مشخصات مواد شيميايي مورد استفاده -1جدول 
 فرمول شيميايي خلوص)%(  نام ماده 

 4O)10H4Ti(C 98≤ تانات يل اورتوتيبوتان  تترا

 4O)5H2Si(C 98≤ کات يليل اورتوسيات تترا

 2SiO 9/99≤ ا کيليس

 OH5H2C 8/99≤ اتانول خشک 

 3HNO 69 ديک اسيترين

 کوليلن گلايات يپل
(Mw=4000 g/mol) 

- HnO)4H2HO(C 

 S8H12C 98≤ دي بنزوتيوفن

 3CH10)2(CH3CH 99≤ نرمال دودکان 

 2O10H4C 70 کسيد ابوتيل هيدروپرترشيري

 

 سیلیکا  -  تیتانیا ستیکاتال سنتز 

  درصد وزني تيتانيا   10بارگذاري  با  کا  ي ل ي س   -   ا ي تان ي ت   هاي ست ي کاتال 
ل  ژ   -  روش سل  در  ه شدند.يتهح تر  يژل و تلق  -  روش سلبا دو  

اتانول،    يبيترک محلول  داورتوسيليکات اتيلتترا از  آب   زه  يونيي، 
اس نيو  مدت  يتريد  به  دما  1ک  در  توسط همزن  يمح  يساعت  ط 
 تيتانات  اورتو بوتيل ان تترااز  يمحلول  او متعاقب شدهمزده يکيمکان

مواد   ينسبت مول د.يو اتانول قطره قطره به محلول قبل اضافه گرد
 ذيل انتخاب گرديد:صورت  بهدر محلول نهايي 

 

TEOS: TBOT: ETOH: H2O: HNO3 =1  :1  :31  :28  :0 /26 

 

  اي به گونه   اضافه شد فوق  به محلول    4000- کول ي لن گلا ي ات ي پل   سپس 
  در ادامه .  ار داشت خ قر ي حمام    واکنش درون که حين فرايند همزدن، ظرف  

در دماي  روز    1ت  مد   به منظور طي مرحله پيرسازي  به  ل شده  ي تشک   ژل 
°C40    دماي   روز در    7و سپس به مدت°C50   قرارگرفت.  آون    رون د 

در روش    . س گرديد ي تکل   C600°ساعت در دماي    2به مدت  نمونه  در انتها  
(  اورتوتيتانات بوتيل تتراان ) ا  ي تان ي ت   ي ماده   ش ي ح تر ابتدا محلول اتانول و پ ي تلق 

پا ي ته   1:5  ي با نسبت وزن   چ  ي آلدر   ي کا ي ل ي س   ه ي ه و سپس مقدار مطلوب 
  شد ساعت همزده    2مدت    به   به آن اضافه شد. سپس سوسپانسيون حاصل 

 و مراحل خشک کردن و تکليس مانند قبل انجام پذيرفت. 
روش   يهاکاتاليست با  شده  سلتهيه  تر  -   هاي  تلقيح  و     ژل 

و انتخاب اين مقادير    شدند  يگذارنام  TS10-imp  و    TS10به ترتيب
پژوهش اساس  بر  تيتانيا  بارگذاري  است براي  گرفته  انجام   هاي 

تيتانيا افزايش پيدا کند ميزان عملکرد  که هرچقدر ميزان بارگذاري  
بر اساس بالاترين مقدار حذف گوگرد      کند وکاتاليست بهبود پيدا مي

درصد وزني    10مقدار  ي بهينه از تيتانيوم  و همچنين مقدار استفاده
 براي استفاده انتخاب گرديد. 

 ها  مشخصات دستگاه

  سنج طيف   دستگاه   از   با استفاده کاتاليستي  هاي  نمونه   FT-IRطيف 
   مخلوط نمونه   ازبدست آمد.  بدين منظور   Perkin Elmer شرکت

  cm  500-4000-1موج    عدد  محدودهدر    قرصي تهيه و  KBrپودر    و
گرفت  cm  2-1  دقت  باو   قرار  آناليز  بافتي  ويژگي  .مورد  هاي 

(، BETشده مانند سطح ويژه ) هاي تيتانيا سيليکاي تهيهکاتاليست 
ژل با آناليز جذب    -  به دو روش تلقيح تر و سل  هاهقطرحفرحجم و  

ساعت   3به مدت    Belsorp miniو دفع نيتروژن به کمک دستگاه  
عناصر  همچنين براي تعيين درصد    گاززدايي شدند.  C120°در دماي  

کاتاليست  در  آناليز  موجود    Philipsبا دستگاه    XRFهاي سنتز شده 
 شدهتشکيل فازهاي نوع و کريستالي ساختار تعيين هتج  انجام شد.
آناليز   در موجود فلزي اکسيدهاي  دستگاه  توسط  XRDکاتاليست، 

از  Dron-8شرکت   ساخت ايکس پرتو پراش  استفاده   مس  فلز با 

 ايکس، استفاده شده است. اشعه منبع توليد عنوان به
 

 روش انجام فرآيند گوگردزدايی اکسايشی 

فرآيند گوگردزدايي اکسايشي، از انحلال  همچنين براي انجام  
دي گوگردي  نرمال ترکيب  حلال  در  سوخت بنزوتيوفن   دودکان 

  بوتيل هيدروپروکسيد به عنوان اکسنده مدل را تهيه نموده و از ترشيري 
 بهره گرفته شد.

  ي حاو  يسوخت مدلاز    اکسايشي  ييند گوگردزدايانجام فرآ  جهت
  ن منظور ي به ا   . ، استفاده شد دکان نرمال دو در    ( ppmw S500)   وفن ي بنزوت ي د 
 دو دهانه    ياشه يشوسته  يک راکتور ناپيگرم از سوخت مدل در    3

  ست و مقدار معين يگرم کاتال  03/0با    تر در تماس يليل يم  25به حجم  
دما(  O/S=5)کننده  دياکس همزن   C80°يا    50  يتحت  دور  و 

rpm700  استوکيومتري اکسنده به گوگرد  نسبت  گرچه  گرفت.    قرار
محدوديت  باشدمي  1به    2 کاهش  جهت  جرم، ولي  انتقال  هاي 

  اطمينان   جبران هدررفت اکسنده در اثر تجزيه حرارتي و همچنين
  . شد  استفاده  اکسنده  از  بيشتري  زدايي ميزانگوگرد   فرآيند  تکميل  از

به منظور جلوگيري از تبخير احتمالي حلال يا ساير ترکيبات فرار  
شد،  که بر روي راکتور نصب مي  ک چگالندهياز  مخلوط واکنش،  
، 2  ،1  هاياز مخلوط واکنش در زمان  يريگنمونه بهره گرفته شد.  

 گيريطريق مجراي نمونه   شروع واکنش از   دقيقه از    30  و   20،  10،  5
ليتر درون ميلي   15/0شده با حجم    يآورهاي جمعنمونه.  انجام شد

از   يکيپلاستمخروطي    يهااليو پس  و  نگهداري  بسته  در 
کروماتوگرافيفيسانتر دستگاه  به  آشکارساز    يگاز   يوژ  به  مجهز 

 ند. شدتزريق  (PFPD) يپالس شعله ينورسنج
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 بهسيليکا تهيه شده   - های تيتانياکاتاليستنمونه  FTIR طيف -1شکل

 ژل و تلقيح تر - دو روش سل

 

 
ی پيک سولفون جذب شده روی سطح کاتاليست تهيه  مقايسه   -2شکل  

 گوگردزداييژل قبل و بعد از   - شده به روش سل

 

 و بحث  هاهجينت
 (FT-IR) فروسرخ   يسنجفيط  ز ي آنال

  سنتز شده   ي ست ي کاتال   ي ها نمونه  مادون قرمز   ي سنج ف ي ط   هاي ه ج ي نت 
بر اساس   نشان داده است.  1در شکل    ح تريژل و تلق  -  به روش سل

مربوط به کشش    cm  081 -008-1  يها کيپ،  مطالعات انجام شده
، Si-O-Siنامتقارن    به ارتعاش  Si-O-Si  ،1-cm  1105-1080متقارن  

1-cm  096  -940   ي مربوط به ارتعاش کشش  Ti-O-Si ،   1ک ي پ-cm  1450~   
   ~cm 3500   -3440-1 و   ~0631   ک ي پ ،  Ti-O-Ti  ي ارتعاش کشش   مربوط به 

  . [6,12]  نسبت داده شده است  OH  يگروه ها  يبه ارتعاش خمش
 تتراهدرال در چارچوب   Ti+4وند  ي پ مربوط به    Ti-O-Si  ي کشش  ارتعاش 

 ييند گوگردزدايانجام فرآ  ياز برايت مورد نيساکه  باشد  يکا ميليس
م   يشياکسا فراهم  کاتاليست    FTIRهمچنين طيف    .[13] کنديرا 

  2بهينه قبل و بعد از انجام فرآيند گوگردزدايي اکسايشي در شکل  
 ارائه شده است. 

- های تيتانياکاتاليستهای آناليز جذب و دفع نيتروژن  نتيجه  -2جدول  
 ژل و تلقيح تر-دو روش سل بهيليکا تهيه شده س

  ها ه حجم حفر  کاتاليست  شماره 
/g)3(cm 

ويژه  سطح
g)/2m) 

 حفرهرقط
(nm) 

XRF 
(%) 

Ti Si 
1 TS10-Sol-gel 3/0 640 2/1 9 79 
2 TS10-imp 3/0 83/130 53/3 7 74 

 

  پيوندهاي موجود در طيف دو نمونه شود،  طور که مشاهده مي همان 
 cm  1162-1تا حد زيادي به يکديگر نزديک است و دو پيکي که در  

گوگردزدايي    براي  cm  9821-1و   فرآيند  انجام  از  پس  کاتاليست 
  ، به ترتيب مربوط به پيوند کششي متقارن و نامتقارن شود مشاهده مي 

2SO    دهنده بنزوتيوفن سولفون است و اين مسئله نشان دي مولکول  در  
 . [6]   ترکيب گوگردي به درستي انجام شده است   ايش آن است که فرآيند اکس 

تواند  بنزوتيوفن سولفون بر روي سطح کاتاليست ميديجذب  
سبب تجمع اين ترکيبات روي سطح کاتاليست شده و از دسترسي  

هاي فعال کاتاليست  مناسب ترکيبات گوگردي اکسيد نشده به سايت
را    ممانعت نمايد که همين مسئله ممکن است عملکرد کاتاليست 

 . [14]تحت تأثير قرار دهد 

 
 آناليز جذب و دفع نيتروژن 

 XRFآناليز  و      ها ه قطر حفر   ،   ها ه ر سطح ويژه ، حجم حف   هاي ه نتيج 
 شده است. ليست 2در جدول ها کاتاليست
  سنتز   ي ها ست ي کاتال   هاي ه اندازه حفر شود،  گونه که مشاهده مي همان 

  دي بنزوتيوفن  هاي مولکول   نفوذ   اجازه   تا به اندازه کافي بزرگ است  شده  
هاي  اکثر سايت   را به درون منافذ کاتاليست، جايي که   Å   8با قطر بحراني 

  . [15,16] اند، را بدهد فعال براي گوگردزدايي اکسايشي درآنجا واقع شده 
قطر منافذ  روش تلقيح از  با  کاتاليست تهيه شده    هايهگرچه حفر

ه روش  تهيه شده ب   ستيکاتال  است. از سوي ديگر  برخوردار  بزرگتري
جذب    دماهاي هم   . برخوردار است   ي ار بالاتر ي بس   ژه ي سطح و   از   ژل - سل 

 شده است.کشيده    به تصوير   4و    3  ي ها هر دو نمونه در شکل   واجذب و  
 IUPAC  بندي ژل طبق دسته   -   کاتاليست سنتز شده به روش سل 

  ها هميکروحفر  وجود  دهندهنشان  که  باشدمي  I  نوع  يداراي همدما
 . استکاتاليست  ناي در

تر، وجود حلقه پسماند   حيکاتاليست سنتز شده به روش تلق  براي
همدماها وج  يدر  دهنده  نشان  واجذب  و  در    هاهمزوحفر  ودجذب 
 پسماندو حلقه    IVنوع  از  اين نمونه    ياست. همدما  ستيساختار کاتال

  ها هعلاوه توزيع اندازه حفراست. به H2و  H1از انواع  يبترکي از آن
 . نانومتر است 10 ريعمدتاً در محدوده ز
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نمونه    های ه ع اندازه حفر ي و توز    تروژن ي جذب و دفع ن   همدماهای   - 3شکل  

 ( TS10)   ژل   -   سل سنتز شده با روش    کا ي ل ي س   -   ا ي تان ي ست ت ي کاتال 
 

 
نمونه    هایهع اندازه حفريو توز  تروژنيجذب و دفع ن  همدماهای  -4شکل  

 ( TS10-imp)   ح تر ي تلق سنتز شده با روش  کا  ي ل ي س   -   ا ي تان ي ست ت ي کاتال 

 

 ايكس پرتو پراش آناليز
فازهاي تشکيل شده  به منظور درک   نوع  ساختار کاتاليست و 

پراش سنجي اشعه   ، مواد با استفاده ازهاي تيتانيا سيليکا  درکاتاليست
در هر دو    .(  6و    5هاي  )شکل  ندشد   تعيين مشخصه  (XRD)  ايکس

پيک تنها  اين  نمونه  که  شد  مشاهده  سيليکا  فاز  به  مربوط  هاي 
مي  هدهندنشان سيليکا  ساختار  در  تيتانيا  بالاي  باشد. پراکندگي 

به تيتانيا  اکسيد  ميزان  از حداقل  نمونه  دو  فاز  همچنين هر  عنوان 
 .[6] زدايي را نيز بهبود بخشيداستفاده شد که عملکرد گوگردفعال 
 

 های گوگردزدايی اکسايشینتیجه
  هاي بنزوتيوفن براي کاتاليست هاي گوکردزدايي اکسايشي دي نتيجه 

  7ژل و تلقيح تر در شکل    - هاي سل  سيليکا تهيه شده به روش   - تيتانيا  
  شود که هر دو کاتاليست بسيارنشان داده شده است. مشاهده مي 

 به دليل سطح ويژه بالاي فاز فعال و در عين حالکارآمد بوده که اين  

 
 ژل( - )سلسيليکا - تيتانياطيف پراش پرتو ايکس نمونه  -5شکل 

 

 
 تلقيح( )سيليکا  - طيف پراش پرتو ايکس نمونه تيتانيا -6شکل 

 
مي آن  مناسب  ول باشدبارگذاري  که  همان   ي.  است  طور  مشخص 

سل  يست يکاتال روش  به  ته  -   که  شديژل  بالاتري    هه  فعاليت  از 
با يتقر  به تبديل  در مدت زمان کمتر  اي کهبرخوردار است به گونه

 توان ي ل آن م ي دل از دلايل آن  .  ( دست يافت % 100)   وفن ي بنزوت ي د   کامل 
هاي  مناسب مولکول   و در عين حال نفوذ ا  يتانيت  تربالا   يپراکندگبه  

  ژل   –   کاتاليست تهيه شده به روش سل   هاي ه حفر واکنش دهنده به درون  
ژل کنترل    -  استفاده از روش سل  يهاتياز مز  يکيزيرا    .اشاره کرد
 همانطور که در آناليز جذب    و  باشدين سنتز ميط در حيکردن شرا

نمايش داده شده است در کاتاليستي که    2و دفع نيتروژن در جدول  
 ي کاتاليست بسيار بالاتر از ژل تهيه گشته سطح ويژه   -   روش سل به 

تهيه شده به روش تلقيح تر است و همچنين قطر مناسب   کاتاليست  
 براي نفوذ مولکول هاي دي بنزوتيوفن را دارد. هاهحفر

تکاتاليست  [6]  همکارانو    ياريباز با کا  يليس  -  ايتانيهاي 
ژل سنتز و عملکرد    -  به روش سلرا  تيتانيا    گوناگونهاي  بارگذاري

  بهترين نتيجه   بررسي کردند.   C°80گوگردزدايي اکسايشي آنها را در دماي  
   محقق گرديد  ( wt 50% تيتانيا )   براي کاتاليستي با لودينگ بالاي 

250 

200 

150 

100 

50 

0 

70     65    60      55     50      45     40     35     30      25    20      15    10 

70     65    60      55     50      45     40     35     30      25    20      15    10 

1                  0.8                 0.6                  0.4                 0.2                  0 

1                  0.8                 0.6                  0.4                 0.2                  0 

250 

200 

150 

100 

50 

0 



همکاران و  خادميان فاطمه نشريه شيمي و مهندسي شيمي ايران 4021، 1، شماره 42دوره    

 

 علمي ـ پژوهشي                                                                                                                                                                                            68

 
  های سيليکا، های گوگردزدايي اکسايشي با زمان برای کاتاليست نتيجه   - 7شکل  
ژل و تلقيح تر )شرايط واکنش:    - سيليکا تهيه شده به دو روش سل    - تيتانيا  

  گرم   0/ 03و    =O/S 5، اکسنده ترشيری بوتيل هيدروپراکسيد، نسبت  C°  50دما  
 کاتاليست( 

 
تبديل براي  دقيقه از آغاز واکنش   60پس از گذشت  اي که  به گونه 

شده   %100به  بنزوتيوفن  دي تهيه  کاتاليست  به  نسبت  که   رسيد 
 [17]   همکاران و    ي کا ن  ي همچن   تر بوده است. در پژوهش پيش رو ضعيف 

 يبزرگتر   هايهحفر  يکه دارارا    HTS-1  سلسله مراتبي  ستيکاتال
  C60°  يست را در دماين کاتاليااست تهيه نمودند و    TS-1نسبت به  

شامل واکنشي  سامانه  همراه  05/0  در  به  کاتاليست  نده  اکسگرم 
هيدروپراکسيد   بوتيل  و  O/S=3)ترشيري   )ppmw  1000    گوگرد 

قراردادند. آنها توانستند    يابيدر سوخت مدل نرمال اکتان مورد ارز
از   تبديل    3پس  به   ن  يا  ند. ابي  دست  بنزوتيوفندي  %96ساعت 

  ي زان بارگذار ي با م   بهينه   ست ي حاضر کاتال   ي است که در پروژه   ي در حال 
 (C50°تري ) مي ملا  ياتيط عمليا در شرا يتانيت  يدرصد وزن   10تنها  
که علت استفاده    يل نموده استدتبکامل    بنزوتيوفن را به طوردي

  شده است. از اين اين مقدار تيتانيوم در بخش سنتز کاتاليست آورده  
ژل تهيه شد   _  در نتيجه کاتاليست تيتانيا سيليکا که به روش سل

بنزوتيوفن به عنوان کاتاليست به دليل فعاليت بالاتر در حذف دي
پروژه در  گوگردزدايي  فرآيند  در  گرديد  بهينه  انتخاب  حاضر   ي 

مانند تاثير  و پارامترهاي موثر ديگر در فرآيند گوگردزدايي اکسايشي   
رقابتي   ترکيبات  کاتاليست  دما و همچنين حضور  کنار    TS-10در 

 قرار گرفت.مورد بررسي  
 

 ی شياکسا يیند گوگردزدايفرآ دما بر تأثیر
  يشياکسا  ييگوگردزداند  يمهم در فرآبسيار    يما از پارامترهاد

اثر دمايشود. در هميمحسوب م   يي عملکرد گوگردزدابر    ن راستا 
 شده است.  ارائه  8آن در شکل    هايهجينت  و  يبررس  نهيبهست  يکاتال

 
  تاثير دما بر عملکرد گوگردزدايي اکسايشي با زمان برای کاتاليست   -   8شکل  
  ( )شرايط واکنش: TS10ژل )   -   سيليکا بهينه تهيه شده به روش سل   -   تيتانيا 

بوتيل هيدروپراکسيد، نسبت   گرم    0/ 03و    =O/S 5اکسنده ترشيری 
 کاتاليست( 

 
دما به افزايش  با  کلي  واکنش   طور  سرعت  ثابت  افزايش   و 

 رود و طبق مطالعات در فرايند گوگردزدايي، سرعت انجام فرآيند بالا مي 
 يابد که سبب انجام شده، با کاهش دما ثابت سرعت واکنش کاهش مي 

 . [18,19]شود کاهش فعاليت کاتاليستي مي 
کنار  به  در  اکسايشي  گوگردزدايي  فرآيند  در  دما  اثر  منظور  همين 

عنوان کاتاليست بهينه انتخاب گرديد مورد بررسي  که به    TS10کاتاليست 
عملکرد بسيار خوبي از خود    C50°که در دما    TS10قرار گرفت. کاتاليست  

اي داشت و تنها در  نيز عملکرد فوق العاده   C° 80بود در دماي    داده   نشان 
 بنزوتيوفن را تبديل نمود. دي درصد از    80يک دقيقه ابتداي واکنش بيش از  

 

 حضور ترکیبات رقابت کننده در سوخت مدل تأثیر
 هايانواع مولکول   ، ديزل و امثال آنن يمانند بنز   ي واقع  سوختدر  

 و ترکيبات ها  ک ي آرومات ،  ها ن ي الف   آليفاتيک،   ي ها دروکربن ي ه آلي مانند  
دار مانند تروژنيبات نيترکوجود    .[20]  دار نيز حضور دارندنيتروژن

، کلوهگزنيسمانند    ينيبات اولفيترکن  ين و همچنينوليندول و کوئيا
  پيشرفت   و گوگردززدايي اکسايشي داشته  ند  ي فرآ   بر   ي اثر منف توانند  مي 
طبق مطالعات انجام شده،    .[21]ت مواجه نمايند  يند را با محدوديفرآ

گوگردزدايي،   فرايند  ترکياحين  ترکين  و  گوگرديبات   براي  يبات 
  علاوه بر آن،   شوند. ست با يکديگر وارد رقابت مي ي کاتال   هاي فعال ت ي سا 

ست يسطح کاتال  يبات روين ترکيا  ايشاکسمحصولات حاصل از  
 کند. يرفعال ميفعال را غ يها تيند و ساينشيم

گزينش  بررسي  منظور  به  کاتاليستبنابراين  اين    پذيري  بهينه 
پژوهش براي اکسايش ترکيبات گوگردي در حضور ترکيبات رقابتي 

دار ايندول و کوئينولين و همچنين اشاره شده، از ترکيبات نيتروژن
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ترکيب الفيني سيکلوهگزن در تهيه سوخت مدل استفاده شد. تأثير 
سيليکا تهيه شده   -  تيتانيا  حضور اين ترکيبات بر عملکرد کاتاليست

آن    هايهبررسي گرديد و نتيج   C80°ژل در دماي    -  به روش سل
گوگرد    ppmw  500شود. سوخت مدل شامل  مشاهده مي  9در شکل  

همراه   يااي  ppmw  50به  مي  ppmw  50  ندول   باشد.کوئينولين 
 وزني   % 15حاوي    ي همچنين جهت بررسي اثر سيکلوهگزن، سوخت مدل 

حضور   در  گرديد.  گوگرد    ppmw  500سيکلوهگزن  مقادير  تهيه 
 انتخاب شده حداکثر سطح  اين ترکيبات در مقالات مرجع بوده است

 . [22] که به شرايط سوختهاي واقعي نزديک است
رقابتي  ترکيب  براي  گوگردزدايي  فرايند  بر  تأثير  کمترين 

شد.   مشاهده  پذکوئينولين  به يا  يبالا  يريواکنش  نسبت  ندول 
ندول  يتروژن در اياتم ن  يبالا رو   ي الکترون  يل چگالين به دلينوليکوئ

که   نتاست  گوگردزدا  جهيدر  ا  ييدرصد  حضور  کاهش يدر  ندول 
 . [23,24] دهدن نشان ميينولينسبت به کوئرا  يشتريب

اما بيشترين تأثير منفي بر فرايند گوگردزدايي اکسايشي براي  
شد.  کلوهگزن  يس مولکول  مشاهده  جفت   سيکلوهگزندر  دو 

گذاش اشتراک  به  دارد الکترون  وجود  ا  يکي  که  ته  جفت ياز  ن 
حضور    .داده استرا تشکيل    σوند  يپ  ي گريو د  πوند  يپ  هاالکترون

الکترون  يا ا  πن جفت  الکتروفيجاد خاصيسبب  در ساختار    يليت 
 . شود ي م آن    ي و ي ش الکترونگات ي جه سبب افزا ي کلوهگزن شده که در نت ي س 

  وفن ي بنزوت ي کلوهگزن و د ي س در مولکول    ي و ي ک بودن الکترونگات ي نزد 
آنها ن  يد بيشد  يک واکنش رقابتي جاد  يتواند سبب ايگر ميکديبه  

ميزان که  سيکلوهگزن  نتيجه  در  گردد.  اکسنده  با  واکنش   آن    در 
درصد در   15بنزوتيوفن است )از دي  در سوخت مدل به مراتب بيش

اکسنده ترشيري بوتيل  با    يواکنش رقابت(  در يک  ppmw  500برابر  
 و  درهاي فعال را مصرف نموده  اکسيژن هيدروپراکسيد، بخشي از  

اندازه    توجه به با  نمايد. همچنين  نتيجه عملکرد گوگردزدايي افت مي 
نفوذ   نانومتر( نسبت به دي بنزوتيوفن،   0/ 5)حدود  کلوهگزن  ي س کوچکتر  

به درون حفر احتمالا  ست،  يکاتال  هايهآن  اين ترکيب  و اکسايش 
 . [25,26] دپذيرتر صورت ميراحت

 

 گیرینتیجه
سيليکا با بارگذاري کم تيتانيا    - کاتاليست تيتانيا  در اين پژوهش  

 (wt%  10  با دو روش سل ) -   ژل و تلقيح تر سنتز و عملکرد آنها در فرآيند  
حاوي ترکيب گوگردي   مدلهاي  گوگردزدايي اکسايشي از سوخت 

،  C80-50°در دماي    در شرايط عملياتي ملايمبنزوتيوفن  دي  مقاوم
 =5O/Sهيدروپراکسيد، نسبت مولي  بوتيل با استفاده از اکسنده ترشيري 

 
  کا ي ل ي س - ا ي تان ي کاتاليست ت عملکرد  تأثير حضور ترکيبات رقابت کننده بر    - 9شکل  

سل روش  به  شده  )-تهيه  )TS10ژل  دما  شرايط(    ، C80°  واکنش: 
  و مقدار O/S =5نسبت مولي    ،يد بوتيل هيدروپراکساکسيدکننده ترشيری

 و ترکيبات رقابتي(   ppmw S  500  حاوی   سوخت مدل ست در  ي کاتاال گرم    0/ 03

 
دکان دودر نرمال  ppmw S  500  حاوي  گرم سوخت مدل  3و  

به عنوان  ژل    -  کاتاليست تهيه شده به روش سلگرديد.    سهيمقا
اثر دما و همچنين گزينش  نمونه انتخاب و  براي  بهينه  آن  پذيري 

دار واکنش گوگردزدايي اکسايشي در حضور ترکيبات رقابتي نيتروژن
  کاتاليست بهينه در غياب ترکيبات  . مورد بررسي قرار گرفت   و اولفيني 

 دقيقه پس از شروع واکنش    30قادر بود در مدت زمان کوتاه    رقابتي
تبديل   دي  100به   ترکيبات  حضور.  يابد  دست  بنزوتيوفندرصد 

اولفنينوليو کوئ  ندولي)ا  دارتروژنني  يرقابت و   (  کلوهگزني)س  ين ي( 
عملکرد افت  بود    وفنيبنزوتيد  يشياکسا  ييگوگردزدا  با   همراه 

  کلوهگزن ي س   ي برا   ب ي به ترت   ي منف   ر ي تأث   ن ي و کمتر   ن ي شتر ي اي که ب به گونه 
 .مشاهده شد نينوليو کوئ

 

 قدردانی 
هاي علمي  اين پروژه با حمايت مالي مرکز مطالعات و همکاري

است.  بين شده  انجام  فناوري  و  تحقيقات  علوم،  وزارت  المللي 
نويسندگان مقاله تمايل دارند از ستاد توسعه فناوري نانو همچنين  

 تشکر نمايند.
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