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  چکیده
مقدمه: سولفید هیدروژن)H2S( گازی سمی است که اثرات نامطلوبی بر سلامت انسان و تجهیزات دارد. یکی از 
روش‌‌های حذف گاز H2S استفاده از بسترهای جاذب است. در مطالعه حاضر به بررسی تأثیر افزودن نانوذرات اکسیدهای 

آهن Fe2O3 و Fe3O4 به بستر زئوليتی ZSM-5 بر کارایی حذف H2S از جریان هوا پرداخته شد.

روش کار: در این تحقیق نانوذرات  Fe2O3 و Fe3O4 به روش تلقیح مرطوب و با نسبت‌های وزنی ۳% و ۵% بر 
روی بستر زئولیتی ZSM-5 بارگذاری شد و خصوصیات ساختاری بستر با آزمون‌های XRD، BET و عکس برداری 
SEM مورد مطالعه قرار گرفت. سپس غلظت‌های ۳۰ppm، ۶۰، ۹۰ و ۱۲۰ از گاز H2S در یک سیستم پایلوت و در 

سه محدوده دمایی ۱۰۰oC، ۲۰۰ و ۳۰۰ تهیه شد و ظرفیت جذب بستر در حذف آلاینده مورد بررسی قرار گرفت.  

یافته ها: صحت بارگذاری نانوذرات و ساختار متخلخل بستر با آزمون‌ XRD و SEM مورد تأیید قرار گرفت. آزمون 
BET نشان داد که بارگذاری نانوذرات اکسید آهن بر روی بستر باعث کاهش سطح ويژه آن می‌شود امّا افزایش درصد 

بارگذاری نانوذرات بر روی بستر و افزایش دما از ۱۰۰ به ۳۰۰oC در این مطالعه زمان رسیدن به نقطه شکست را افزایش 
 mgH2S/g و معادل ppm120 در تراکم ZSM-5/Fe3O4-%5 نیز برای بستر H2S داد. بیشترین ظرفیت جذب گاز

zeolite 44/49 بدست آمد.

 H2S توانایی حذف گاز ZSM-5 نتیجه گیری: نتایج نشان داد که بارگذاری نانوذرات اکسید آهن بر روی بستر زئولیتی
را در دمای بالا بدلیل تأثیر واکنش کاتالیستی افزایش می‌دهد و بنابراین می‌تواند بعنوان یک روش مناسب جهت حذف 

آلاینده‌های مشابه بکار رود.

 Fe2O3، Fe3O4 ،سولفید هیدروژن، نانوذرات ،ZSM-5 کلمات کلیدی:  زئولیت   

حذف گاز H2S از جریان هوا با استفاده از بستر زئولیت ZSM-5 آغشته با نانوذرات 

فریک و مگنتیت 
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   مقدمه
با  سولفید هیدروژن یک گاز سمی است که مواجهه 
تنفسی،  مانند تحریک مجاری  بروز علائمی  به  آن منجر 
اثر بر سیستم تناسلی، از کار افتادگی اعصاب بویایی و در 
غلظت های بالاتر خفگی و مرگ می شود)1-3( مواجهه 
با سولفید هیدروژن در فرایندهای مختلفی اتفاق می افتد 
که از آن میان می توان به حفاری معادن و تونل ها، صنایع 
تولید کاغذ، فرایندهای تصفیه گاز و نفت، تأسیسات آب 
و فاضلاب، محل های انباشت زباله، کشاورزی و ... اشاره 
بهداشتی  اثرات  بر  H2S علاوه  گاز  کرد)4, 5(. همچنین 
می تواند باعث خوردگی و آسیب به تجهیزات شود)6, 7( 
در  موجود  های  از چالش  یکی  آن  رو حذف  از همین  و 
تجاری  ابعاد  در   .)9 است)8,  آن  با  درگیر  صنایع  اغلب 
از  هیدروژن  سولفید  حذف  برای  مختلفی  فرایندهای 
جریان گاز استفاده می شوند که از آن جمله می توان به 
جذب  شیمیایی،  اکسیداسیون  قلیایی/آمینی،  شستشوی 
تر  کاتالیزوری  اکسیداسیون  و  بیوفیلتراسیون  سطحی، 
اشاره کرد)10, 11( که اغلب این روشها با هزینه و مصرف 
انرژي زیاد و یا تولید آلودگی ثانویه همراه هسـتند)12(. 
امروزه جذب سطحی گازها بر روی بسترهای جاذب یکی 
از روشهای رایج برای حذف گازها به شمار می رود که به 
 .)14 شود)13,  می  انجام  شیمیایی  و  فیزیکی  شیوه  دو 
جاذب های سطحی غالباً از خصوصیات ارزشمندی مانند 
یکنواخت خلل  توزیع  متخلخل،  ساختار  بالا،  ویژه  سطح 
و فرج، مقاومت در برابر درجه حرارت های بالا و قابلیت 
که  معتقدند  محققین  برخوردارند)15(.  پذیری  انتخاب 
جاذب های جامد توانايي بالایی در تکنولوژی تفکيک گاز 
دارند)16, 17(. زیرا بسترهای متخلخل دارای سطوح ویژه 
و ظرفيت جذب سطحی بالایی هستند و از همین رو از این 
بسترها در سيستمهای پالایش هوا جهت جذب سطحی 
می  استفاده  بسيار  معطر  ترکيبات  یا  گازی  آلاینده های 
شود)18( بسترهای زئولیتی یکی از انواع جاذب های رایج 
مورد استفاده برای حذف گازها و بخارات می باشد)19(. 
از  باشند که  بسترهای متخلخل می  از دسته  ها  زئولیت 

دیرباز به طور گسترده ای در فرایندهای جذب یا حذف 
کاتالیستی مورد استفاده قرار گرفته اند)20( و در مطالعات 
متعدد کارآیی آنها در حذف آلاینده ها مناسب براورد شده 
بسترهای  روی  بر  سطحی  جذب  فرایند  است)23-21(. 
در  به صرفه  مقرون  و  مؤثر  عنوان یک روش  به  زئولیتی 

حذف الاینده ها از هوا معرفی شده است)24(. 
زئولیت ها در یک تقسیم بندی به دو گروه زئولیت های 
طبیعی و زئولیت های سنتز شده تقسیم می شوند)25(. 
در یک تقسیم بندی دیگر، زئولیت ها را بر اساس نسبت 
کنند  می  تقسیم  آبگریز  و  آبدوست  گروه  دو  به   Si/Al
در  و  جاذب  بستر  عنوان  به  را  آنها  پذیری  انتخاب  که 
رقابت با آلاینده مورد نظر تحت تأثیر قرار می دهد)15(. 
زئولیت های با نسبت بالای Si/Al از دسته زئولیت های 
با پایداری حرارتی بالا و آبگریز هستند که کاربرد آنها را 
برای محیط های مرطوب و گرم امکانپذیر می سازد)15( 
تغییر در نسبت Si/Al را با توجّه به نوع کاربری زئولیت 
می توان در انواع سنتز شده آن انجام داد. زئولیت سنتز 
شده ZMS-5 از دسته زئولیت های سنتز شده با نسبت 
بالای Si/Al می باشد که در دهه های اخیر تلاش های 
زیادی در زمینه اثربخشی بیشتر فرایند جذب سطحی بر 
اقدامات  جمله  از  است)29-26(.  گرفته  صورت  آن  روی 
افزایش ظرفیت جذب زئولیت ها می  اصلاحی به منظور 
توان به افزودن کاتالیزورهای فلزی بر روی بسترهای آن 
اشاره کرد)30-33(. با پیشرفت نانوتکنولوژی در دهه های 
اندازه ذرات  اخیر نیز نشان داده شده است که تغییر در 
فلزی می تواند بر خواص شیمیایی، فیزیکی و کاتالیستی 
اثر  افزایش  به  موجود  مطالعات  اغلب  باشد.  مؤثر  آنها 
کاتالیستی ذرات فلزی در ابعاد نانومتریک اشاره کرده اند 
)34, 35(. این در حالی است که رستمی و همکاران در 
مطالعه خود، کاهش کارآیی جذبی زئولیت کلینوپتیلولیت 
بارگذاری شده با نانوذرات فلزی اکسید مس را در مقایسه 
با انواع خام زئولیت برای حذف ترکیبات BTEX از جریان 
هوا نشان دادند)22( که لزوم مطالعات بیشتر در خصوص 
تناسب نوع کاتالیزور با آلاینده حذفی را نشان می دهد. 
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در  ها  آلاینده  مختلف  انواع  حذف  برای  ها  زئولیت  از 
ماتریس های مختلف استفاده شده است که یکی از انواع 
کاربردهای آن برای حذف گاز سولفید هیدروژن)H2S( از 
جریان هوا بوده است)36(. تا کنون تلاش های زیادی از 
با  گاز سولفید هیدروژن  به منظور حذف  سوی محققین 
به صرفه صورت  و مقرون  راهکارهای مناسب  از  استفاده 
گرفته است و هدف مطالعه حاضر نیز بررسی تأثیر اصلاح 
 )Fe2O3(فریک نانوذرات  با   ZSM-5 زئولیت  بستر  سطح 
و مگنتیت)Fe3O4( در حذف گاز H2S  از جریان هوا در 

نظر گرفته شد.

   روش کار
بسترهای  سنتز   .1 بخش:  سه  در  حاضر  مطالعه 
هیبریدی، 2. تعیین خصوصیات ساختاری بسترهای سنتز 
بسترها  ظرفیت جذب  تعیین  و  سازی  غلظت   .3 و  شده 

انجام شد.

بخش اول: سنتز بستر های هیبریدی
های  زئولیت  از  هیبریدی  بسترهای  سنتز  مرحله  در 
نوع ZSM-5  )ساخت کشور چین( با قطر ۰/۴-۱ میلی‌متر 
استفاده شد که در سه شکل خام، بارگذاری شده با نانوذره 
نانوذره Fe3O4 در مطالعه به  با  Fe2O3 و بارگذاری شده 

کار برده شد. نانوذرات مورد مطالعه در ابعاد میانگین 30 
 US Research Nano materials شرکت  از  نانومتر 
آمریکا خریداری شد و بر اساس مطالعات قبلی با نسبت 
 ZSM-5 های وزنی 3 و 5 درصد بر روی بستر زئولیتی
بارگذاری شد)37, 38(. به ‌منظور بارگذاری نانوذرات آهن 
ZSM- در نسبت های وزنی مختلف بر روی بستر زئولیتی

5، جرم مشخصی از نانوذرات متناسب با جرم زئولیت به 
ارلن‌ شیشه‌ای محتوی آب مقطر افزوده شد و با استفاده از 
دستگاه التراسونیک )مدل parsonic 2600 S، ۷۰ وات( 
دقیقه   ۳۰ مدت  به  نانوذرات  از  یکنواختی  سوسپانسیون 
تهیه شد. سپس جرم مشخصی از زئولیت به سوسپانسیون 

در  شیکر  دستگاه  از  استفاده  با  و  شد  افزوده  نانوذرات 
و  منافذ  درون  نانوذرات  تا  شد  زده  هم  آزمایشگاه  دمای 
کانال‌های زئولیت رسوب کند. به منظور آبگیری بسترهای 
تهیه ‌شده، از گرمادهی در دمای ۱۰۵ درجه سانتی‌گراد به 
مدت ۱۰ ساعت استفاده شد. کلسینه کردن بسترها نیز در 
کوره آزمایشگاهی با دمای ۴۵۰ درجه سانتی‌گراد به مدت 
4 ساعت انجام شد)39-43(. پنج نوع بستر به دست آمده 
ZSM- ،ZSM-5Fe3O4-3% ،ZSM-5raw با علائم اختصاری

نامگذاری   ZSM-5Fe2O3-5%  ،ZSM-5Fe2O3-3%  ،5Fe3O4-5%

شدند.

تعیین خصوصیات ساختاری بسترهای سنتز  بخش دوم: 
شده

تایید  و  بستر  بلورینگی  خصوصیت  تعیین  برای 
 X-ray(  XRD ابزار  از  بستر  روی  بر  نانوذرات  حضور 
آلمان(  کشور  ساخت   ،diffraction- STOE-STADV
در طول موج تابشی ۱/۵۴ انگستروم استفاده شد. بررسی 
ایزوترم جذب و واجذب نیتروژن، تعیین سطح ویژه و اندازه 
Brunauer–(  BET دستگاه   از  استفاده  با  بستر  منافذ 

Emmet–Teller-TriStar II، ساخت کشور آمریکا(، و در 
دمای 77/3 درجه کلوین انجام شد. برای مشاهده سطح 
  SEM و تخلخل بسترها از روش عکس برداری به شیوه
 Scanning Electron Microscopy- Hitachi su(

3500، ساخت کشور ژاپن( استفاده شد. 

بخش سوم: غلظت سازی و تعیین ظرفیت جذب بسترها
هیبریدی سنتز  بسترهای  عملکرد  مقایسه  منظور  به 
شده در حذف گاز سولفید هیدروژن از یک سیستم پایلوت 
استفاده  آزمایشگاهی،  هود  زیر  در  مستقر  آزمایشگاهی 
شد)شکل 1(. نرخ گاز سولفید هیدروژن ورودی به محفظه 
اختلاط برای تهیّه غلظت های مورد  بررسی با استفاده از 
 GENTEC رگلاتور سوزنی دو مرحله ای)محصول شرکت
 ۱۲۰ ،۹۰ ،۶۰ ،۳۰ppm آمریکا( تنظیم شده و غلظت‌های
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رقیق  طریق  از  اختلاط  محفظه  در  هیدروژن  سولفید  از 
زغال  و  سیلیکاژل  ستون  از  عبوری  پاک  هوای  با  سازی 
 lit/min۱ فعال تهیه گردید، و اتمسفر تهیه شده با غلظت

به راکتور حاوی بستر تزریق شد. 
برای تهیّه سیستم پیش گرمایش و راکتور از لوله استیل 
۳۱۶ ضد اسید به طول ۶ متر، یک مدار استوانه‌ای مارپیچ 
)به ارتفاع ۴۰ سانتیمتر و شعاع ۶ سانتی‌متر( استفاده شد. 
توان  با  سرامیکی  المنت  از  سیستم  این  گرمایش  جهت 
از  پس  هوا  جریان  گردید.  استفاده  وات   ۳۵۰۰ مصرفی 
ورود به داخل مدار و انجام پیش‌گرمایش در مسیر مارپیچ 
استوانه ای به راکتور در مرکز مدار پیش‌گرمایش منتقل 
شد. به منظور کنترل دمای گاز از حسگر گرمایی با ضریب 
وسیله  به  و  شد  استفاده  راکتور  مرکز  در  1درصد،  دقت 

ترموستات الکترونیکی تنظیم دما انجام گردید.
 برای سنجش غلظت گاز سولفید هیدروژن در بخش 
 Tiger ورودی و خروجی راکتور از دستگاه قرائت مستقیم
)ION Co.، انگلستان( با قابلیت اندازه گیری آلاینده در 

 ppm روش  حساسیت  و   0-5000  ppm غلظتی  دامنه 
 eV Krypton-Photo  10.6(  PIDلامپ به  مجهز   0.1
غلظت  و  گردید  استفاده   Ionization Detector lamp
گاز سولفید هیدروژن در فواصل زمانی مشخص از طریق 
پورت های نمونه برداری پیش بینی شده بر روی ورودی 
و خروجی راکتور اندازه گیری شد. دستگاه قرائت مستقیم 
پیش از استفاده توسط غلظتهای استاندارد تهیه شده از 

سولفید هیدروژن با درصد خلوص ۹۹٪ کالیبره شد.
منظور  به  بستر  فاقد  خالی  راکتور  جذبی  ظرفیت 
آلاینده  فرایند حذف  در  راکتور  بدنه  تداخلی  اثر  بررسی 
شده  سنتز  بسترهای  جذبی  ظرفیت  سپس  شد.  تعیین 
گاز  از    ۱۲۰ ،۹۰ ،۶۰ ،۳۰ ppm در حذف غلظت های 
H2S و در سه دمای oC 100، 200 و 300 مورد بررسی 
قرار گرفت. برای این منظور 500 میلی گرم از هر یک از 
بسترهای سنتز شده در بخش داخلی راکتور قرار گرفت 
و گاز H2S از روی آن عبور داده شد. غلظت گاز H2S در 
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و  : ترموستات۵ رمکنگ: ۴: محفظه اختلاط ۳سولفید هیدروژن گاز : کپسول ۲: پمپ دمنده هوا 1) نمونه برداریپایلوت . 1شکل 

 (پورت های نمونه برداری: ۷: راکتور ۶ سیستم کنترل دما

 

  

شکل 1. پایلوت نمونه برداری )۱: پمپ دمنده هوا ۲: کپسول گاز سولفید هیدروژن ۳: محفظه اختلاط ۴: گرمکن ۵: ترموستات و سیستم کنترل 
دما ۶: راکتور ۷: پورت های نمونه برداری(
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نقطه شکست  به  رسیدن  زمان  تا  راکتور  بخش خروجی 
جاذب )معادل خروج 5٪ از غلظت ورودی آلاینده از بخش 
ظرفیت  سپس  گرفت.  قرار  پایش  مورد  راکتور(  خروجی 
جذبی بسترهای مورد مطالعه در نقطه شکست جاذب با 

استفاده از رابطه ۱ برآورد گردید)44(. 

، .Tiger (ION Co یمدستگاه قرائت مستقاز  بخش ورودی و خروجی راکتور در برای سنجش غلظت گاز سولفید هیدروژن 
 PID (10.6لامپ مجهز به ppm 0.1و حساسیت روش  ppm 0-5000 غلظتی با قابلیت اندازه گیری آلاینده در دامنه( انگلستان

eV Krypton-Photo Ionization Detector lamp از طریق  مشخص زمانی فواصل درولفید هیدروژن سگاز غلظت  و استفاده گردید
 پیش از استفاده مستقیم قرائت دستگاه .شد گیری اندازه راکتورورودی و خروجی  پورت های نمونه برداری پیش بینی شده بر روی

 .شد کالیبره ٪۹۹ خلوص درصد با هیدروژن سولفید از شده تهیه استاندارد غلظتهای توسط

 ظرفیتسپس  .تعیین شد آلایندهحذف فرایند به منظور بررسی اثر تداخلی بدنه راکتور در  بستر فاقد یراکتور خالی ظرفیت جذب
مورد  300و  Co 100 ،200در سه دمای و  S2Hاز گاز   ppm ۳۰ ،۶۰ ،۹۰ ،۱۲۰غلظت های در حذف  سنتز شده هایبستر یبجذ

 S2Hگاز و  گرفت قراردر بخش داخلی راکتور  سنتز شدهمیلی گرم از هر یک از بسترهای  500 بررسی قرار گرفت. برای این منظور
از  ٪5)معادل خروج به نقطه شکست جاذب تا زمان رسیدن در بخش خروجی راکتور  S2Hگاز غلظت  .از روی آن عبور داده شد

در نقطه  ی بسترهای مورد مطالعهظرفیت جذب سپس .مورد پایش قرار گرفتغلظت ورودی آلاینده از بخش خروجی راکتور( 
  .(44)برآورد گردید ۱ رابطهاز  با استفاده شکست جاذب

                                                                                   1رابطه 
 




t

t
t dtCC

m
Qq

0
0

 

: t(، min/3m: دبی هوای عبوری از بستر جاذب)Q(، g: جرم جاذب)m(، /gmgظرفیت جذب جاذب در نقطه شکست) :qکه در آن 
 ( بود.3mg/m)t: غلظت در زمان Ct( و 3mg/m: غلظت آلاینده ورودی)0C(، minزمان)
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و  : ترموستات۵ رمکنگ: ۴: محفظه اختلاط ۳سولفید هیدروژن گاز : کپسول ۲: پمپ دمنده هوا ۱) نمونه برداریپایلوت . 1شکل 

 (پورت های نمونه برداری: ۷: راکتور ۶ سیستم کنترل دما

 

�)1(
                                                                              

نقطه  در  جاذب  جذب  ظرفیت   :q آن  در  که 
هوای  دبی   :Q  ،)g(جاذب جرم   :m  ،)mg/g(شکست
 :C0  ،)min(زمان  :t  ،)m3/min(جاذب بستر  از  عبوری 
زمان  در  غلظت   :Ct و   )mg/m3(ورودی آلاینده  غلظت 

mg/m3(t( بود.

آزمون های آماری
نتایج به دست آمده از مطالعه حاضر با استفاده از نرم 
 Student آماری  آزمون  و  SPSS نسخه 16  آماری  افزار 
مختلف  های  حالت  مقایسه  منظور  به   Sample T-Test

مطالعه، مورد تجزیه و تحلیل قرار گرفت.

   یافته ها
زئولیتی  بستر  که  داد  نشان   XRD و   SEM تصاویر 
ZSM-5 دارای ساختار کروی و بلوری می باشد)شکل ۲(. 
مساحت سطحی بستر زئولیتی مورد مطالعه نیز با استفاده 
بارگذاری  نتایج نشان داد،  ابزار BET به دست آمد و  از 
کاهش‌  باعث  آن  روی  بر  مگنتیت  آهن  اکسید  نانوذرات 
سطح ویژه، حجم و قطر حفرات بستر می شود)جدول 1(. 

 
  3O2Fe/5-ZSM %5، )ج( بستر 4O3Fe 5-ZSM ۵ ٪ ، )ب( بسترZSM-5 خام : )الف( بسترSEM. تصاویر ۲شکل 

  

ZSM-5 /Fe2O3 5% ج( بستر( ،ZSM-5 Fe3O4 5 ٪ بستر )ب( ،ZSM-5 بستر خام )الف( :SEM شکل 2. تصاویر
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ZSM- بستر  واجذب  و  جذب  ایزوترم   3 شکل 
زئولیت  بستر  جذبی  ایزوترمهای  می دهد.  نشان  را   5
پایین نسبی  فشار  در  که  دهد  می  نشان  بررسی   مورد 

 )P/P0<0.1( حجم گاز نیتروژن جذب ‌شده توسط بستر 
باشد،  در حدود ۸۰ سانتی‌متر مکعب بر گرم جاذب می 
ایزوترم بستر ZSM-5 مورد استفاده بدر گروه  همچنین 
یک IUPAC دسته بندی می شود که این نوع ایزوترم به 
ندرت در بستر های غیر متخلخل دیده می شود)شکل 3(.

وجود پیک‌های مربوط به نانوذرات اکسید مگنتیت در 
پیک‌های  و   )۲=θ۲۴/۴،  ۶۲/۵  ،۳۳/۵۲،  ۶۴/۳( محدوده 
 ۳۳/۴۲،  ۶۲/۵( محدوده  در  فریک  اکسید  به  مربوط 
بارگذاری  نمایانگر   XRD آزمون نتایج  در   )۲=θ۲۴/۷۴،

زئولیت  بستر  روی  بر  آهن  اکسیدهای  نانوذرات  مناسب 
شکل  بلوری  ساختار  وجود  همچنین   .)46 بود)45,  خام 
بستر پس از بارگذاری نانوذرات اکسید آهن نیز با استفاده 

از نتایج آزمون XRD مورد تأیید قرار گرفت)شکل 4(.
برای بررسی اثر درصد بارگذاری نانوذرات بر ظرفیت 
و   ۲۰۰ oC بهینه  دمای  در  آماده شده  بسترهای  جذب، 
غلظت میانه ppm ۶۰ مورد بررسی قرار گرفتند و نتایج 
آهن  اکسید  نانوذرات  بارگذاری  درصد  افزایش  داد  نشان 
نانوذره  نوع  دو  هر  برای  درصد   ۵ به   ۳ از  بستر  روی  بر 
در  و  بستر  جذب  ظرفیت  افزایش  سبب  بررسی،  مورد 
شود می  شکست  نقطه  به  رسیدن  زمان  افزایش   نتیجه 

نوع بستر  از همین رو دو  الف( و   )شکل۵ - 

۰

۵

۱۰

۱۵

۲۰

۰ ۵۰ ۱۰۰

۱۵۰

۲۰۰

جی
خرو

ژن 
درو
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د س
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د

(دقیقه)زمان 

ZSM-5/ 3% Fe3O4 (T:200C)(الف)
ZSM-5/ 5% Fe3O4 (T:200C)
ZSM-5/ 3% Fe2O3 (T:200C)
ZSM-5/ 5% Fe2O3 (T:200C)
نقطه شکست

 
با درصد  (4O3Feو  3O2Fe ) ا نانوذرات اکسید آهندر حالت خام و بارگذاری شده ب ZSM-5بستر برای  XRD. الگوی 4شکل 

  ٪۵بارگذاری 

 

 ppm ۶۰ میانه تو غلظ Co ۲۰۰ بهینه های آماده شده در دمای، بسترظرفیت جذبذرات بر ای بررسی اثر درصد بارگذاری نانوبر
درصد برای هر دو  ۵به  ۳از  افزایش درصد بارگذاری نانوذرات اکسید آهن بر روی بستر نشان دادنتایج  ومورد بررسی قرار گرفتند 
( ≥ 05/0P)دوشمی زمان رسیدن به نقطه شکست افزایش بستر و در نتیجه  ظرفیت جذبسبب افزایش ، نوع نانوذره مورد بررسی

ما و دتأثیر برای بررسی  بهینه هایبه عنوان بستر Fe2O35-SMZ-%5و  Fe3O45-ZSM-%5و از همین رو دو نوع بستر الف(  - ۵)شکل
 انتخاب شدند.  دروژنیه دیگاز سولفحذف  فرایندغلظت بر 

 Co ۱۰۰ ،۲۰۰ی ایاز گاز سولفیدهیدروژن در سه محدوده دم ppm ۶۰غلظت در  بسترهای بهینه ظرفیت جذبیبر ر دما یاثبررسی ت
 ۳۰۰به  Co ۱۰۰کست با افزایش دما از نشان داد که زمان رسیدن به نقطه ش نتایج و ب( -۵)شکلمورد بررسی قرار گرفت ۳۰۰و 

برای  رفیت جذبظمقایسه به عنوان دمای بهینه انتخاب شد.  Co 300بنابراین دمای  . از همین رو( P ≥05/0افزایش می یابد)
نشان نیز  Co 300 بهینه و در دمای یدروژنهدر غلظت های مختلف از گاز سولفید  Fe2O35-ZSM-%5و  Fe3O45-ZSM-%5بسترهای 

ن بیشتری ود رنرخورداباز کارایی بالاتری در حذف سولفید هیدروژن مگنتیت داد که بسترهای پوشش داده شده با نانوذرات اکسید 
 (.ج -۵به دست آمد)شکل 49/44 (zeoliteg/H2Smg) و معادل S2Hاز گاز  ppm ۱۲۰ظرفیت جذبی آن نیز در غلظت 

 

 

 

 

 

 

 

 ZSM-5. ویژگی های مورفولوژیک بستر زئولیتی 1جدول 
 

 
 ویژه مساحت نمونه

)/g2m) 
 منافذ کلی حجم
)/g3cm) 

 منافذ میانگین قطر
)0A) 

ZSM-5 ۴/۳۶۵ ۲۰/۰ ۸۳/۲۱ 

ZSM-5/Fe3O4-5% ۵۵/۳۳۲ ۱۸/۰ ۷۹/۲۱ 

ZSM-5 جدول 1. ویژگی های مورفولوژیک بستر زئولیتی

 

 .ZSM-5واجذب گاز نیتروژن در بستر -ایزوترم جذب (۳شکل 

  

۰
۲۰
۴۰
۶۰
۸۰
1۰۰
1۲۰
1۴۰

۰.۰ ۰.۲ ۰.۴ ۰.۶ ۰.۸ 1.۰ 1.۲

ب 
جذ

ان 
میز

)c
m

³/g
 )

)p/p0) فشار نسبی

جذب
واجذب

.ZSM-5 شکل 3( ایزوترم جذب-واجذب گاز نیتروژن در بستر
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بسترهای  به عنوان   ZSM-5Fe2O3-5% و   ZSM-5Fe3O4-5%

بهینه برای بررسی تأثیر دما و غلظت بر فرایند حذف گاز 
سولفید هیدروژن انتخاب شدند. 

بهینه  بسترهای  جذبی  ظرفیت  بر  دما  تاثیر  بررسی 
سه  در  سولفیدهیدروژن  گاز  از   ۶۰  ppm غلظت  در 
محدوده دمایی oC ۱۰۰، ۲۰۰ و ۳۰۰ مورد بررسی قرار 
گرفت)شکل۵- ب( و نتایج نشان داد که زمان رسیدن به 
نقطه شکست با افزایش دما از oC ۱۰۰ به ۳۰۰ افزایش 
 300 oC از همین رو بنابراین دمای .

۰

۵

۱۰

۱۵

۲۰

۰ ۵۰ ۱۰۰

۱۵۰
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ژن 
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(دقیقه)زمان 

ZSM-5/ 3% Fe3O4 (T:200C)(الف)
ZSM-5/ 5% Fe3O4 (T:200C)
ZSM-5/ 3% Fe2O3 (T:200C)
ZSM-5/ 5% Fe2O3 (T:200C)
نقطه شکست

 
با درصد  (4O3Feو  3O2Fe ) ا نانوذرات اکسید آهندر حالت خام و بارگذاری شده ب ZSM-5بستر برای  XRD. الگوی 4شکل 

  ٪۵بارگذاری 

 

 ppm ۶۰ میانه تو غلظ Co ۲۰۰ بهینه های آماده شده در دمای، بسترظرفیت جذبذرات بر ای بررسی اثر درصد بارگذاری نانوبر
درصد برای هر دو  ۵به  ۳از  افزایش درصد بارگذاری نانوذرات اکسید آهن بر روی بستر نشان دادنتایج  ومورد بررسی قرار گرفتند 
( ≥ 05/0P)دوشمی زمان رسیدن به نقطه شکست افزایش بستر و در نتیجه  ظرفیت جذبسبب افزایش ، نوع نانوذره مورد بررسی

ما و دتأثیر برای بررسی  بهینه هایبه عنوان بستر Fe2O35-SMZ-%5و  Fe3O45-ZSM-%5و از همین رو دو نوع بستر الف(  - ۵)شکل
 انتخاب شدند.  دروژنیه دیگاز سولفحذف  فرایندغلظت بر 

 Co ۱۰۰ ،۲۰۰ی ایاز گاز سولفیدهیدروژن در سه محدوده دم ppm ۶۰غلظت در  بسترهای بهینه ظرفیت جذبیبر ر دما یاثبررسی ت
 ۳۰۰به  Co ۱۰۰کست با افزایش دما از نشان داد که زمان رسیدن به نقطه ش نتایج و ب( -۵)شکلمورد بررسی قرار گرفت ۳۰۰و 

برای  رفیت جذبظمقایسه به عنوان دمای بهینه انتخاب شد.  Co 300بنابراین دمای  . از همین رو( P ≥05/0افزایش می یابد)
نشان نیز  Co 300 بهینه و در دمای یدروژنهدر غلظت های مختلف از گاز سولفید  Fe2O35-ZSM-%5و  Fe3O45-ZSM-%5بسترهای 

ن بیشتری ود رنرخورداباز کارایی بالاتری در حذف سولفید هیدروژن مگنتیت داد که بسترهای پوشش داده شده با نانوذرات اکسید 
 (.ج -۵به دست آمد)شکل 49/44 (zeoliteg/H2Smg) و معادل S2Hاز گاز  ppm ۱۲۰ظرفیت جذبی آن نیز در غلظت 

 

 

 

 

 

 

 

می یابد
به عنوان دمای بهینه انتخاب شد. مقایسه ظرفیت جذب 
در   ZSM-5Fe2O3-5% و   ZSM-5Fe3O4-5% بسترهای  برای 
غلظت های مختلف از گاز سولفید هیدروژن و در دمای 
نیز نشان داد که بسترهای پوشش داده   300 oC بهینه
در  بالاتری  کارایی  از  مگنتیت  اکسید  نانوذرات  با  شده 
بیشترین ظرفیت  و  برخوردارند  حذف سولفید هیدروژن 
جذبی آن نیز در غلظت ppm ۱۲۰ از گاز H2S و معادل 

)mgH2S/gzeolite( 44/49 به دست آمد)شکل۵- ج(.

   بحث
متخلخل  ماهیت   SEM تصاویر  و   XRD الگوهای 
بارگذاری  نیز  و   ZSM-5 زئولیتی  بستر  شکل  بلوری  و 
 ZSM-5 بستر  روی  بر  را  آهن  اکسید  نانوذرات  صحیح 
تایید کرد. Tao و همکاران نیز در مطالعه خود به ماهیت 
طریق  از   ZSM-5 بستر  متخلخل  سطح  و  شکل  بلوری 
بر روی آن اشاره کردند)47(. در  تشخیص منافذ میکرو 
همکاران  و   Oliveira و  همکاران  و   Ramirez مطالعه 
بارگذاری  تشخیص  برای  ترتیب  به   XRD روش  از  نیز 
نانوذرات آهن بر روی بستر زئولیت سنتزی استفاده شد 
که نتایج حاصل از این پژوهش ها نشان داد که پس از 
بارگذاری نانو ذرات پیک های مربوط به نانو ذرات بر روی 
بسترهای سنتز شده ظاهر شده که خود نشانه حضور و 

بارگذاری موفقیت آمیز نانو ذرات بود  )48, 49(.
مهم  فاکتور  یک  میکرو  منافذ  وجود  و  جاذب  سطح 
شود  می  محسوب  کاتالیستی  های  فعالیت  ارتقای  در 
از  کاتالیزورها  بارگذاری  فرایند  نتیجه  در  معمولاً  که 

 
با درصد  (4O3Feو  3O2Fe ) ا نانوذرات اکسید آهندر حالت خام و بارگذاری شده ب ZSM-5بستر برای  XRD. الگوی ۴شکل 

  ٪۵بارگذاری 

  

شکل 4. الگوی XRD برای بستر  ZSM-5در حالت خام و بارگذاری شده با نانوذرات اکسید آهن ) Fe2O3 و Fe3O4( با درصد بارگذاری ٪۵
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بر  میکرو  منافذ  وجود  شود)50(.  می  کاسته  آن  میزان 
روی بستر ZSM-5 در مطالعه حاضر با توجه به ایزوترم 
جذب و واجذب گاز نیتروژن بر روی بستر و مقایسه آن 
قرار  تآیید  مورد   IUPAC طبقه‌بندی  های  ایزوترم  با 
گرفت. محققین دیگر نیز در مطالعات خود عنوان کرده 
اند که افزایش جذب و واجذب نیتروژن بر روی بسترها 
به دلیل بالا بودن وجود منافذ میکروپور بر روی بستر می 
باشد)51, 52( که با ایزوترم لانگموئر در الگوی نوع اول 
متخلخل  سطح  دهنده  نشان  و  دارد  مطابقت   IUPAC
فشارهای  در  نیتروژن  گاز  بالای  جذب  قابلیت  و  بستر 
نسبی پائین می‌باشد)52(. نتایج به دست آمده از آزمون 

BET در مطالعه حاضر نیز نشان داد که که اندازه منافذ 
بستر پس از بارگذاری نانوذرات اکسیدهای آهن و فرایند 
آنگستروم   21/79 به   21/83 میزان  از  کلسیناسیون 
اشاره  خود  مطالعات  در  نیز  محققین  کرد.  پیدا  کاهش 
هنگام  در  زئولیتی  بسترهای  ویژه  مساحت  که  اند  کرده 
بارگذاری نانوذره بر روی آنها به علت توانایی نانوذرات در 
مسدود ساختن حفرات زئولیت کاهش می ‌یابد)53( که با 
مطالعه حاضر همخوانی داشت. تاجی زادگان و همکاران 
در مطالعه خود بارگذاری بستر آلومینا به وسیله نانوذرات 
اکسید روی را عامل کاهش سطح بستر معرفی کردند و 
نشان دادند که با افزایش درصد بارگذاری نانوذرات، سطح 
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ویژه بستر و حجم حفرات آن کاهش بیشتری می یابد که 
مشابه با نتایج به دست آمده در مطالعه حاضر بود)54(. 
و   Carmona مطالعه  در   BET آزمون  از  حاصل  نتایج 
همکاران نشان داد که افزایش درصد بارگذاری نانوذرات 
آهن بر روی بسترهای زئولیتی تا نسبت Si/Fe معادل 20 
باعث افزایش و در نسبت های بیشتر از آن باعث کاهش 

مساحت ويژه بستر می شود)55(.
بسترهای خام  روی  بر  کاتالیستی  عناصر  از  استفاده 
زئولیتی باعث افزودن فرایند حذف کاتالیستی به فرایند 
جذب سطحی بسترهای خام می شود و کارایی بسترها را 
در حذف آلاینده ها ارتقا می بخشد. نتایج مطالعه حاضر 
نیز نشان داد که بستر خام زئولیت ZSM-5 در مقایسه با 
انواع بارگذاری شده آن با نانوذرات اکسید آهن مگنتیت و 
فریک سریعتر به نقطه شکست می رسد. همچنین نتایج 
روی  بر  نانوذرات  بارگذاری  درصد  افزایش  که  داد  نشان 
حذف  کارآیی  و  کاتالیستی  فعالیت  افزایش  باعث  بستر، 
سولفید هیدروژن در دماهای بالا می شود و بین دو نوع 
کاتالیزور مورد مطالعه، نانوذرات اکسید اهن مگنتیت در 
مقایسه با نانوذرات اکسید آهن فریک از کارایی بالاتری در 
حذف سولفید هیدروژن برخوردار بودند. در مطالعه‌Xie  و 
به میکروذرات  از بسترهای زئولیتی آغشته  نیز  همکاران 
و  هیدروژن  سولفید  گازهای  حذف  برای  آهن  اکسید 
کربونیل سولفید از خروجی یک منبع سوخت زغال‌سنگ 
استفاده  که  داد  نشان  نتایج  و  استفاده شد  بالا  دمای  با 
از اکسیدهای آهن بر روی جاذب می تواند سبب بهبود 
ظرفیت جذبی بستر شود و با کاهش اندازه ذرات اکسید 

آهن عملکرد بستر افزایش بیشتری خواهد داشت)56(.
به  رسیدن  زمان  که  داد  نشان  حاضر  پژوهش  نتایج 
نقطه شکست با افزایش دما افزایش می یابد. دانش موجود 
در زمینه سینتیک شیمیایی نیز نشان می دهد که سرعت 
هنگام  در  فلزی  اکسیدهای  با  هیدروژن  سولفید  واکنش 
یافته   .)57 یابد)50,  می  افزایش  واکنش  دمای  افزایش 
افزایش  که  داد  نشان   2014 سال  در  مطالعه‌  یک  های 
افزایش  به  منجر   650  oC تا  هیدروژن  سولفید  دمای 

کارایی بستر ETS-2  آغشته به ذرات فلزی نیترات مس 
در حذف آن می شود)58(. در مطالعه Liu و همکاران نیز 
از بستر زئولیت ZSM-5 آغشته به نانو ذرات اکسید منگنز 
و سریم برای حذف سولفید هیدروژن استفاده شد و نتایج 
نشان داد که افزایش دما تا oC ۷۵۰ سبب افزایش فعالیت 
رسیدن  زمان  افزایش  نیز  و  ظرفیت جذبی  و  کاتالیستی 
به نقطه شکست می‌شود)50( که نتایج مطالعات مذکور، 

یافته های پژوهش حاضر را مورد تأیید قرار می دهد.
محدوده  در  پژوهش  مورد  بسترهای  جذب  ظرفیت 
غلظت،  افزایش  که  داد  نشان   120 تا   30ppm غلظتی 
زمان رسیدن به نقطه شکست را افزایش می دهد. مطالعات 
نشان می دهند که در غلظت های بالا نیروی رانش ناشی از 
فشار جزئی آلاینده در فاز گاز افزایش می‌یابد و در نتیجه 
احتمال توزیع آلاینده در بین منافذ جاذب افزایش‌یافته و 

میزان جذب نیز زیاد می‌شود)58-60(.
تا  دما  افزایش  که  داد  نشان  حاضر  مطالعه  نتایج 
300 درجه سانتیگراد بر کارایی جذب سطحی بسترهای 
زئولیتی بارگذاری شده با نانوذرات اکسید آهن اثر مثبت 
روی  بر  آلاینده  جذب  افزایش  باعث  تواند  می  و  دارد 
بستر ‌شود. از نظر سینتیک شیمیایی نیز سرعت واکنش 
سولفید هیدروژن با اکسیدها فلزی در نتیجه افزایش دما 
افزایش  استفاده  مورد  نانوذرات  بهینه  دمای  محدوده  تا 
می یابد و در صورتیکه افزایش دما بیش از دمای بهینه 
و  بستر  پخته شدن  باشد، سبب  استفاده  مورد  نانوذرات 
کاهش کارایی می شود)50, 57, 58(. داده های به دست 
آمده در مطالعه حاضر بیانگر این مطلب است که دمای 
و  مگنتیت  آهن  اکسید  نانوذرات  برای  سانتیگراد   300
می  و  باشد  می  بستر  پخته شدن  دمای  از  کمتر  فریک 

تواند باعث افزایش کارایی بستر در حذف H2S شود.

   نتیجه گیری
غلظت  حذف  فرایند  بررسی  به  حاضر  مطالعه  در 
 ZSM-5 زئولیت  توسط  هیدروژن  سولفید  مختلف  های 
با نانوذرات اکسید اهن مگنتیت و فریک  بارگذاری شده 
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ZSM- پرداخته شد و نتایج نشان داد اسـتفاده از زئولیت
5 با پوشش نانوذرات اکسید آهن و به خصوص نانوذرات 
اکسید آهن مگنتیت می تواند روش مناسـبی برای حذف 
سولفید هیدروژن در دماهای بالا باشد. همچنین با توجه 
به یافته‌های مطالعه افزایش درصد بارگذاری نانوذرات از ۳ 
به ۵ درصد به دلیل افزایش جایگاه های فعال کاتالیزوری 
می تواند سبب افزایش فعالیت سولفورزدایی شود. بنابراین 
پیشنهاد می‌شود در مطالعات آتی به بررسی کارایی بسترهای 
زئولیتی در میزان بارگذاری های مختلف از نانوذرات فلزی 
گوناگون برای حذف سولفید هیدروژن یا سایر آلاینده های 

موجود در فرایندهای مشابه پرداخته شود.

   تشکر و قدردانی
این مقاله برگرفته از پایان نامه آقای حسن ایروانی به 
راهنمایی دکتر محمد جواد جعفری می باشد. نویسندگان 
وظیفه خود می دانند از دانشگاه علوم پزشکی شهید بهشتی 
سپاسگزاری  و  تشکر  طرح  فنی  و  مالی  کمک های  برای 
سازمانی  کمیته  در  اجرا  از  قبل  نامه  پایان  طرح  نمایند. 
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