
     

 

 
 
 

ی های سنتیزی در پروسهمقایسه عملکرد مقادیر مختلف زئولیت

 تبدیل میتانول به پروپلین

 ۴، پوهنوال محمود محلی۳، پوهاند عبدالقیوم رجبی۲، پوهنمل محمد هاشم عابدی۱خدیمزادهپوهنیار سعدالله 

 پوهنوال احمد شاه نظری عضو کادر علمی پوهنحی صنای  کیمیاوی پوهنتون جوزجانتقری  دهنده: 

 چکیده

. آیدمی دستبهها با میتانول که از گاز طبیعی یا ذعال سنگ توسط زئولیت هاایدروکارب/هسنتیز 

 برای سنتیز صظت کتلیستبه H-ZSM-5 زئولیتعملکرد بهتر  دهندهنشان شدهانجامهای بررسی

(، LHZجمله لادوکس ) از مناب  مختلف سیلیکان از H-ZSM-5است. در ای/ پژوهش  /یپروپیل

روش  با=Si/Al ۲۰۰حدود ( با نسبتTHZاورتوسیلیکات )یلاتی( و تترااSHZاسید )سیلیکانی 

 XRDو  FT-IRهای نالیزاتوسط  LHZ ،SHZ ،THZ هایز نمونهیسنت. ز گردیدیترمال سنتهایدرو

توسط  LHZ نمونه . همچنی/کریستالینیتی نسبی و اندازه ذرات مقایسه گردید نظر ازو  تائید شد

توسط سنتیزی های مورد شناسایی بیشتر قرار گرفت. عملکرد نمونه BETو  FE-SEMنالیزهای ا

نسبت وزنی  و =480T=، atm1P= ،1-h1WHSV℃ بستر ثابت در شرایط عملیاتی  کتوریینالیز را

حرارت و سرعت  راتییتغ ریتأثبررسی  منظوربه مورد ارزیابی قرار گرفت. 1O=2MeOH/Hخوراک 

 ، ۴5۰، ۴۸۰،  5۱۰℃ حرارتدر چهار  LHZ ی، عملکرد نمونهفضایی خوراک بر عملکرد کتلیست

۴۲۰ = T  1سه سرعت فضایی خوراک-h 3, 2, 1WHSV=  و شرایط فشار و نسبت خوراک همانند

___________________________  
  تحصیلات عالی سرپل  مؤسس  کیمیا پوهنحی تعلیم و تربیکادر علمی دیاارتمنت  اعضای 2,1

 پوهنتون جوزجان انجنیری صنای  کیمیاویعضو کادر علمی دیاارتمنت کیمیای عمومی پوهنحی  ۳

 پوهنتون جوزجان ی پوهنحی تعلیم و تربی عضوی کادر علمی دیاارتمنت کیمیا ۴

 gmail.com199mhashimabedi@ و S.khadimzada@gmail.comها: ایمیل آدرس نویسنده
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 THZو  LHZ ،SHZهای نمونهمقایسه انالیز آمده از دست. نتایج بهانالیزهای قبل ارزیابی شد

 /یپروپیل یریپذ نشیگز و %99/9۱ تانولیتبدیل م یصدفیبا  LHZنمونه  آن بود که دهندهنشان

بهتری/ کارایی  Wt1O=2MeOH/Hو  =480T= ،1-h1WHSV= ،atm1P℃ بهینه در شرایط 55و۴5%

 دارد. MTPپروسه را در 

 کلمات کلیدی:

 .WHSV، روترمالایدز هی، سنتزئولیت(، MTP)/ یتانول به پروپیلیم

 مقدمه

  یصنا کیمیاوی مواد /یتر ارزشبا  جزء سب  یها/یاولظ عنوانبه /یلیپروپ و /یلیات امروزه

 باعث بریف ساخت و  یپلاست ر،یمیلوپ  یصنا در هاآن یعمده کاربرد. شوندیم محسوب کیمیاپترو

 یهیته در ویایمکی مهم مواد از یکی /یپروپل .است شده یجهان بازار در هاآن یتقاضا شیافزا

 شیافزا با. (۸62-۸۷۱، ص 20۱۱لو، دبلیو و همکاران، ) است دیاس یلیکرا و /یکرولا /،یپروپلیلوپ

 یبرا جالب موضوع  ی به /یپروپل دیتول روش خام، نظت مناب   یسر کاهش و /یپروپل یتقاضا

 نگیکرک (.۱5۰6-۱5۰۹۱، ص ۲۰۰۹لیو جی و همکاران،  ) شد لیتبد یدانشگاه قاتیتحق و صنعت

 ستین ازهاین /یا رف  یگوپاسخ ییتنهابه سب ، یها/یاولظ یهیته مرسوم روش حیث به بخار با

س/، سی  ۱506-۱509، ص 2009لیو جی و همکاران،  ۸62-۸۷۱و ص  20۱۱دبلیو لو و همکاران، )

و لیو دی و  ۱22-۱32، ص 20۱9. شاه جی و همکاران،5۷۸5-5۷۸9، ص 20۱2و همکاران، 

 دیتول یریپذ نشیگز لوکنتر مشکل و ادیز 2CO انتشار علاوهرب(. ۸62-۸۷۱، ص 20۱6همکاران، 

، آ کوکوکو  ۸62-۸۷۱، ص 20۱6لیو دی و همکاران، ) است پروسه /یا بیمعا از سب  یها/یاولظ

 هامشکل /یا رف  یبرا تعویض یروش کردن دایپ /یبنابرا. (۱۷2-۱۸۱، ص 20۱۱و همکاران،

 . رسدیم نظر به یضرور

 یریپذ نشیگز و روترمالایده ثبات ،یدیاس مانند خواص بودن دارا علت به ZSM-5 تیزئول

، 6۲۰۱لیو دی و همکاران، ) شودیم شناخته یمیپتروش صنعت در مهم کتلیست حیثبه خود صاخ

 زیاد سلیکان مقدار با H-ZSM-5 .(۱54-۱59، ص 20۱0و ابریشم کار و همکاران،  ۸62-۸۷۱ص 

(Si/Al > 200 )مکرر طوربه طول عمر مناسب، و /یلیپروپ به نسبت بالا یریپذ نشیگز علت به 

، ص 20۱2س/، سی و همکاران، ) است شده برده بکار /یپروپل به تانولیم تبدیل یپروسه یبرا

 تیزئول /یا حظره کرویم نوع که اگرچه. (۱22-۱32، ص 20۱9و شاه، جی و همکاران،  5۷۸9-5۷۸۷

لیو، دی و )گیرد قرار می استظاده مورد کمتر  ،یسر شدن رفعالیغ و مواد انتقال مشکل علت به

 ریاخ یهاسال در. (۱۷2-۱۸۱، ص 20۱۱و کوکوک آ و همکاران،  ۸62-۸۷۱، ص 20۱6همکاران، 

لیو ) ستالیکر نانو صورتبه جمله از یمختلظ یهاشکل به تیزئولهای زیادی برای سنتیز ای/ تلاش

 صظحه نانو( ۱54-۱59، ص 20۱0و ابریشم کار و همکاران،  ۸62-۸۷۱، ص 20۱6دی و همکاران، 
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. و لیو 5۱52-5۱63. ص 20۱5. لیو بی و همکاران، ۱۲۲-۱۳۲، ص 20۱9 ،همکارانشاه جی و ) ی 

 – مزو – کرویم حظرات از یمخلوط یدارا ZSM-5 و( 923۷-9240، ص 20۱5ام و همکاران، 

 (۱۸4-۱94، ص 20۱5. و احمد، ج و همکاران، ۱22-۱32، ص 20۱9و همکاران، جی شاه، ) ۱ماکرو

نگ، کیو و همکاران، اژ). کنند رف  را حظره کرویم ZSM-5 به مربوط مشکلات تا صورت گرفته

 .(20۱5و ژنگ اس و همکاران،  20۱3
و حظره میزو ( Si/Al=200) تیزابیت با H-ZSM-5 تیزئول که شده یسع ابتدا تحقیق /یا در

 نوع /یا زیسنت در لیکانس منب  عنوانبه که رایج ویایمکی مواد از ،MTP پروسه یبرامناسب 

 مانساخت ،اهتزازات رابطوی یسربر از پسدر ادامه . گردد زیسنت شود،یم استظاده تیزئول

 یکتوریر آزمون یاتیعمل طیشرا و انتخاب ترمناسب یزیسنت نمونه یکتوریر آزمون و یستالیکر

 .شود نهیبه آن یبرا

 زئولیتی در سنتیز کتلیست استفاده موردها و مواد روش

 دیاس یسیلیکان(، O 2. H2SiO- (Ludox))از کلوئید سیلیکا  ZSM-H-5 برای تهیه کتلیست

(4H4SiO( و تترا ایتایل اورتوسیلیکات )(TEOS) – 4)5H2Si(OC )ودیمسمنب  سیلیکان،  حیثبه 

 دیبرما ومینالمو لایتتراپروپالمونیم،  منب ( SO2Al)4(3) تیسولظ نیمالمو( و 2NaAlOالمونیت )

(BrN (TPABr)42H19C) و سودیم ( هایدروکسایدNaOHامونیم ،) تیترین (3NO4NH و آب )بار دو 

 بهره گرفته شد. رشدهیتقط

 روش سنتیز کاتالیزورها

شد. در ابتدا سه محلول اولیه با  استظاده روترمالهاید روش از H-ZSM-5 تیزئول زیسنت یبرا

مشابه تهیه  باًیتقرو منب  سیلیکان متظاوت، در شرایط سنتیزی  Si/Al=200نسبتی در محدوده 

 شد.

       O2Na۱.5: 3O2Al0.02: 2SiO۸TPABr: ۱:O2H256   (  THZ) تترااتیل اورتوسیلیکات -۱

 O2H200O: 2Na۱.5:3O2Al0.05: 2SiO20TPABr: ۱        (SHZ) اسیدسیلیکانی  -۲

 O2H239O: 2Na0.25: 3O2Al0.06: 2SiO26TPABr: ۱      ( LHZ) کلوئید سیلیکا -۳

ها را به مدت ی  ساعت ، محلولذکرشدهیی که در بالا هانسبتبعد از مخلوط کردن مواد اولیه با 

 ۴۸ مدت به و منتقل دستگاه بهساس . شودداده می قرار( Rpm 500) دیشد زدنهمبر  تحت

C حرارت در ساعت
 سرد از پس. مانندیش/ میزیستالایکرخنثی با  منظوربه آون داخل در ۱۸۰◦

، شستشو رشدهیتقط بار دو آب با یخنث pH به هاآن دنیرس تای، جداسازه را حاصل هایپودر ،شدن

___________________________  

1 Hierarchical micro-meso-macroporous ZSM-5 
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 با را کوره جهت کلسینیش/، درجه حرارت. میکنیم خش  C◦ ۱۱۰ حرارت در ساعت ۱۲ مدت به و

C به قهیدق بر درجه ۳ سرعت
 صورت ساعت ۲۴ مدت به یش/نیکلس اتیعمل تا میرسانیم 5۴۰◦

 دیبا امونیمی رموف به آن لیتبد یبرا و است یمیدوس رموف به یزیسنت تیزئول مرحله /یا تا. ردیگ

 هیته تیتراین امونیم نم  از یمولار  ی محلول منظور /یا به. ردیگ صورت یونآی ضیتعو تعاملات

 پودر با( تیتراین امونیم محلول cc۲۰ برابر در تیزئولپودر  ماگر  ی) ۱:۲۰ نسبت با و شودیم

 مرتبه C◦۹۰ ، ۴ درجه حرارت در ساعت ۱۰ مدت به و گرددیم مخلوط نوبال داخل در تیزئول

. گردندخش  می و شستشو ،یجداسازساس همانند مراحل قبل . ردیگیم صورت رفلاکس اتیعمل

درجه  در ساعت ۱۲ مدت به یش/نیکلس اتیعملتوسط  یپروتون رموف به امونیمی رموف لیتبد

 صورت تیزئول( ZSM-H-5) یپروتون رموف لیتشک و امونیم گاز خروج جهت C◦5۴۰ حرارت

 تا مجزا لمیپاراف نوار با هاظرف درب منتقل، یکیپلاست نمونه فوظر به هحاصل هایپودر. ردیگیم

 .شوندمی یدارنگه یتوریکر آزمون زمان دنیرس

 هاکتلیست یکتوریر یابیارز

 نظت صنعت پژوهشگاه( تلیستک) یستیتلک یکتوریر آزمون دستگاه از هاکتلیست یابیارز یبرا

 .است شدهداده نشان ۱ شکل در آن یکل ینما که شد استظاده یگاز لاتیتبد بخش

 صورتبه هااز پودر کتلیست ماگر ۱ ابتدا که است صورت /یا به یکتوریر آزمون مراحل

 ،آن یبالا در کوارتز cm5 و /ییپا در کوارتز cm3 حدود /یب درشود و تهیه می ۲5-۱۸ خصمش

 گیردمی قرار خود مخصوص غلاف داخل در کتوریر. شودمی قرار داده توریکرلوله کوارتزی  داخل

 مربوط یلایتیاس یهالوله اتصال از پس. رددا قرار کوره داخل در کوارتز و کتلیست یدارا قسمت که

C یرو ریکتور درجه حرارت ،ایتروج/ن حامل گاز و خوراک به
 به حامل گاز انیجر وتنظیم  55۰◦

 عبور کتلیست یرو از یاحتمال آب و هایآلودگ بردن /یب از منظوربه L/h۱ای بدِ با ساعت  ی مدت

 شیپ ،ودشیم میتنظ تعامل یبرا نظر مورد درجه حرارت یرو بر کوره آن از پس. شودمی داده

 مورد WHSV با است تانولیم و آب یوزن درصد 5۰ مخلوط کهمواد خام  انیجر و روش/ ک/گرم

 و کرده روش/را  سیرکولاتور. گرددیم قیتزر تعامل طیمح به پمپ کرویم توسط تعامل یبرا نظر

 به محصولات قیتزر بار هر از پس. شودیم آغاز یریگنمونه مواد خام قیتزر از پس ساعت د دوحدو

GC (Varian CP 3800)، سردکننده مخزن یخروج از و دوشیم یریگاندازه یحباب فلومتر توسط 

 .دیگردیم /یتوز و یآورجم  یریگنمونه مخصوص ظرف در  یما محصولات
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 رسم توضیحی  پروسه تبدیل میتانول به پروپیلی/ -۱  شکل

 

 هاهای تعیین خصوصیات کتلیستروش

ها توسط های کتلیستاندازه کریستالبررسی ساختمان کریستالی، کریستالینیتی نسبی و 

2یحیهدر نا STOE( مدل XRDدیظرکش/ اشعه ایکس دیظرکش/ ) 4 45    موج طولو در

nm۰.۱5۴۱۸ =λ ها توسط انالیز استظاده شد. مطالعات مربوط به شناسایی نوع روابط در کتلیست

IR-FT ۱نمبر موجی  در محدوده- cm۴۰۰-۴۰۰۰  با دستگاه ساکترومتری مدلBOMEM  .انجام شد

اطلاعات میکرو ساختمانی سطح و اندازه ذرات کتلیست توسط دستگاه میکروسکوپ الکترونی 

به دست آمد. از تکنی   kv ۱5.۰۰در ولتاژ  ZEISS( مدل FE-SEMانتشار ساحوی )-اسکنینگ

 TriStar II 3020تگاه جذب و واجذب نایتروج/ برای مطالعه خصوصیات ساختمانی توسط دس

1.03V  در درجه حرارتC◦۱۹6- گیری مساحت سطح، توزی  اندازه استظاده شد. همچنی/ اندازه

 صورت گرفت. t-plotو روش  BET ،BJHذرات و مساحت سطح خارجی به ترتیب توسط تئوری 

 نتایج بحث و 

 یهانمونه تمام XRD و IR یهازینالا یسربر به تولیدی هایکتلیست مشخصات /ییتع منظوربه

 جینتا تیدرنها. میپردازیم LHZ یهانمونه یبرا و BET، FE-SEM یهازینالا /یهمچن و یزیسنت

 تحت سیلیکانی مختلف مناب  از شده تولید H-ZSM-5 تیزئول یهانمونه یکتوریر زینالا از حاصل

 .میکنیم سهیمقا باهم را SHZ و LHZ، THZ عنوان

 FT-IRنتایج انالیز 
صنعتی  ZSM-5پودر  ساکترثبت و ساس با  cm ۴۰۰-۴۰۰۰-۱ها در محدوده نمونه IR-FT ساکتر

زی مشابه نمونه صنعتی یهای سنت. در تمام نمونه(۲)شکل  صنعت نظت مقایسه گردید لابراتوار

 ،است ZSM-5که مشخصه زئولیت  cm ۱225 ،۱۱60 ،۸00 ،550، 450-1های نواحی پی 

 .(20۱6لیو، دی و همکاران،  (هستند مشاهدهقابل
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 LHZ و THZ ،SHZهای صنعتی نمونه FT-IR( ساکتر ۲شکل )              

O-T (T=Si, Al ) رابطهخمشی  هتزازمربوط به ا cm ۴5۰-1موجی  نمبرپی  ظاهرشده در حدود 

 روابطکششی  اهتزازاتمربوط به  cm 55۰-1موجی  نمبر است. پی  در حدود 4TOوجهی  چهار

های موجود در حدود عدد است. پی  MFIدر شبکه  ۱(R5Dهای پنج عضوی )حلقه جوره خارجی

 اهتزازاتکششی متقارن خارجی و  هتزازاتبه ترتیب مربوط به ا cm ۱۱6۰-1و   cm ۸۰۰-1موجی 

موجی  نمبرو همچنی/ پی  موجود در حدود  است. Si-O-T های هکششی نامتقارن داخلی گرو
1-cm ۱۲۲5   کششی نامتقارن خارجی ساختارهای چهار اهتزازاتمربوط به ( 4وجهیTOحلقه ) های

میزان کریستالینیتی زئولیت  55۰و  cm ۴5۰-1های نواحی است. نسبت شدت پی  ضلعیپنج 

ZSM-5 و همکاران  کوکوک آ( شده است آورده ۱دهد که نتایج حاصل از آن در جدول می را نشان

 .(۲۰۱۰و ابریشیمکار و همکاران  ۲۰۱۱

است  H-Oهای پمربوط به گرو cm 4000- 3200-1های ظاهرشده در نواحی طورکلی پی به

مربوط به  cm ۳۷۴5-1شوند. پی  در ناحیه روکسیل شناخته میایدهای هپگرو حیث که به

لیو، بی و (د شوندر سطح خارجی زئولیت مشاهده می( که عمدتاً Si-OHنولی )لیکاهای سیپگرو

 cm 3665-1تا  cm 36۱0-1های موجود در نواحی . پی )5۱52 -5۱63، ص. 20۱5همکاران 

 cm-1واق  پی   روکسیل است. درایدهای هپنیم و گروالموم وبی/ ات روابطدهنده طورکلی نشانبه

که حالیدهای ضعیف است دریتسبرون تیزابدیگر عبارتهای خارجی یا به Al-OHمربوط به  3665

___________________________  

1 Double five-membered rings (D5R)  
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( در داخل ساختار یا Al-OH-Siروکسیل )ایده پهای گرومربوط به پل cm 36۱0-1پی  

 .)۲۰۱۱کوکوک، آ و همکاران، ( دهدد قوی را نشان مییتنسبرو تیزابدیگر عبارتبه
با  SHZو  LHZ ،THZهای برای نمونه cm ۴۰۰۰- ۳۲۰۰-1 نواحی هتزازاتمقدار ا ۳ شکلدر 

 تیزابیت دهنده تأثیر استظاده از مناب  مختلف سیلیکانی براند که ای/ خود نشانیکدیگر متظاوت

نسبت به نمونه صنعتی و  هتزازاتمقدار ای/ ا SHZو  LHZها است. برای نمونه H-ZSM-5زئولیت 

THZ طور که در ها نسبت داد. همانتر آنضعیف تیزابتوان ای/ را به قدرت کمتر است که می

 تیزابیتهایی باقدرت ها، زئولیتایدروکارب/تانول به هیهای تبدیل مپروسه، در هاشاره شد مقدمه

مقایسه با  / دریپروپل های سب  مخصوصاًبالاتری برای اولظی/ یریپذ نشیگز، طول عمر و پایی/

 دارند.قوی  تیزابهای هایی با سایتزئولیت
 XRDنتایج انالیز 

اشعه ایکس صورت گیرد. برخورد اشعه  دستگاه دیظرکش/تواند توسط شناسایی فازهای بلوری می

دهد که ها باشد تشکیل الگویی را میالیکولها یا مآیونها، موایکس با شبکه بلوریکه متشکل از ات

بلوری مواد  مانیشناسایی و تعیی/ ساختتوان در جهت فرد است بنابرای/ از ای/ الگو میبه منحصر

-۲۹.۸◦ در نواحی ZSM-5زئولیت  ماناشعه ایکس برای ساخت دیظرکش/استظاده کرد. 

 2 8.0 , 9.0 ,14.8 , 22.9 , 24.0 ,     (۲۰۱6لیو دی و همکاران، ) شوددیده می. 

بالایی  ارزشی و صنعتی از تولیدهای نمونه دیظرکش/ شودمی مشاهده ۳شکل طور که در همان

  برخوردار است.
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 THZ و LHZ ،SHZ، ی صنعتیهانمونه X اشعه دیظرکش/  -۲  شکل

در مراج   MFI مانهایی با ساختبلورینگی نسبی زئولیت محاسبههای مختلظی جهت روش

 ،است XRD هایذیل دیظرکش/ سطح مساحتاستظاده از  یهاتری/ روشآمده است. یکی از دقیق

5های ناحیه پراش سطح مساحتبه ای/ صورت که مجموع  10 سطح مساحترا به مجموع 

22.5های ناحیهدیظرکش/ 25 عنوانبهای که بیشتری/ مقدار را دارد کنیم، نمونهتقسیم می 

)شاه،  کنیممی ها را نسبت به آن بیانگیریم و بقیه نمونهدر نظر می %۱۰۰مرج  با کریستالینیتی 

 XRD نتایج محاسبه درصد بلورینگی نسبی حاصل دیظرکش/ .(۱۲۲-۱۳۲، ص ۲۰۱۹جی و همکاران 

شرر در -بایمعادله دِ توسطها متوسط اندازه بلورو همچنی/ نتایج محاسبه  FT-IRهای و طیف 

ی نسبی نگیبلور زانیماز  LHZ نمونه شودیم مشاهده که طورهمان است.آورده شده  ۱جدول 

 برخوردار است. THZ و SHZ یهانمونه به نسبت تربزرگ بیشتر و متوسط اندازه بلورهای

 (FE-SEM) ساحوی انتشار-اسکنینگ یالکترون کروسکوپیم زینالا جینتا
مورفولوژی اندازه ذرات و  معلومات در موردتوان با استظاده از تصاویر میکروسکوپ الکترونی می

 ۲۰در دو مقیاس  LHZ مربوط به نمونه FE-SEMتصاویر  سطح خارجی ذرات به دست آورد.

شود طور که مشاهده میهمان. است شدهداده نشان ۴ نانومتر تهیه و در شکل ۲۰۰میکرومتر و 

میکرومتر همراه با  ۲و  ۲۰ متوسط پهنا طول ووجهی، در  دارای مورفولوژی شش LHZزئولیت 

 (.۱۸۴-۱۹۴، ص ۲۰۱5ج.  ،)احمدپور استو یکنواخت سطحی صاف 



121 هجری قمری/   1445سال اول، شماره اول    

 

 

 بلورها متوسط اندازه و ینسب ینگیبلور یصدفی زانیم محاسبه -۱ جدول

 نام نمونه
اندازه متوسط 

 (nm)بلورها 

 فیصدی

 بلورینگی نسبی

(XRD) 

فیصدی 

 بلورینگی

 (IRنسبی )

LHZ ۳۸۹۱۰۰ ۱۰۰ 66و 

 56و۲۹ ۴۹و6۷ ۴۴و۲5۹ صنعتی

THZ ۲6۰۹5و۰۲ ۹۷و5۴ ۴۴و 

SHZ ۲6۱۹5و۹5 ۹۹و۰5 ۴۴و 

 

 
 LHZ نمونه FE-SEM ریتصاو -۳  شکل

 BETنتایج انالیز 

از  LHZ مانند مساحت سطح، حجم و قطر حظرات برای نمونه ۱اطلاعات مربوط به خواص بافتی

ه است گیری شداندازه ۳و منحنی توزی  قطر حظرات ۲ایتروج/های جذب و واجذب نطریق ایزوترم

شده  جذب ایتروج/مساحت سطح، با توجه به حجم گاز ن BETبا استظاده از روش  .(۲)جدول 

گیری و محاسبه حجم حظرات میکرو و مزو اندازه t-plotکارگیری روش حجم کل حظرات و با به

 Ⅳو  Ⅰهای ها از نوع ایزوترمایزوترم جذب و واجذب برای زئولیتدانیم که می طورهمان ند.شد

___________________________  
1 Textural properties 
2 N2 adsorption-desorption isotherms 

3 BJH pore size distribution (PSD) 
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  دهند.را نشان می مانحظره بودن ساخت حظره و میکرو است که مزو

 LHZخصویات بافتی نمونه  ۲جدول 

 )g3cm-1(حجم حظرات  )g2m-1(مساحت سطح 
قطر حظرات 

(nm) 

 نمونه

BETS 
     

 MicroS 
۱VMeso   VTotal    VMicro 

۲VMeso 

۳d

p 

۳۹5.۹ ۷۲.۹     ۳۲۳.۰ ۰.۱6۸   ۰.۰۲5 ۰.۱۴۳ ۱۱۲.۷     LHZ 
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  LHZقطر حظرات نمونه   یتوز یو منحن ایتروج/جذب و واجذب ن زوترمیا -۴  شکل

اتظاق  ۴حظره، پدیده تراکم مویرگی های مزومانبرای ساخت ایتروج/در فشارهای نسبی بالا گاز ن

___________________________  
1 t-Plot External Surface Area 
2 Vmeso = Vads,P∕P0=0.9 - Vmicro 
3 BJH Adsorption average pore width 

  Capillary condensation 4                 
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 شود.می نایتروج/ در ایزوترم جذب و واجذب ۱هیستریسیس که باعث ظاهر شدن لوب افتدمی

( مزوحظره 5شکل ) LHZسیس نازک در فشارهای نسبی بالا برای نمونه  ایجاد ی  لوب هیستری

و لیو، ام و همکاران  ۷۷-۸۱، ص ۲۰۱۳یو و همکاران )ژانگ، ک کندآن را تأیید می مانبودن ساخت

 .(۹۲۳۷-۹۲۴۰، ص ۲۰۱5

 کتلیست هاکتوری ینتایج ارزیابی ر

 لیتشک  یما و یگاز صورتبه /یپروپل به تانولیم لیتبد یکتوریر یابیارز از حاصل محصولات

 ییشناسا و یجداساز یگاز یکروماتوگراف دستگاه توسط /یآنلا صورتبه یگاز محصولات. شوندیم

 یبردار نمونه از پس و شوندیم جم ( Trap) سردکننده مخزن در  یما محصولات و شوندیم

 یکتوریر یابیارز جینتا. گرددیم قیتزر یکروماتوگراف دستگاه به سرنگ توسط /یآفلا صورتبه

 به نسبت محصول  ی یریپذ نشیگز یپارامترها توسط /یلیپروپ به تانولیم لیتبد محصول یبرا

 و معادلات که شودیم انیب( ۳کانویرژن) تانولیم لیتبد درصد و( ۲)انتخاب پذیری محصولات ریسا

 .است شده آورده ذیل در پارامترها /یا محاسبه یبرا لازم محاسبات

 

 

 

 

 

، ۱۸۰℃ درجه حرارت در شرایط عملیاتی:گرفته کتوری بر مبنای تحقیقات انجامیارزیابی ر

تانول با نسبت وزنی یآب و م ،خوراک ،L/h ۱ ایتروج/گاز حامل ن بای، دِ atm۱، 1-h۱=WHSVفشار 

 .جام شدانتعامل ساعت پس از شروع  GC ۲نالیز او انجام  % 50

 LHZ و THZ ،SHZی هاکتلیستمقایسه عملکرد 

شده نسبت به در شرایط عملیاتی اعمال LHZشده نمونه نشان داده 6در شکل طور که همان

 نشیگز%( برخوردار است.  ۹۹و۹۱) از تانول بالاتریاز میزان تبدیل م SHZو  THZهای نمونه

___________________________  
1 hysteresis loop 
2 Selectivity 

3 Conversion 
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 مول میتانول ورودی

 مول دای میتایل ایتر خروجی

   MeOHN:مول میتانول خروجی 

 کانویرژن

 انتخاب پذیری
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ها بیشتر است، و بیشتر محصولات تولیدی آن از سایر نمونه%(  55و۴5/ )یآن نسبت به پروپیل یریپذ

( که در مقابل درصد تولید محصولات %۸۴و5۰های سب  است )از نوع گازی مخصوصاً اولظی/

 تترا ،زی با منب  سیلیکانییسنت کتلیست توجه است.%( قابل ۳و۴۹نی سنگی/ مای  )هایدروکارب

ها تولید کرده / کمتری را نسبت به سایر نمونهی/ به اتیلینسبت پروپل (THZ)ت یاورتوسیلیکیلاتیا

دارد، همچنی/ درصد  LHZ%( حدوداً برابر با نمونه  ۸۲و۱۱%( و مجموع محصولات اولظینی ) ۱و۴5)

مناسب  ستعنوان ی  کتلیتواند به(. بنابرای/ می%۷و۸۸تولید محصولات مای  در آن پایی/ است )

زی با منب  سیلیکان، یسنتکتلیست  ( بهینه شود.MTO) تانول به اولظی/یتبدیل م پروسهبرای 

ها سنگی/ مای  را ایدروکارب/دیگر مقدار بالایی از ه کتلیست( نسبت به دو SHZاسید )سیلیکانی 

 بهینه شود. (MTHرب/ )ایدروکاتانول به هیتبدیل م پروسهبرای  تواندو می%(  ۳۴و۱۴تولید کرده )

تری جهت مناسب کتلیست( LHZز شده با منب  سیلیکان لادوکس )یسنت H-ZSM-5بنابرای/ 

 باشد.( میMTP/ )یتانول به پروپلیتبدیل م محصولانجام 

     MTP پروسهدر  LHZ کتلیستعملکرد 

،  5۱0℃)درجه آن را در چهار  ،LHZ کتلیستبرای  یکتورینالیز راسازی شرایط منظور بهینهبه

4۸0 ،450، 420 =T( ( 1سه سرعت فضایی خوراک-h ۳ ،۲ ،۱=WHSV مختلف، فشار و نسبت )

( به مدت دو ساعت مورد ارزیابی =Wt1O=2MeOH/H ،atm1P%تانول به آب ثابت )یخوراک م

 آورده شده است. ۸و  ۷های شکلکتوری قراردادیم که نتایج آن در یر
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، C⁰ ۰۴5 =T طیدر شرا THZو  LHZ ،SHZ یهانمونه یتانول برایم لیتبد یصدفیمحصولات و  یریپذ نشیگز -5  شکل

atm1P= ،1-h1WHSV=  ،Wt1O=2MeOH/H% و h 2=TOS 
 ۴۸۰و  ۴5۰به  ۴۲۰℃ زا درجه حرارتکنیم با افزایش مشاهده می ۷در شکل طور که همان

رسد به بیشتری/ مقدار خود می ۴۸۰℃ حرارتدرجه کند و در افزایش پیدا می یریپذ نشیگز

/ کاسته یپروپل یریپذ نشیگزاز میزان  5۱۰℃تا  درجه حرارتآن افزایش  از (. پس%55و۴5)

توان مجموع محصولات اولظینی سب  نیز می یریپذ نشیگزرا برای  وند(. همی/ ر%۲6و5۷شود )می

 یریپذ نشیگزتوجه دیگر تغییر محسوس مشاهده کرد. نکته قابل درجه حرارتبا افزایش 

شده است دیگر محصولاتی غیر از محصولات گازی شناساییعبارتمحصولات مای  یا به

به  ۴5۰℃ درجه حرارت( که در O2H و CO ،2CO ،2Hار، دیج/اکس سنگی/ و هایایدروکارب/)ه

 یریپذنشیگز رییتغ زانیم دهندهنشاننیز  ۸شکل  ( رسیده است.%۳و۴۹کمتری/ میزان خود )

 یی مواد خامفضا سرعت رییتغ. است مواد خام ییفضا سرعت زانیم در رییتغ اثر بر محصولات

 شودیم مشاهده که طورهمان ردیگیم صورت تعامل دسترس در سایت های تعداد یسربر منظوربه

 اولظینی سب  محصولات به نسبت یریپذ نشیگز زانیم ،مواد خام ییفضا سرعت زانیم شیافزا با

 شدهییشناسا یگاز محصولات از ریغ یمحصولات زانیم یطرف از و افتهیکاهش /یپروپل جمله از

 تعامل بر مؤثر سایت های زانیم بودن کم از یناش تواندیم که است داشته یریچشمگ شیافزا

 .باشد تعامل به یورود مواد خام زانیم به نسبت
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برای  ، =T 420 ،  450، 4۸0،  5۱0℃ هایدرجه حرارتدرصد تبدیل متانول را در  ۹شکل 

حدوداً دو ساعت پس از  درجه حرارتگیری محصولات در هر دهد. نمونه( نشان میLHZنمونه )

ساعت  ۱۸ها به مدت حدود سی پایداری، نمونهرمنظور بر. بهصورت پذروفت تعاملورود خوراک به 

طور که مشاهده تحت شرایط ذکرشده مورد آزمایش قرار گرفتند. همان ۴۸۰℃ درجه حرارتدر 

تأثیر خاصی بر روی درصد  درجه حرارتاست و تغییر  %۱۰۰تانول حدود یشود میزان تبدیل ممی

های مختلف تانول را در سرعت فضایییدرصد تبدیل منیز  ۱۰شکل  دهد.تانول نشان نمییتبدیل م

شده  تحت شرایط ذکر LHZبرای نمونه  ( =h 3, 2, 1WHSV-1تانولو آب  )ی% وزنی م 5۰ مواد خام

چندانی در تغییر  مواد خامشود با تغییر سرعت فضایی طور که مشاهده میهمان دهد.نشان می

 است. %۱۰۰شود و در حدود تانول مشاهده نمییدرصد تبدیل م

 
 ، =T  ،atm1P= ،1-h1WHSV= ۴۲۰ ،  ۴5۰، ۴۸۰،  5۱۰℃ طیدر شرا  LHZ محصولات نمونه یریپذ نشیگز  -6  شکل

%Wt1O=2MeOH/H و h 2TOS= 

 
 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

و  T  ،atm1P= ،  1-h ۳ ،۲ ،۱ =WHSV=۴۸۰ ℃طیدر شرا  LHZ محصولات نمونه یریپذ نشیگز  -۷  شکل

%Wt1O=2MeOH/H، h 2TOS=  
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 سایت هایدهد که تعداد نشان می WHSVتانول با تغییر ینکردن درصد تبدیل متغییر 

تانول یبیشتر است و هرچه م تعاملورودی به  مواد خامزی نسبت به میزان یسنت هایکتلیستفعال 

 شود.به محصول تبدیل می سایت هایشود توسط ای/ می تعاملوارد 

 
 T= ،h  ۲-۲۴ ۴۲۰ ،  ۴5۰، ۴۸۰،  5۱۰℃ یها درجه حرارتتانول در یم لیدرصد تبد سهیمقا -۸  شکل

=TOS ، 1-h 1WHSV= ، atm1P= و Wt1O=2MeOH/H 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 

 
 و h ۳ ،۲، ۱ =WHSV ،C480T= ،atm1P=، %Wt1O=2MeOH/H-1   میتانول در لیتبد یصدفی سهیمقا -۹  شکل

TOS=2h 
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 گیرینتیجه

ز شده با مناب  یسنت H-ZSM-5های تمامی زئولیت XRDهای دیظرکش/ و FT-IRهای ساکتر

( با نمونه SHZ) اسید( و سیلیکانی LHZ) (، لادوکسTHZت )یاورتوسیلیکیلاتیا تترا سیلیکان

در ها است. ای/ زئولیت یدهنده تشکیل درست ساختار بلورصنعتی مطابقت کامل داشت که نشان

ساختار  وجهی و با داشت/ بالاتری/ میزان کریستالینی، مورفولوژی شش LHZنمونه ای/ بی/، 

( و %۹۹و۹۱تانول )یتبدیل م یصدفیو همچنی/ بالاتری/  ۳۹5وg/2m ۹مساحت سطح  ای بامزوحظره

 و =T ،1-h1WHSV=  ،atm1P= ۴5۰℃ده شنهیبه در شرایط (%55و۴5/ )یپروپل یریپذ نشیگز

Wt1O=2MeOH/H پروسهدر تری کارایی مناسب MTP دهد. نشان می 
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