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         هاي متفاوت فلوئور براي حذف تيوفن از روش تلقيح و با غلظتبهNiMo/F-Al2O3  ستينانوكاتال ،در اين تحقيق

دستگاهي  آناليزهاي ط روشتوس ي سنتزيهانانوكاتاليستشيميايي  - فيزيكيخواص  .سنتز شدي دروكربنيه يهاسوخت
XRD ،FESEM ، BET وFTIR خواص ) وزني درصد 1(فلوئور  نهيمقدار به حاوي ستينانوكاتال .قرار گرفت يورد بررسم

سطح  شيباعث افزا فلوئورافزايش . دداشانن بدون فلوئور از خود ستينسبت به نانوكاتال يترمطلوب يو سطح يساختار
 قابليت دهندهنشانهاي سنتزي ستينانوكاتال عملكرد ارزيابي. دش نانوكاتاليستاندازه ذرات و كاهش  ستينانوكاتال ژهيو

 به منحصر خواص مخصوص و سطح دليلبه امر اين .است ppm100 به كمتر ازي دروكربنيه يهاسوختكاهش تيوفن از 
  .است كاتاليستنانوساختاري اين  فرد

  
  يخواص ساختار ،لوئورف، ييگوگردزدا ،NiMo/Al2O3 :گانواژكليد

  
  قدمهم

زدايي با استفاده از هيدروژن يندي موسوم به گوگرداشكل تركيبات آلي وجود دارد كه طي فرگوگرد به ،در صنعت پالايش نفت
دار در حضور كاتاليست با هيدروژن واكنش داده و به سولفيد هيدروژن و تركيبات گوگرد ،براي اين منظور. شودمي حذف

  . ]1[شودديگر جدا مي تآساني از محصولاشكل بوده و بهدست آمده گازيسولفيد هيدروژن به. شوندتبديل ميهيدروكربن 
هاي هوا، ايجاد خوردگي در تجهيزات گوگرددار موجود در مشتقات نفتي باعث توليد آلاينده اتتركيببا توجه به اينكه 

ميزان گوگرد  محيطي زيادي براي كاهشگيرانه زيستقوانين سخت ،ندشوهاي پالايشگاهي ميشدن كاتاليستومفلزي و مسم
امروزه يك بخش بزرگ از  در نتيجه ؛شده استوضع  ،در كشورهاي در حال توسعه ويژهنقل، بهوهاي حملموجود در سوخت

هاي نفتي، براي توليد سوخت سولفوريزاسيون برشيند هيدرودياهاي فربه كاتاليست ناهمگنهاي تحقيقات در زمينه كاتاليست
در محيطي دليل مشكلات زيستبهكه هر ساله اي گيرانهوجود استانداردهاي سخت ،مچنينه. اختصاص يافته است ،تميز

كشورهاي  بنابراين .سازدممكن ميبالا را غير هاي سوختي با آلايندگيوردهاشوند، امكان صادرات فركشورها وضع مي
براي كاهش ميزان گوگرد موجود  شده،يل ذكربا توجه به دلا. اندبوده گوگرددارتركيبات صادركننده نفت همواره در صدد حذف 

  . ]4-2[آشكار استكاملاً  ونيزاسيسولفور يدروديه يندافرهاي هاي نفتي ضرورت استفاده از كاتاليستبرش بنزين و ديگردر 
يند افرگوگردداري است كه در برابر  تركيباتوجود  ،هادر كاهش ميزان گوگرد سوختها ين چالشتريكي از بزرگ
عنوان مشتقات دي بنزوتيوفن شناخته به هستند كهآروماتيكي  ويهاي حلقگروه ،هاي مقاوماين گونه .اندگوگردزدايي مقاوم

                                                            
  )m_ebrahimy_n@yahoo.com( كارشناس ارشد *

  )haghighi@sut.ac.ir( نويسنده مخاطب -استاديار **
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هاي ها عموما به ممانعت فضايي گروهدر سوخت يوفنبنزوتدي پايين مشتقات پذيريواكنش .)DMDBT-4,6مثل (شوند مي
بر اين اساس  .كنندبا سطح كاتاليست جلوگيري مي C-S-Cشود كه از دسترسي پيوند آلكيل نزديك اتم گوگرد نسبت داده مي

. ندشوايي ميزدشوند و سپس گوگردحد واسط تبديل ميتركيب ابتدا به يك  ،شوند گوگردزداييكه قبل از اين ،هاي مقاومگونه
هاي با فعاليت بالا نياز به كاتاليست ،هاپايين گوگرد در سوخت مقاديرهاي مقاوم و رسيدن به براي گوگردزدايي از گونه ،بنابراين

ولي اين  ،دشواستفاده مي NiMoو  CoMoهاي كاتاليستاز اغلب  هيدروژنيگوگردزداي يندهاي ادر فر .]7-2،5[وجود دارد
براي درنتيجه . زياد موثر نيستند هاي نفتيبرشهاي گوگرددار مقاوم موجود در ها براي گوگردزدايي عميق گونهكاتاليست

هاي متداول در المللي، بايد فعاليت كاتاليستها و رساندن آن به سطح استانداردهاي بينجود در سوختكاهش ميزان گوگرد مو
هاي با فاز فعال بيشتر ها نياز به كاتاليستپالايشگاه ،براي رسيدن به اين هدف .سولفوريزاسيون را بهبود بخشيديند هيدروديافر

كردن اضافه. ]8[كرد فعال بيشتري را ايجاد نقاطتوان مي ،كردن عناصر مختلف به پايه يا فاز فعالبا اضافه .]2[و مؤثرتر دارند
اثبات رسيده پذيري كاتاليست بهعنوان يك روش موثر براي بهبود فعاليت و انتخابكننده ثانويه به سيستم كاتاليستي بهتقويت
در ميان همه . رودشمار ميبه روزعنوان يك موضوع كاتاليستي به سازوكارها و كننده ثانويه روي كاتاليستتاثير تقويت. است

يكي از وسيله فلوئور اصلاح پايه گاما آلومينا به ،گيردايي كه براي بهبود عملكرد كاتاليست مورد استفاده قرار ميهكنندهتقويت
سولفوريزاسيون عميق يند هيدرودياها براي فرهاي بهبود فعاليت كاتاليستكردن فلوئور يكي از روشاضافه. هاستموثرترين راه

        سولفوريزاسيون استفاده هاي هيدروديعنوان پايه براي كاتاليستطور معمول بها كه بهفلوئور قدرت اسيدي آلومينا ر. است
دهنده مورد ها و واكنشسولفوريزاسيون بستگي به تركيب كاتاليستيند هيدروديتأثير فلوئور روي فرا. دهدفزايش مياشود، مي

روي توزيع و پراكندگي فاز فعال و قدرت اسيدي كاتاليست تاثير  ساساًدر هر صورت فلوئور ا. داردكردن فلوئور روش اضافهنظر و 
  .]13-9و6،7[ دارد

در اين تحقيق،  اند،هاي موجود در نفت خامترين و مضرترين آلايندهمهم كهتركيبات گوگرددار  اهميت حذفبا توجه به 
در اين پژوهش لذا . است كه بتوان توسط آن ميزان اين آلاينده را به حداقل ممكن رساند گرفتهقرار بررسي مورد نانوكاتاليستي 

اصلاح  از فلوئور يبا درصدهاي مختلف كه ،به روش تلقيح سنتزي NiMo/F-Al2O3 نانوكاتاليستشخصات و عملكرد به بررسي م
 XRDجمله آناليزهاي  از هاي مختلفيروش .در حذف تيوفن پرداخته شده است، شده

1 ،FESEM 

2 ،FTIR 

 BETو  3

 براي 4

 سولفوريزاسيونهيدرودي يندافر در كاتاليست اين عملكرد. است رفتهگ قرار استفاده مورد شدهتهيه نانوكاتاليست مشخصات تعيين

  .است شده بررسي تيوفن شاخص آلاينده روي كاتاليستي
  

  هامواد و روش
  هانانوكاتاليست مواد مورد استفاده در سنتز

با درصدهاي متفاوت شده تقويت NiMo/F-Al2O3 هاينانوكاتاليستو ارزيابي عملكرد  سنتز در رفته كاربه مواد مشخصات
  .نداهگرفتوري اضافي مورد استفاده قرار اشده بدون فرمواد اوليه خريداري. است شده ارائه 1 جدول در فلوئور

  
  هاروش سنتز نانوكاتاليست

 نشان  1ها با استفاده ازروش تلقيح و طي چند مرحله انجام شد كه نمودار جريان مراحل سنتز در شكل سنتز نانوكاتاليست
و درصدهاي  NiOدرصد وزني  MoO3 ،4درصد وزني  17هاي سنتزشده در اين تحقيق حاوي نانوكاتاليست. داده شده است

                                                            
1. X-Ray Diffraction 
2. Field Emission Scanning Electron Microscopy 
3. Fourier Transform Infrared 
4. Brunauer-Emmett-Teller 
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عنوان پايه استفاده شده است آلومينا به-، گاماNiMo/F-Al2O3در تهيه نانوكاتاليست . كننده ثانويه فلوئورندمتفاوتي از تقويت
       عنوان كه به  Ni(NO3)2.6H2Oو  NH4F،(NH4)6Mo7O24.4H2Oهاي آبي شامل محلول ترتيبكه با استفاده از روش تلقيح، به

شده به مدت محلول آبي آماده. گيرند، روي سطح آن قرار داده شدسازهاي فلوئور، موليبدن و نيكل مورد استفاده قرار ميپيش
  . كلسينه شد C450°ساعت در دماي  4مدت خشك شده و درانتها به C110°ساعت در دماي  12

  
  حيروش تلقفلوئور بهشده با تقويت  NiMo/F-Al2O3نانوكاتاليست شده در سنتزمواد شيميايي استفاده -1جدول 

  شركت سازنده  خلوص  شكل ظاهري نقش در نانوكاتاليست فرمول شيميايي  ماده مورد استفاده رديف
  )Merck(مرك  وزني% 99بيش از   پودر سفيدرنگ وكاتاليستپايه نان  γ-Al2O3  آلومينا -گاما 1
  مرك  وزني% 99  پودر سفيدرنگ فاز فعال موليبدن  6Mo7O24.4H2O(NH4) آبه4آمونيوم هپتا موليبدات  2
  مرك وزني% 97بيش از  رنگپودر ارغواني فاز فعال نيكل  Ni(NO3)2.6H2O  آبه 6نيترات نيكل  3
  مرك وزني% 98بيش از   پودر سفيدرنگ ح پايهاصلا  NH4F  آمونيوم فلورايد 4
  تبريزپالايشگاه  وزني% 98بيش از   پودر زردرنگ سازيفعال S  گوگرد 5
  )Kasra(كسري   خالص  رنگمايع بي محيط سنتز H2O  آب مقطر 6
  مرك وزني% 99بيش از   رنگمايع بي مدل تركيب گوگرددار C4H4S  تيوفن 7

 C10H22  نرمال دكان  8
 هيدروشاخصي از

  هاي سنگينكربن
  مرك وزني% 94بيش از   رنگمايع بي

  

Ni(NO3)2·6H2

به عنوان پيشرو نيكل و به اندازه
NiOوزني از % 4

γ-Al2O3

پيشرو موليبدن به محلول حاوي فلوئور و گاما آلومينا اصافه مي شود
.مخلوط مي شوند C40°بر دقيقه در دماي  500ساعت با دور  1و به مدت 

(NH4)6Mo7O24·4H2O NH4F

 C40°در دقيقه در دماي  500مخلوط كردن با دور  
ساعت 2به مدت 

Mo تلقيحبهبود پايه    

ساعت 4به مدت  C450°كلسيناسيون در دماي 

پيشرو نيكل به محلول حاوي فلوئور، گاما آلومينا و موليبدن اضافه مي شود
.مخلوط مي شوند C40°بر دقيقه در دماي  500ساعت با دور  1و به مدت 

ساعت  12به مدت  C110°خشك كردن در دماي

NiMo/F-Al2O3نانوكاتاليست 

به عنوان پيشرو موليبدن و به )
MoO3وزني از % 17اندازه 

Ni تلقيح

ساعت 2به مدت  C400°در دماي  H2S/H2(10/90 vol/vol)گوگرد دهي در محيط  

NiMoS/F-Al2O3 نانوكاتاليست
  

  فلوئورهاي مختلفي از غلظت شده باتيتقوو  حيروش تلقبه NiMo/F-Al2O3 هايستيمراحل سنتز نانوكاتال نمودارجريان -1شكل 
  

ها در حالت اكسيدي قرار دارند، در حالي كه دهنده آنها، فاز فعال و ديگر اجزاي تشكيلدر سنتز نانوكاتاليست
ها و براي فعاليت بهتر نانوكاتاليستبنابراين، . سولفوريزاسيون در حالت سولفيدي فعال هستندهاي فرايند هيدروديكاتاليست
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فوريزاسيون، با سولها در فرايند هيدروديتر، قبل از استفاده اين نانوكاتاليستدرنتيجه توليد سوخت با ميزان گوگرد پايين
شده هاي تهيهبراي اين كار، نانوكاتاليست .ها از حالت اكسيدي به حالت سولفيدي تبديل شدنداستفاده از تركيبات مناسب، آن

بعد . رسانده شد C400°به دماي  C/min10°ها از دماي محيط با سرعت شكل قرار داده شده و سپس دماي آن Uدر يك لوله 
درصد حجمي هيدروژن با  90درصد حجمي سولفيد هيدروژن و  10رد نظر، جريان گازي حاوي مخلوط از رسيدن به دماي مو

  .شدها عبور داده ساعت از روي آن 2به مدت  ml/min 40دبي حجمي 
  

  هانانوكاتاليست هاي تعيين خصوصياتروش
كمك حيطه تكنولوژي نانو ف و مرسوم در از آناليزهاي مختل ،شدههاي تهيهنانوكاتاليستبراي تعيين مشخصات و خصوصيات 

مدل   XRDهاي سنتزي از آناليز پراش اشعه ايكس توسط دستگاه براي تعيين ساختار كريستالي نانوكاتاليست .شودگرفته مي
D5000  2كشور آلمان در محدوده زيمنس ساخت شركتθ=10-90° آناليز ميكروسكوپ الكتروني روبشي . استفاده شده است
براي بررسي اندازه  ،nm3 ساخت كشور ژاپن، با حد تفكيك  S-4160مدل  هيتاچي با استفاده از دستگاه FESEMميداني 

 1كوانتاكروموسيله دستگاه به ،BETدست آوردن سطح ويژه از روش هبراي ب. استفاده شد ،هاآنها و تعيين مورفولوژي نمونه
(ChemBET 3000)  دفعهاي ايزوترم جذب و با استفاده از منحني ،در اين روش. استساخت كشور آمريكا كمك گرفته شده، 

براي شناسايي  UNICAM 4600ها توسط دستگاه اسپكترومتر نمونه FTIRآناليز  .گيري شده استها اندازهسطح ويژه نمونه
شده، هاي تهيهكاتاليستمنظور بررسي فعاليت نانوبه ،درانتها .انجام گرفت cm-1 4000 تا 400 در محدودهها آنساختاري 
  .شدسولفوريزاسيون تيوفن در فشار اتمسفري ارزيابي يند هيدرودياها در فرعملكرد آن

  
  هانانوكاتاليست عملكرد ارزيابيسامانه 

اسيون سولفوريزيند هيدروديها در فراها، فعاليت آنكاتاليستر روي عملكرد نانولوئوكننده ثانويه فمنظور بررسي تاثير تقويتبه
شده انجام شده وفن روي نانوذرات كاتاليستي تهيهسولفوريزاسيون تييند هيدروديابراي اين منظور فر. است شدهتيوفن بررسي 

گيري غلظت تيوفن محلول در حلال دكان براي اندازه) ساخت شركت طيف گستر ايران( )GC(كراماتوگرافي گازي  و از دستگاه
گيري سولفوريزاسيون اندازهيند هيدرودياوليه تيوفن و غلظت آن پس از فرا ها، غلظتآزمايشدر هر يك از اين  .استفاده شد

منظور بررسي ميزان حذف سولفوريزاسيون بهيند هيدروديم آزمايشگاهي مورد استفاده در فرانمودار جريان سيست. دش
  . نشان داده شده است 2كاتاليستي تيوفن موجود در حلال دكان در شكل 

ليتر بود كه ميلي 50دهانه با حجم اي سهسولفوريزاسيون تيوفن، يك بالن شيشهتور مورد استفاده در فرايند هيدروديراك
 ثابت نگه  ml/min 40سنج، كه دبي گاز را در مقدار گاز هيدروژن بعد از عبور از يك دبي. كردتحت فشار اتمسفري كار مي

اتم  4هاي شامل سولفيد هيدروژن، هيدروكربن. شدشده و در داخل محلول پخش ميهاي بالن داشت، وارد يكي از دهانهمي
نداده سولفوريزاسيون هستند و همچنين گاز هيدروژن واكنشكربن و ساير محصولات جانبي كه حاصل انجام فرايند هيدرودي

هاي بالن ك دماسنج در يكي ديگر از دهانهبراي كنترل دماي محلول واكنش نيز ي. از دهانه ديگر به بيرون از راكتور هدايت شد
علاوه يك سيستم گرمايي به. منظور ايجاد اختلاط مناسب و يكنواخت، از همزن مغناطيسي استفاده شدبه. تعبيه شده بود

 ساعت بود كه از لحظه ورود 2زمان آزمايش . كار گرفته شدبه C160°مناسب براي كنترل و ثابت نگه داشتن دما در محدوده 
) ppm)10000 درصد وزني تيوفن  1ليتر حلال دكان با غلظت ميلي 30خوراك واكنش شامل. شدهيدروژن به سيستم آغاز مي

برداري قبل و بعد از نمونه. شدگرم نانوكاتاليست به درون راكتور افزوده مي 2/0درانتها نيز مقدار . شدبه درون راكتور اضافه 
  .گرفتتوسط تجهيزات كروماتوگرافي مورد آناليز قرار مي شد وانجام هر آزمايش انجام مي

  

                                                            
1. Quantachrome 
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 Notations:
   C:       Cylinder
   GC:    Gas Chromatography
   GFM:  Gas Flow Meter
   NRV:  Non-Return Valve
   NV:     Needle Valve
   PI:     Pressure Indicator
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   R:      Reactor
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 شده باتيتقوو  حيروش تلقبهسنتزي   NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنانسامانه آزمايشگاهي براي ارزيابي عملكرد  نمودارجريان - 2شكل 
  فلوئورهاي مختلفي از غلظت

  
 بحث و نتايج

  هاي سنتزياتاليستنانوكتعيين خصوصيات 
   XRDكريستالوگرافي آناليز

            هايكاتاليستنانو XRDالگوي  .دشاستفاده  XRD آناليزاز  ،نظر هاي موردمنظور بررسي ساختار كريستالي نمونهبه
NiMo/F-Al2O310- 90°در محدوده  روش تلقيحشده به، تهيه=θ2 برايد روانتظار مي. شان داده شده استن 3، در شكل 

-Al2O3 (JCPDS : 00-004-0880) ،(JCPDS : 01-073-1519) NiO ،(JCPDS : 01-081 هايگونهمورد نظر  كاتاليستنانو

2270 )  NiF2 ،(JCPDS : 00-047-1081) MoO3 و(JCPDS : 00-045-0142)  NiMoO4 گونه كه اما همان ،شناسايي شوند
ها ترشدن آنايش توزيع و پراكندگي ذرات و ريزباعث افز نانوكاتاليستدر تهيه  رفلوئو ثانويه كنندهتقويتبيان شد استفاده از 

توان به توزيع و اين پديده را مي .با استفاده از اين آناليز شناسايي نشدند MoO3 هاي مربوط به گونهپيكنتيجه در ؛شودمي
  .روي سطح پايه ارتباط داد اين گونهپراكندگي بالاي 

مشاهده شده  θ2=27، 35، 40، 53، 66°در زواياي  NiF2هاي ، با تشكيل گونههاي سنتزينانوكاتاليستافزودن فلوئور به 
 ها در زواياي       ها، شدت پيكشود با افزودن فلوئور به نانوكاتاليست، مشاهده ميXRDهمچنين، با توجه به الگوهاي . است

°33 ،27 ،24=θ2 هاي تواند در اثر تشكيل گونهكه اين موضوع مي كندبه مقدار اندكي افزايش پيدا ميNiMoO4 كه فاز فعال ،
كردن فلوئور توان انتظار داشت كه اضافهدرنتيجه مي. سولفوريزاسيون است، باشدهاي هيدرودينانوكاتاليست در انجام واكنش

  .وريزاسيون شودسولفهيدروديباعث افزايش فعاليت نانوكاتاليست و در پي آن افزايش راندمان فرايند 
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  فلوئورهاي مختلفي از غلظت شده باتيتقوو  حيروش تلقبهسنتزي  NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنانXRD  آناليز -3شكل 

  
  FESEMمورفولوژي  آناليز

ده شاستفاده (FESEM)  روبشياز تصاوير ميكروسكوپ الكتروني  ،هاها و تعيين مورفولوژي آنبراي بررسي اندازه ذرات نمونه
متوسط اندازه ذرات  ،همچنين .نشان داده شده است 4در شكل  NiMo/F-Al2O3هاي نانوكاتاليست FESEM تصاوير. است

  . ارائه شده است 2 محاسبه شده، در جدول Image-Jافزار كه با استفاده از نرم ،هاكاتاليستنانودهنده اين تشكيل
شود تر ميشده كوچكهاي تهيهكردن فلوئور، اندازه ذرات نانوكاتاليستشود كه با اضافه، مشاهده ميبا توجه به اين تصاوير

درصد وزني ادامه دارد و در صورت افزودن ميزان بيشتر فلوئور، ميانگين اندازه  1و اين روند كاهش اندازه ذره تا مقدار فلوئور 
يابد و ذرات كاهش مي دهنده نانوكاتاليستشدن ذرات تشكيلفلوئور، كلوخه همچنين، با افزايش ميزان. يابدذرات افزايش مي

از آنجايي كه افزايش قدرت اسيدي نانوكاتاليست منجر . شوندتري روي سطح پايه توزيع ميهاي يكسانتر و با اندازهيكنواخت
توان به روند افزايشي قدرت اسيدي محلول ت را ميشود، لذا روند تغيير اندازه ذرابه توزيع و پخش بيشتر فاز فعال روي پايه مي

دو نكته با . ]7[شده مرتبط دانستسازي نانوكاتاليست با افزودن فلوئور و درنهايت افزايش قدرت اسيدي نانوكاتاليست تهيهآماده
نكه، با افزايش فلوئور، فاز فعال اولاً ذرات فاز فعال قطري در حد نانومتر دارند و ثانيا اي: توجه به اين تصاوير واضح است

تواند باعث افزايش فعاليت نانوكاتاليست و اين عوامل مي. شودتر روي سطح پايه توزيع ميهاي يكسانتر و با اندازه دانهيكنواخت
  .سولفوريزاسيون شوددرنتيجه توليد سوخت پاك در فرايند هيدرودي

  
  روش تلقيحشده با فلوئور بهتقويت NiMo/F-Al2O3هاي سنتز شده هاي نانو كاتاليستوسط اندازه دانهروند تغيير مت - 2جدول 

  (nm)هاي سنتزي هاي نانوكاتاليستمتوسط اندازه دانه درصد وزني فلوئور موجود در نانوكاتاليست
0 2/48 
8/0 3/43  

1 0/32  
2 9/43  
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  فلوئورهاي مختلفي از غلظت شده باتيتقوو  حيروش تلقبهسنتزي  NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنان FESEMتصاوير  - 4شكل 
  
  BET سطح مخصوص آناليز

هاي نانوكاتاليستسطح ويژه . تسهاگيري سطح ويژه آناندازه ،هاهاي مهم در تعيين مشخصات نانوكاتاليستيكي از آناليز
NiMo/F-Al2O3 آناليزلقيح، با استفاده از روش تشده بهتهيه BET  گونه كه همان. نشان داده شده است 5در شكل و تعيين

سولفوريزاسيون، باعث افزايش سطح ويژه هيدرودي يندافر NiMo/Al2O3هاي كاتاليستنانوافزايش فلوئور به  شود،ملاحظه مي
توضيحي كه براي . يابدكاهش مي نانوكاتاليستلوئور سطح كردن بيشتر فشود و با اضافهوزني فلوئور مي درصد 1ها تا مقدار آن

همچنين  ،هاتوان بيان كرد اين است كه افزايش فلوئور باعث ريزترشدن ذرات و افزايش توزيع و پراكندگي آناين نتايج مي
ذ محلول اسيدي به داخل اما افزايش بيش از مقدار بهينه فلوئور باعث نفو. شودمي نانوكاتاليستسازي شدن محلول آمادهاسيدي

   .]12[يابدنتيجه سطح ويژه نانوكاتاليست كاهش ميشود و درآلومينا مي- پايه گاما 1مزوحفرههاي نازك و تخريب ديواره هاهحفر

                                                            
1. Mesoporous 
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  فلوئورهاي مختلفي از غلظت شده باتيتقوو  حيروش تلقبهسنتزي  NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنانBET  آناليز -5شكل 
  

ها براي انجام فرايند دهندههاي سنتزي و درنتيجه سطح در دسترس واكنشيستبا توجه به افزايش سطح ويژه نانوكاتال
  .شود سولفوريزاسيونهيدرودي فرايند هاينانوكاتاليست كارايي افزايش باعث سطح افزايش رودمي انتظار سولفوريزاسيونهيدرودي

  
  FTIR يسنجفيط آناليز

 محدودهدر  روش تلقيحشده بهشده با مقادير متفاوت از فلوئور و تهيهتقويت NiMo/F-Al2O3 هايكاتاليستنانو FTIRنمودار 
 تا           3000 هاي عاملي در محدوده عدد موجيگروه، شدهارائه در طيف. است نشان داده شده 6در شكل  cm-1 4000تا 400
cm-1 3600- تا 1300 و cm-1 1700 يلهاي هيدروكسهاي ارتعاشي گروهمربوط به فركانس )(O-H تا 300 بوده و در ناحيه 
cm-11000 آلومينات  عاملي هايمربوط به گروه(Al-O) 18-14[است[.  
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  فلوئورهاي مختلفي از غلظت شده باتيتقوو  حيروش تلقبهسنتزي  NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنان FTIR آناليز - 6شكل 
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. يابدكاهش مي cm-1 1640درصد وزني فلوئور به نانوكاتاليست، شدت پيك در  8/0با توجه به شكل، با افزودن بيش از 
هاي به طور كلي اكثر گروه. هاي هيدروكسيل سطح آلومينا مرتبط دانستتوان به جايگزيني فلوئور بر گروهاين پديده را مي

تحقيقات نشان . اندها داراي خاصيت بازيدرصد از كل اين گروه 15هيدروكسيل سطح آلومينا خاصيت اسيدي دارند و تنها 
شده، كاهش شدت با توجه به مطالب گفته. شودهاي هيدروكسيل با خاصيت بازي ميدهد كه فلوئور عمدتاً جايگزين گروهمي

شود و درنتيجه خاصيت گر اين نكته است كه فلوئور باعث كاهش خاصيت بازي پايه آلومينا ميبيان cm-1 1640پيك در 
دنبال آن باعث افزايش قدرت از طرف ديگر فلوئور باعث افزايش الكترونگاتيوي سطح و به. يابداسيدي نانوكاتاليست افزايش مي

  .]11،12[مانده ميشودهاي هيدروكسيل باقياسيدي گروه
  

  تيوفن حذف در ي سنتزيهانانوكاتاليست عملكرد ارزيابي
. دشوروش تلقيح بررسي ميشده بهتهيه NiMo/F-Al2O3هاي كاتاليستنانوتأثير ميزان فلوئور روي فعاليت  ،در اين قسمت

 .دهدنشان مي NiMo/F-Al2O3هاي كاتاليستنانوميزان تيوفن موجود در محصول را نسبت به مقادير فلوئور موجود در  7 شكل
     ها افزايش ت آنفعالي ،هابه نانوكاتاليستوزني  درصد 1با افزايش ميزان فلوئور به مقدار  ،شودكه مشاهده مي وريطهمان
كننده ثانويه تر فلوئور، تقويتاما در مقادير بيش .يابدنداده در محصول نهايي كاهش ميغلظت تيوفن واكنش نتيجهدريابد و مي

. نداده در محلول نهايي افزايش يابدشود كه غلظت تيوفن واكنشكاتاليست داشته و باعث مينانوتأثير منفي روي فعاليت 
افزودن فلوئور تا ميزان  ،نشان داده شد نانوكاتاليستاين  FESEMسطح ويژه و  هايآناليز مربوط به كه در قسمت طوريهمان

سط اندازه ذرات كاهش همچنين متوو شود و توزيع و پراكندگي ذرات مي نانوكاتاليست ويژه باعث افزايش سطح ،وزني درصد 1
فلوئور بر افزودن تأثيرات مثبت  بابنابراين  .دشوكاتاليست مينانوقدرت اسيدي افزايش فلوئور باعث افزايش  علاوههب. يابدمي

با افزايش ميزان قدرت اسيدي،  ،از سوي ديگر. يابدميكاتاليست نيز در حذف تيوفن افزايش نانوروي خواص ساختاري، فعاليت 
نظر امري ضروري به نانوكاتاليستبهينه فلوئور در يافتن ميزان  ،بنابراين. يابدافزايش مي نانوكاتاليستشدن احتمال غيرفعال

  .استوزني  درصد 1 نانوكاتاليستشده، ميزان بهينه فلوئور براي اين هاي انجامآناليزرسد و با توجه به مي
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  حيروش تلقهبسنتزي  NiMo/F-Al2O3 هايستيوكاتالنانكننده فلوئور روي فعاليت تأثير مقدار تقويت - 7شكل 

  
  گيرينتيجه

با توجه به نتايج . شودمي نانوكاتاليستباعث افزايش ميزان فاز فعال روي سطح  نانوكاتاليستافزايش فلوئور به مقدار بهينه به 
 NiMo/F-Al2O3 نانوكاتاليستوزني به  درصد 1كردن فلوئور تا توان اين نتيجه را گرفت كه اضافهمي ،FESEM آناليزحاصل از 
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اين نتيجه  ،BET آناليزبا استفاده از  ،همچنين. شودذرات روي سطح پايه مي شدن توزيعها و يكنواختث كاهش اندازه دانهاعب
علت تواند بهشود كه اين نتيجه ميمي نانوكاتاليستوزني باعث افزايش سطح  درصد 1كردن فلوئور تا كه اضافه شداستنباط 

بيانگر اين نكته است كه در  FTIRنتايج حاصل از آناليز . اثبات رسيدبه FESEM آناليزقسمت  ها باشد كه دركاهش اندازه دانه
درنهايت نتايج حاصل از بررسي . يابدكننده فلوئور به نانوكاتاليست، قدرت اسيدي آن افزايش ميافزودن ميزان بهينه تقويتاثر 

شاخص تركيبات (تيوفن توان ميزان ميكاتاليست نانوتوسط اين ه دهنده اين است كشده نشانهاي تهيهفعاليت نانوكاتاليست
       سطح ويژه بالا، افزايش توزيع و پراكندگي فاز . دادكاهش  ppm 100 مقدار به كمتر ازدر محصول نهايي را ) گوگرددار

         جذب سطحي و نيز  منجر به افزايش هاي سنتزيكاتاليستنانوهاي فعال جديد و افزايش اسيديته فعال، ايجاد سايت
هاي گرفته روي نانوكاتاليستهاي انجامآناليزگيري كلي از عنوان يك نتيجهآنچه كه به. ده استشافزايش فعاليت كاتاليستي 

           هايوزني به نانوكاتاليست درصد 1توان استنباط كرد اين است كه اگر فلوئور به مقدار بهينه مي NiMo/F-Al2O3سنتزي 
NiMo/F-Al2O3 درنتيجه  .شودها ميسولفوريزاسيون افزوده شود، باعث بهبود خواص ساختاري و سطحي آنهيدرودي يندافر

  .يابدگوگردزدايي با هيدروژن افزايش مي يندافرنظر در  هاي موردنانوكاتاليستفعاليت 
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In this research, NiMo/F-Al2O3 nanocatalysts were synthesized using impregnation method and modified with 
different fluorine contents. The synthesized nanocatalysts were examined toward hydrodesulphurization of 
thiophene. The physicochemical properties of nanocatalysts were assessed by XRD, FESEM, BET and FTIR 
analyses. Structural and surface properties of nanocatalyst with optimum fluorine contents (1 wt.%) were 
more favorable than of fluorine-free nanocatalyst. Results show that the surface area of the samples was 
increased with addition of fluorine, while the catalyst particle size was reduced. Activity of nanocatalysts in 
the conversion of thiophene showed that the amount of sulphur in final solution was reduced down to 100 
ppm. The increasing in activity could be addressed by increasing surface area and excellent structural 
properties of these nanocatalysts. 
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