
183 

* .Corresponding author: Assistant Professor of Chemical Engineering. E-mail address: hashemizadeh@qom.ac.ir 

How to cite this article: Sedighi, M., & Hashemizadeh, A. (2025). Catalytic Conversion of Carbon Dioxide to Liquefied 

Gas Using Copper Nanoparticle-Modified ZSM-5: Investigation of Process Activity and Stability. Applied Chemistry Today, 

20(76), 183-194. (in Persian) 

 Applied Chemistry Today 20(76) (2025) 183-194  
 

 

 

Semnan University 

Applied Chemistry Today  

Journal homepage: https://chemistry.semnan.ac.ir/ 

ISSN: 2981-2437  
Research Article 

Catalytic Conversion of Carbon Dioxide to Liquefied Gas Using 

Copper Nanoparticle-Modified ZSM-5: Investigation of Process 

Activity and Stability  

Mehdi Sedighi , Abbas Hashemizadeh *  
Chemical Engineering Department, University of Qom, Iran  

PAPER INFO 

Article history: 

Received: 30/Sep/2025 

Revised: 02/Dec/2025 

Accepted: 04/Dec/2025 

Keywords:  

Carbon dioxide (CO₂), 

Catalyst, 

Hydrogenation, 

Zeolite, 

Residence time. 

ABSTRACT 

This study explores the thermochemical conversion of carbon dioxide into liquefied 

petroleum gas (LPG) as a sustainable strategy for carbon capture and utilization. The 

process employs catalytic hydrogenation over a Cu/ZSM-5 catalyst, with key reaction 

parameters—including temperature and residence time—systematically optimized. Under 

optimal conditions of 410 °C and a residence time of 10 g h⁻¹ mol⁻¹, a CO₂ conversion of 

25.8% and an LPG selectivity of 66.9% were achieved, with the primary products being 

propane and butane. Results reveal that higher reaction temperatures enhance CO₂ 

conversion but simultaneously increase the undesired formation of CO via the reverse 

water–gas shift reaction, underscoring the importance of precise temperature control. 

Overall, the findings highlight thermochemical CO₂ conversion as a promising pathway 

for renewable LPG production, with significant potential to support cleaner energy 

systems and reduce greenhouse gas emissions. These insights contribute to the 

advancement of sustainable fuel technologies and the integration of carbon-neutral 

solutions into the energy sector. 
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  مقاله علمی پژوهشی

نانو  با شدهاصلاح  ZSM-5 از استفاده با مایع گاز به اکسیدکربن دی کاتالیستی تبدیل

 فرایند پایداری و فعالیت بررسی :مسذرات 

 *هاشمی زاده ، عباسمهدی صدیقی
 گروه مهندسی شیمی، دانشگاه قم، قم، ایران 

 چکيده  اطلاعات مقاله

 08/07/1404: دریافت مقاله
 11/09/1404بازنگری مقاله: 
 13/09/1404پذیرش مقاله: 

 کردیرو کیعنوان ( بهLPG) ینفت عیبه گاز ما دیاکسیکربن د ییایمیترموش لیتبد یمطالعه به بررس نیا 
 CO₂ یزوریکاتال ونیدروژناسیه ندیپژوهش، فرآ نی. در اپردازدیاز کربن م یبردارجذب و بهره یبرا داریپا

واکنش شامل دما و زمان ماند  یدیکل یمورد مطالعه قرار گرفت و پارامترها Cu/ZSM-5 زوریکاتال یبر رو
 g.h.mol-1 و زمان ماند Co 410 یشامل دما نهیبه طیشدند. در شرا یسازنهیبه کیستماتیصورت سبه

که عمدتاً متشکل از پروپان و بوتان  درسی ٪66٫9به  LPGبه  یریپذنشگزی و ٪۲9٫6به  CO₂ لی، تبد10
 قیرا از طر COناخواسته  دیاما تول شود،یم CO₂ لیدما موجب بهبود تبد شیکه افزا دادنشان  جیبود. نتا

 قیکه بر ضرورت کنترل دق دهدیم شیافزا یتوجهقابلطور ( بهRWGSگاز معکوس )-آب فتیواکنش ش
را برجسته  ریدپذیتجد LPGبه  CO₂ ییایمیترموش لیتبد یبالا لیپتانس قیتحق نی. اکندیم دیدما تأک

 یاگلخانه یتر و کاهش انتشار گازهاپاک یانرژ یهاستمیبه س یابیمهم در جهت دست یو گام سازدیم
و  داریسوخت پا یهایتوسعه فناور یبرا یارزشمند یهانشیحاضر ب یهاافتهی. رودیشمار مبه
 .دهندیارائه م یدر بخش انرژ یخنثکربن یراهکارها یسازکپارچهی
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 مقدمه -1

های فسیلی و فرآیندهای های انسانی همچون احتراق سوختاکسید در جو، که ناشی از فعالیتافزایش شدید غلظت کربن دی

توجهی بر گرمایش جهانی و محیطی مطرح شده است، زیرا تأثیر قابلهای زیستترین نگرانیعنوان یکی از مهمصنعتی است، به

آوری اقتصادی از طریق کاهش زیست، بلکه برای تقویت تابتنها برای پایداری محیطنه CO₂تغییرات اقلیمی دارد. کاهش انتشار 

یکی از راهبردهای مدیریت ترکیبات  تبدیل آنها به سایر  .[1]های فسیلی نیز ضروری است وابستگی به منابع محدود سوخت

های انرژی، به مواد شیمیایی ارزشمند و حامل CO₂در این راستا، تبدیل . [4-2] مواد ارزشمندتر با استفاده از کاتالیست است

های مختلفی که مورد بررسی زیستی و اقتصادی است. از میان استراتژیهای محیطنمایانگر رویکردی دوگانه برای مقابله با چالش

( LPGبه محصولات با ارزش بالا مانند گاز مایع ) CO₂اند، فرآیندهای ترموشیمیایی به دلیل توانایی خود در تبدیل قرار گرفته

اند. این فرآیندها توجهی را به خود جلب کردهبرند، توجه قابلهای کاتالیزی بهره میهایی که از گرما و مکانیسماز طریق واکنش

برداری کنند از انرژی مازاد بهرهتوانند با منابع انرژی تجدیدپذیر یکپارچه شوند، های بسیاری هستند؛ زیرا میویژه دارای مزیتبه

 .[6, 5]زمان بازیافت کربن را نیز محقق سازند طور همو به

https://doi.org/10.22075/chem.2025.38646.2385
https://creativecommons.org/licenses/by-sa/4.0/
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های در بر اصول بنیادین ترمودینامیک و سینتیک مبتنی هستند و شامل واکنش CO₂های ترموشیمیایی برای تبدیل روش

با سایر واکنشگرها، مانند هیدروژن یا متان، را برای  CO₂های شوند که تجزیه و سپس ترکیب دوباره مولکولدمای بالا می

های معکوس فرآیندهای کلیدی شامل: اصلاح خشک متان، واکنش .[7] کنندتسهیل می LPGهایی همچون تشکیل هیدروکربن

دهند. های هیدروکربنی ارائه میتروپش هستند که هرکدام مسیرهای متمایزی برای سنتز سوخت-تغییر گاز آب و سنتز فیشر

های تعادلی را افزایش داده و آنها را تحت شرایط بهینه بسیار ها سرعت واکنش و تبدیلین واکنشدماهای بالای مورد نیاز برای ا

سازی را های فعالشوند که انرژیمند میها از استفاده از کاتالیزورهای ناهمگن بهرهسازند. علاوه بر این، این روشکارآمد می

 CO₂با وجود این مزایا، تبدیل ترموشیمیایی بخشند. را بهبود میپذیری به سمت محصولات مورد نظر کاهش داده و گزینش

بر بودن فرآیندها، نیاز به کاتالیزورهای پایدار و هایی نظیر انرژیای فعال از پژوهش است؛ زیرا با چالشهمچنان حوزه

ولات جانبی ناخواسته سازی محصسازی عملکرد و کمینهصرفه، و لزوم کنترل دقیق شرایط واکنش برای بیشینهبهمقرون

های نوین راکتورها و کاتالیزورها، کاوش پیکربندیهای اخیر در این حوزه عمدتاً بر بهبود طراحی روست. پیشرفتروبه

اند. برای نمونه، های انرژی تجدیدپذیر برای کاهش ردپای کربن کلی فرآیندهای ترموشیمیایی متمرکز بودهسازی سامانهیکپارچه

مدت خیر در کاتالیزورهای نانوساختار و مواد هیبریدی، بهبود چشمگیری در فعالیت کاتالیزوری و پایداری طولانیهای انوآوری

های ترموشیمیایی با محرک خورشیدی پتانسیل خود برای عملیات پایدار را ، در حالی که چرخه[8]ها به همراه داشته است آن

پذیری اقتصادی استقرار های آزمایشگاهی، امکانپذیری یافتهای مانند مقیاسهای عمدهاند. با این حال، چالشبه نمایش گذاشته

ها برای تحقق کامل پتانسیل اند. رفع این چالشسخت باقی ماندهوسیع، و دوام بلندمدت مواد در شرایط عملیاتی در مقیاس

 .[9] های مصنوعی ضروری استو سایر سوخت LPGقبول برای تولید عنوان یک استراتژی قابلبه CO₂تبدیل ترموشیمیایی 

با این حال، این  پرداختند. CO₂هیدروژناسیون  درپذیری محصولات هدف افزایش گزینش به بررسی [10] و همکاران منگ

برانگیز باقی مانده است. در این پژوهش، چالش  ASFتوزیعدلیل محدودیت  های مبتنی بر آهن بهموضوع همچنان برای کاتالیست

ساخته شده است که تبدیل کارآمد  SSZ-13شده و زئولیت اصلاح Fe–Alیک کاتالیست تاندم )دوگانه( متشکل از ماده دوفلزی 

CO₂ ( به گاز مایع نفتیLPGرا امکان )بخشی بین جذب کند. با تعادلپذیر میCO₂  و کربنیزه شدن آهن، ترکیبK–2FeAl 

های سبک را از خود نشان داد. پس از مخلوط پذیری به اولفینو گزینش CO₂، بالاترین میزان تبدیل 2برابر با  Fe/Alبا نسبت 

 های کراکینگ و هیدروژناسیون قرار گرفته و در نتیجههای تولیدشده تحت واکنش، اولفینHSSZ-13کردن بیشتر با زئولیت 

پذیری به گاز درصد گزینش 51٫7شده موفق به دستیابی به شوند. سیستم بهینهمحصولات عمدتاً به پروپان و بوتان متمرکز می

گرم بر کیلوگرم کاتالیست در ساعت رسید که  141٫1درصد شد و بازده به  47٫3برابر با  CO₂( در نرخ تبدیل LPGمایع نفتی )

از طرفی کاتالیست های مبتنی بر مس نیز  شده تاکنون فراتر است.ی بر مسیر متانول گزارشهای سنتی مبتناز تمام کاتالیست

استفاده از کاتالیزورهای  ه مطالعهب ]13[ و همکاران ژانگ، ایدر مطالعه . [12, 11] ظرفیت بالایی در فرآیندهای تبدیل دارند
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به گاز مایع  CO₂ای برای هیدروژناسیون طور هوشمندانه، بهگیرنددوکاره که ترکیب سنتز متانول و اجزای زئولیتی را در بر می

( در حال گسترش بوده است. با این حال، چنین کاتالیزورهایی در این واکنش به دلیل ناهماهنگی بین دو جزء، LPGنفتی )

بر روی  βش فیزیکی زئولیت اند. در این مطالعه، یک استراتژی کارآمد از طریق پوشکارایی کاتالیزوری پایینی از خود نشان داده

پوسته با ضخامت پوسته قابل کنترل -به انجام رسید که منجر به ایجاد یک کاتالیزور پوششی هسته CuZnAlکاتالیزور متانول 

شونده بین مراکز دهد که ساختار میکروجفتیابی جامع نشان میشود. نتایج مشخصهشناخته می CuZnAl@βشد، که با نام 

طور منطقی و موفق طراحی شده است. در نتیجه، این کاتالیزورهای کپسولی زئولیتی مراکز اسیدی زئولیت به فعال متانول و

پذیری به گزینش CuZnAl@βاز خود نشان دادند. به همین دلیل، کاتالیزور  LPGپذیری به سمت بهبود چشمگیری در گزینش

درجه  320مگاپاسکال و دمای  2٫0در فشار واکنش  ٪21٫3به میزان  CO₂همراه با تبدیل  ٪77٫9معادل  LPGبالایی برای 

 .گراد دست یافتسانتی

پذیری پایین برای های مهمی روبرو است. از نظر فنی، گزینشبا چالش به گاز مایعاکسید کربن دیتبدیل ترموشیمیایی 

ها و متان محصولات غالب هستند. لفیناشود و اغلب ( می30٪–10%های پروپان و بوتان منجر به بازدهی متوسط )پارافین

. از نظر کارایی، [14] دهدغیرفعال شدن کاتالیزور به دلیل رسوب کربن، مسمومیت، قابلیت اطمینان فرآیند را بیشتر کاهش می

و تولید هیدروژن، که معمولاً از منابع فسیلی  درجه سانتیگراد( 450–250های دمای بالا )تقاضای بالای انرژی برای واکنش

طرفی کربن را محیطی، اتکا به هیدروژن غیرقابل تجدید، بیکند. از نظر زیستشود، کارایی کلی فرآیند را محدود میتامین می

نیازمند مدیریت بیشتر برای به حداقل رساندن انتشار گازها  (CO ،4CHکند و تشکیل محصولات جانبی )مانند تضعیف می

 LPGسازی فرآیند را برای افزایش بازدهی است. این موانع، نیاز به کاتالیزورهای بهبودیافته، ادغام هیدروژن تجدیدپذیر و بهینه

 .]16،15[ کنندو پایداری برجسته می

و کاتالیست  ترموشیمیایی روشبا استفاده از  LPGبه  CO₂سازی تبدیل پذیری و بهینهبررسی امکان مقالههدف از این 

Cu/ZSM-5 سازی پارامترهای واکنش شده، بهینه. به طور خاص، این تحقیق بر ارزیابی عملکرد کاتالیزورهای مهندسیاست

محیطی فرآیند پیشنهادی تمرکز دارد. پذیری و عملکرد بالا، و ارزیابی کارایی انرژی و تأثیرات زیستبرای دستیابی به گزینش

)با بارگذاری  Cu/ZSM-5صرفه بهفق یک کاتالیست دوکاره ساده و مقرونکارگیری مونوآوری اصلی این پژوهش در طراحی و به

محور است که بدون نیاز به -( از طریق مسیر متانولLPGبه گاز مایع ) CO₂درصد وزنی مس( برای تبدیل مستقیم  5تنها 

پذیری قیمت، به گزینشگران پوسته-یا پروموترهای قلیایی( یا ساختارهای کپسولی/هسته Zn ،Zrهای پیچیده )مانند افزودنی

های دوجزئی در شرایط ملایم دست یافته است. این عملکرد در مقایسه با کاتالیست CO₂و تبدیل پایدار  LPGسوی بسیار بالا به

مدت مناسب مراتب کمتر و پایداری طولانی، با هزینه سنتز بهبر پایه آهنهای تاندم یا کاتالیست ZSM-5/CuZnZrترکیبی 

 Cu/ZSM-5فازی سازی ظاهری مسیر متانولی روی سیستم تکست آمده است. همچنین برای نخستین بار انرژی فعالدبه
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های تروپش مستقیم در حضور کاتالیست-گزارش شده که تأیید تجربی بر برتری سینتیکی این مسیر نسبت به مسیر فیشر

سازی پذیری صنعتی و تجاریای بسیار جذاب برای مقیاسعنوان گزینهساده را به Cu/ZSM-5مبتنی بر مس دارد. این نتایج، 

 کند.و هیدروژن تجدیدپذیر معرفی می CO₂از  LPGفرآیند تولید 

 سنتز کاتالیست -2

. شد تهیه Nano port Co. Ltd. (Shenzhen( چینی از شرکت 30 با برابر 3O2Al/2SiO مولی نسبت با ZSM-5 زئولیت

 روی یا ZSM-5 ساختار در که کندمی فراهم را مس هاییون مس، یمادهپیش .باشدمی g/2m 450 زئولیت این سطح مساحت

 25/0 غلظت با محلولی تا شودمی حل یونیزهدی آب در ٪99 خلوص با،  )O2H.32)3(NOCu (مس نیترات. گیرندمی قرار آن

اصلاح  .شود حاصل اطمینان آن کامل انحلال از تازده می شود هم اتاق دمای در دقیقه 45 مدت به را محلول. شود تهیه مولار

 ونیسوسپانس کیزده شد تا معلق و هم زهیونیدر آب د شدهنهیکلس ZSM-5مرطوب انجام شد. پودر  حیبه روش تلق تیزئول

درصد  5مس به  یکه بارگذار یاگونهافزوده شد، به ونیبه سوسپانس یمس به آرام سازشیحاصل شود. سپس محلول پ کنواختی

مس در  کنواختی عیزدن قرار گرفت تا توزتحت هم گرادیدرجه سانت 40 یساعت در دما 8برسد. مخلوط حاصل به مدت  یوزن

خشک و سپس  گرادیدرجه سانت 110 یساعت در دما 8آمده به مدت دستمحصول به ت،یشود. در نها نیتضم تیساختار زئول

 . شد نهیکلس گرادیدرجه سانت 450 یساعت در دما 6ت در کوره مافل به مد

 مشخصه یابي کاتاليست -1-2

ایزوترم های جذب و دفع نیتروژن  مانند خواص فیزیکی و شیمیایی کاتالیست با استفاده از روش های مختلف مشخصه یابی

(Teller (BET)-Emmett-Brunauer) اشعه پراش ایکس  و)ray diffraction (XRD-X،) .ها مشخصات کامل دستگاه مشخص شد

 .[17] ها در مقاله قبلی نویسنده آمده استو روش انجام آن

 تست عملکرد کاتاليستي -2-2

 نیانجام شد. در ا متریلیم 6 ینزن و با قطر داخلبا بستر ثابت از جنس فولاد زنگ یاراکتور استوانه کیدر  LPGسنتز  ندیفرآ

 2به اندازه  ینقاط داغ( در قالب ذرات لیاز تشک یری)به منظور جلوگ اثریب SiO₂ یهمراه با مقدار ستیگرم کاتال 1راکتور، 

در  ایاح اتیها تحت عملنمونه هیاز آغاز واکنش، کل شی. پدیآن با پشم کوارتز پوشانده گرد رافشد و اط یبارگذار متریلیم

. قرار گرفتند وسیدرجه سلس 300 یساعت در دما 3مکعب بر ساعت و به مدت  متریسانت 5 یخالص با دب دروژنیگاز ه انیجر

 دمایی مختلف شرایط در فرآیند این. شد راکتور وارد گازی خوراک عنوان به 1:3 مولی نسبت با 2CO/2H شامل گازی مخلوط

 گازی کروماتوگرافی دستگاه از استفاده با واکنش محصولات. شد انجام g/h. mol 10-1 اقامت زمان و( 450 تا Co 350بین )
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 پذیریانتخاب. شدند شناسایی HP-Plot/Q ستون و FID شناساگر به مجهز Varian Chrompack CP3800 مدل

 .شدند محاسبه مربوطه معادله از استفاده با هاهیدروکربن

𝐶𝑛H𝑚 درصد انتخاب پذیری =  
𝑛 𝐶𝑛H𝑚𝑜𝑢𝑡𝑙𝑒𝑡

𝐶𝑂2𝑖𝑛𝑙𝑒𝑡−  𝐶𝑂2𝑜𝑢𝑡𝑙𝑒𝑡
−  𝐶𝑂𝑜𝑢𝑡𝑙𝑒𝑡

 × 100%                            (1) 

 نتایج و بحث -3

 تعيين مشخصه یابي کاتاليست -1-3

 ساختار در تغییری هیچ ،اصلاح زئولیت از پس که می دهد نشان نتایج نشان داده شده است. 1در شکل  ایکس اشعه پراشطیف 

 ساختار و هستند ZSM-5 هاینمونه برای o4/29 و o5/24 با برابر θ2 مقادیر در هاپیک. است نشده ایجاد ZSM-5 بلوری

 بلورهای مشخصه هایپیک همچنین XRD پراش. است نکرده تغییر مونوکلینیک به اورتورومبیک از اصلاح از پس هانمونه

CuO نتایج مشخص است . است زئولیت سطوح روی بر فلزی هایگونه توزیع از حاکی که دادند نشان مربوطه هاینمونه در را

نانو مربوط به  o 3/64 و o5/48برابر θ2های جدید ظاهر شده در پیکحفظ شده است.  بلورینگی زئولیت اصلاح شده ساختار که

 است.  CuOذرات 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Cu/ZSM-5و )ب(  ZSM-5های سنتز شده )الف( برای کاتالیست Xالگوی پراش اشعه  .1شکل 

طور که . هماندهدیآن نشان م یشدهاصلاح یو نمونه ZSM-5 یحفره را برا ی، مساحت سطح، حجم حفره و اندازه1جدول 

که  ابدییکاهش م g2m 396-1 به ،یفلز یدهایاکس یبا بارگذار ZSM-5 ستیکاتال یژهیمساحت سطح و شود،یمشاهده م

 نیانگیمشهود است. م زیها ندر حجم حفره یشده است. روند کاهشاصلاح ستیدر کاتال دارحفره یهاکانال یآن، انسداد جزئ لیدل

 نانومتر است. 94/2برابر با  Cu/ZSM-5 یبرا نانومتر و 12/3برابر با  ZSM-5 ینمونه یقطر حفره برا
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 هاخصوصیات مساحت سطح ویژه و حفره کاتالیست .1جدول 

 

 

 

 نتایج آزمایشگاهي -2-3

 واکنش سرعت بالاتر دماهای که حالی در. است چندوجهی مایع گاز به اکسیددیکربن  تبدیل ترموشیمیایی فرایند بر دما تاثیر

 داده کاهش را مایع گاز ترکیبات سمت به پذیریگزینش توانندمی کنند،می ترمطلوب را گرماگیر هایواکنش و داده افزایش را

 بین معمولاً) متوسط محدوده یک در دما سازیبهینه بنابراین،. کنند ایجاد انرژی بازده و کاتالیزور پایداری برای را هاییچالش و

 مایع گاز بازده و اکسیدکربن دی بالای تبدیل به دستیابی برای( خاص کاتالیزور و فرایند به بسته سانتیگراد، درجه 400 تا 200

 در تغییر طریق از تأثیر این گذارد؛می تأثیر LPG به CO₂ ترموشیمیایی تبدیل بر توجهی قابل طور به دما .[18] است ضروری

 محصول پذیریگزینش و نیاز مورد انرژی میزان کاتالیزور، عملکرد ترمودینامیکی، تعادل ،(واکنش سینتیک) هاواکنش سرعت

 شدن غیرفعال و انرژی مصرف رساندن حداقل به ضمن LPG بازده رساندن حداکثر به برای دما دقیق کنترل. شودمی اعمال

 شیافزا ییصورت نمادما، به شیبا افزا ییایمیش یهاسرعت واکنش وس،یمطابق معادله آرن .[19, 18] است حیاتی کاتالیزور،

واسط  یهاگونه لیکرده و تشک عیرا تسر CO₂ داریپا یهابالاتر، شکستن مولکول ی، دماهاCO₂ لیتبد یندهای. در فرآابدییم

منجر ( C₄H₁₀)و بوتان ( C₃H₈)مانند پروپان  LPG یااجز دیبه تول تیکه در نها کنندیم تیرا تقو (C₂H₆و  CO ،CH₄)مانند 

 تشکیل توانندمی کنند،می تقویت را( متان مانند) ترسبک هایهیدروکربن تشکیل بالاتر دماهای کهحالی در. [20] شوندیم

 آزاد انرژی دلیل به بالاتر دماهای که است آن امر این دلیل  .[21] دهند کاهش را LPG اجزای مانند ترسنگین هایهیدروکربن

 سطح روی بر کربن نشست بالا، بسیار دماهای درعلاوه بر آن،  .دارند ترکوچک هایمولکول تشکیل به تمایل ترشان،پایین گیبس

 .[23, 22] شودمی کاتالیزور شدن غیرفعال نتیجه در و آن فعال نقاط تعداد کاهش باعث امر این که دهد رخ تواندمی کاتالیزور

 .است حیاتی بسیار کاتالیزوری فعالیت حفظ ضمن نشست کربن رساندن حداقل به برای دما کنترل

. ابدییم شیافزا یطور قابل توجهدما به شی( با افزاLPG) عیبه گاز ما یریپذانتخاب شود،یمشاهده م 2شکل همانطور که در 

 5/52به سرعت از  یریپذاست، انتخاب ریگرماگ یهااز نوع واکنش هادروکربنیاتر به ه لیمتید لیواکنش تبد نکهیبا توجه به ا

 شیطور که از شکل مشخص است، با افزا. همانابدییم شیافزا Co  410 یدرصد در دما 9/66به  Co 350ی درصد در دما

  .شودیمشاهده نم یدیتول عیدر مقدار گاز ما یریچشمگ رییدما، تغ شتریب

D (nm) V (cm3 g-1) SBET (m2 g-1) Catalyst 

3.12 0.358 420 ZSM-5 

2.942 0.296 396 Cu/ZSM-5 



 1404پایيز  76سال بيستم، شماره                  مجله شيمي کاربردي روز                                                                                                        

190 

 

 

  

 

 

 

 

 

 (g.h.mol 10-1)زمان اقامت  LPGتوزیع اثر دما بر درصد  .۲شکل 

 در. (3)شکل  رسدمی Co 450 دمای در %4/13 به Co 350 دمای در %4/3 از و یابدمی افزایش نیز متان مقدار دما، افزایش با

 رو، این از. نیست مطلوب فرایند عملکرد بر آن افزایش و شده تولید نامطلوب جانبی محصول یک عنوان به متان فرایند، این

 کند، جلوگیری متان مقدار حد از بیش افزایش از حال عین در و برساند حداکثر به را LPG تولید بتواند که بهینه دمای تعیین

 حداکثر به دستیابی برای بهینه دمای عنوان به گرادسانتی درجه Co 410 دمای موضوع، این به توجه با. دارد زیادی اهمیت

های مربوط به درصد تبدیل و انتخاب پذیری محصولات را در سه دمای متفاوت داده 2جدول  .است شده شناخته LPG خروجی

 نشان می دهد. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 (g.h.mol  10-1توزیع متان و اتان )زمان اقامت اثر دما بر درصد  .3شکل 
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 : نتایج آزمایشگاهی مربوط به درصد تبدیل و انتخاب پذیری محصولات۲جدول 

پرداخته است. همانطور که از  LPGمنظور تولید به  2COموجود در فرایند هیدروژناسیون های  پژوهشبه بررسی  3جدول 

کارایی قابل توجهی  2COدرصد تبدیل از نظر انتخاب پذیری و  جدول مشخص است کاتالیست مورد استفاده در این پژوهش

 دارد.

 2COاز هیدروژناسیون  LPGمورد استفاده در فرایند تولید های مقایسه کاتالیست 3جدول 

 CO₂ لیکه تبد دهدینشان م زوریکاتال مدتیطولان یداریپا جینتادهد. بررسی عملکرد پایداری کاتالیست را نشان می 4شکل 

مقاومت  انگریکه ب کندمی تجربه را( ٪5)کمتر از  یزیو افت ناچ ماندیم باقی ٪36–32و در محدوده  داریپا باً یکل دوره تقر یط

ساعت نخست در سطح  100که در  LPG یسوبه یریپذنشیزاست. در مقابل، گ یکل یسازرفعالیدر برابر غ زوریکاتال یعال

 یکل تیکه فعال یدر حال یریپذنشیافت گز نی. امی یابدکاهش  وستهپی طوربه بعد از آن بود، ثابت ٪2/68–6/63مطلوب 

از  زوریکاتال نیبنابرا شود؛یذرات فعال نسبت داده م نگینتریسو ، یکربن باترسو لیحفظ شده است، عمدتاً به تشک زوریکاتال

 دارد. یخوب اریعملکرد بس یدارینظر پا

 

 

 

 

 

 

 

 

 (g.h.mol 10-1 ماند زمانو  Co 360 )دما = Cu/ZSM-5ارزیابی عملکرد طول عمر کاتالیست . 4شکل 

+درصد توزیع 
5C  درصد توزیع

LPG 

درصد انتخاب پذیری  4CHدرصد توزیع  6H2Cدرصد توزیع 

 هیدروکربن ها

 (Co)    دما 2COدرصد تبدیل 

8/14 5/52 2/5 4/3 5/38 6/24 350 

3/10 8/65 6/9 2/8 4/42 3/26 400 

6/8 2/65 3/17 4/13 2/44 4/27 450 

 نوع کاتالیست دمای واکنش 2CO درصد تبدیل LPGانتخاب پذیری  مرجع

Tong et al. 86 5/32 370 CuZnZr/MeSAPO-34 

 

Peng et al. 90 7/11 400 In2O3/SSZ-13 

Meng at el. 7/51 3/28 390 Fe–Al / SSZ-13 
 Cu/ZSM-5 410 6/29 9/66 مطالعه حاضر
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 مکانیسم پیشنهادی انجام واکنش -4

ابتدا روی  ₂CO کند که در آنپیروی می  1محور-از مسیر متانول Cu/ZSM-5 روی کاتالیست LPG به ₂CO مکانیسم تبدیل

استخر  زئولیت از طریق مکانیسم 2برونستد های اسیدیبه متانول تبدیل شده و سپس متانول روی سایت ⁰Cu/⁺Cu هایسایت

 380–053سازی ظاهری واکنش در محدوده دمایی رژی فعالگردد. اندار تبدیل میهای شاخهبه پروپان و بوتان 3هیدروکربنی

°C برابر kJ mol⁻¹ 6 ± 82  که بیشتر  تروپش مستقیم-سازی مسیر فیشرطور چشمگیری کمتر از انرژی فعالمحاسبه شد که به

-Cu/ZSM دوکارهدهنده مزیت ترمودینامیکی و سینتیکی مسیر متانولی در حضور کاتالیست است و نشان kJ mol⁻¹ 110 از

 در مرحله اول واکنش زیر روی سایت های فعال مس اتفاق می افتد:. باشدمی  5

CO₂ + 3H₂ ⇌ CH₃OH + H₂O    (2                                                                                                       )  

 .شودتشکیل می بالاپذیری ، متانول با گزینشCu/ZSM-5 است. روی CO₂ شده برای سنتز متانول ازشناخته یمس کاتالیست

 می شود.  LPGمنجر به تشکیل ZSM-5  برونستد های اسیدیروی سایتمتانول   مرحله دومدر 

 نتیجه گیری -5

 Cu/ZSM-5 ستی( با استفاده از کاتالLPG) عیگاز ما دیبه منظور تول دیاکسیکربن د ونیدروژناسیه ندیپژوهش، فرآ نیدر ا

به  یریپذنشیگز نیشتریو ب CO₂ لیدرصد تبد نیبه بالاتر یابیدست یبرا نهیبه طینشان داد که شرا جیشده است. نتا یبررس

 LPG یریپذنشگزی و ٪8٫25به  ₂CO لیتبد ط،یشرا نیاست. در ا g·h·mol⁻¹ 10اقامت  زمانو  Co 410ی ، دماLPGسمت 

-واکنش واتر قی)از طر CO دیاما به طور همزمان تول دهد،یم شیرا افزا CO₂ لیواکنش، تبد یدما شی. افزادرسی ٪66٫9به 

، CO₂ لیتبد شیاز افزا یمنداست تا ضمن بهره یضرور نهیبه یانتخاب دما ن،ی. بنابرارودیبه شدت بالا م زیگس معکوس( ن

 یچندوجه عیبه گاز ما دیاکسیکربن د لیتبد ییایمیترموش ندیدما بر فرآ ریشود. تأث یریجلوگ CO دیاز رشد نامطلوب تول

به  یریپذنشیگز توانندیاما م دهند،یم حیرا ترج ریگرماگ یهاداده و واکنش شیبالاتر سرعت واکنش را افزا یاست؛ دماها

 جینتا ،یکنند. به طور کل جادیا ندیفرآ یو بازده انرژ زوریکاتال یداریدر پا ییهارا کاهش دهند و چالش عیگاز ما باتیسمت ترک

از خود  LPGبه  CO₂ لیتبد میمستق ندیدر فرآ یمناسب اریعملکرد بس Cu/ZSM-5 ستیکه کاتال دهدیمطالعه نشان م نیا

 .رودیکاربرد به شمار م نیا یبرا دوارکنندهیام یانهینشان داده و گز
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3  Hydrocarbon-pool 
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