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چكيده

رشــد فزاینــده تقاضــای جهانــی بــرای پروپیلــن بــه تحقیقاتــي گســترده بــرای یافتــن روش‏هایــي جای‏گزیــن منجــر شــده کــه بــرای 
ــن  ــد پروپیل ــرای تولی ــان ب ــک روش قابل‏اطمین ــان ی ــی اکسایشــی پروپ ــد هیدورژن‏‏زدای ــه باشــند. فرآین ــن مقرون‏به‏صرف ــد پروپیل تولی
اســت کــه هیــچ کــدام از معایــب فرآیندهــای اخیــر تولیــد پروپیلــن را نــدارد. بــا ایــن حــال، کنتــرل گزینش‏پذیــری تنهــا چالــش اصلــی 
پیــش ‏روی صنعتــی‏ شــدن ایــن فرآینــد اســت، زیــرا پروپــان و پروپیلــن می‏تواننــد بــه اکســیدهای کربــن و دیگــر محصــولات تبدیــل 
شــوند. در ایــن پژوهــش، کاتالیســت دوفلــزی وانادیــوم- نیــکل برپایــه ترکیبــی تیتانیــا- ســیلیکا بــه‏روش ترکیبــی ســل- ژل و تلقیــح 
ــا آزمون‏هــای  ــان بررســی شــد. مشــخصات کاتالیســت‏ها ب ــی اکسایشــی پروپ مرطــوب تهیــه و عمل‏کــرد آن در واکنــش هیدورژن‏زدای
ــت انجــام و  ــان در یــک راکتــور بســتر ثاب ــی اکسایشــی پروپ XRDا، BETا، FT-IR و SEM تعییــن شــدند. واکنش‏هــای هیدروژن‏زدای

ــه  ــرای نمون ــرد ب ــن عمل‏ک ــدند. بهتری ــی ش ــی C°50 بررس ــا گام دمای ــی C°550-350 ب ــازه دمای ــده در ب ــای ساخته‏ش ــام نمونه‏‏ه تم
کاتالیســتی )Si:Ti)1:1/اNi-7/5% V %7/5 بــا بــازده 14/33 % بــا مقــدار تبدیــل 41/84% بــه دســت آمــد.
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مقدمه

ــان، در  ــان و پروپ ــان، ات ــه مت ــبک، از جمل ــای س آلکان‏ه
ــد و ارزش  ــوند؛ ارزان‏ان ــت می‏‏ش ــور یاف ــی به‏وف گاز طبیع
ــا  ــد]1 و 2[. از طــرف دیگــر، ب ســوختی بالایــی نیــز دارن
افزایــش تقاضــای جهانــی بــرای اولفین‏‏هــای ســبک، 
تبدیــل ایــن پارافین‏هــای ســبک بــه اولفین‏هــای مربوطــه 
از نظــر تجــاری بــه موضوعــي مهــم تبديــل شــده اســت]3 
ــن،  ــن از اتیل ــر پروپیل ــاي بيش‏ت ــل كاربرده و 4[. به‏دلي
تقاضــای جهانــی بــرای تولیــد ایــن مــاده بســیار بیشــتر از 

دیگــر اولفین‏‏هــای ســبک اســت و انتظــار مــی‏‏رود تقاضــا 
بــرای تولیــد ایــن مــاده ســالیانه 5-6 % افزایــش یابــد]5[. 
ــه  ــود ك ــد می‏ش ــون تولی ــای گوناگ ــه روش‏ه ــن ب پروپیل
کراکینــگ در حضــور بخــار، کراکینــگ کاتالیســتی و 
مهم‏تریــن  از  پروپــان  غیراکسایشــی  هیدروژن‏زدایــی 
ــی  ــن روش ــرای یافت ــر ب ــای اخی ــتند. در دهه‏‏ه ــا هس آنه
ــيار  ــبک بس ــای س ــد اولفین‏ه ــرای تولی ــه ب مقرون‏به‏صرف
ــه‏‏ای  ــه گون ــد ب ــوب بای ــدف مطل ــت. ه ــده اس ــاش ش ت
ــد و تشــکیل کک  ــاز نباش ــالا ني ــرژی ب ــه ان ــه ب ــد ک باش
ــا فرآیندهــای  و محدودیت‏هــای ترمودینامیکــی مرتبــط ب
ــز نداشــته باشــد. ــای ســبک را ني ــد اولفین‏ه ــر تولی اخی
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ــری را  ــه بیش‏ت ــن توج ــای جای‏گزی ــن روش‏ه ــروزه ای ام
ــرای  ــی ب ــای جهان ــرا تقاض ــد زي ــب کرده‏‏ان ــود جل ــه خ ب
روبه‏افزایــش  پروپیلــن،  و  اتیلــن  به‏ویــژه  اولفین‏هــا، 
ــوان  ــان به‏عن ــی پروپ ــی اکسایش ــت]6[. هیدروژن‏زدای اس
یــک روش قابل‏اطمینــان بــرای تولیــد پروپیلــن پیشــنهاد 

ــر اســت]7[: ــش آن به‏صــورت زی ــه واکن ــده ك ش
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و  گرمازاســت  واکنشــی  اکسایشــی  هیدروژن‏زدایــی 
محدودیت‏هــای فرآیندهــای قبلــی بــرای تولیــد پروپیلــن 
ــود  ــبب می‏ش ــش س ــیژن در واکن ــور اکس ــدارد. حض را ن
ــت  ــوان از کاتالیس ــود و بت ــدود ش ــکیل کک مح ــه تش ک
ــدار آب نیــز  ــر اســتفاده کــرد. وجــود محصــول پای بيش‏ت
ــه  ــود. البت ــی می‏ش ــت ترمودينامیک ــع محدودی ــبب رف س
ــه  ــود ک ــبب می‏ش ــاد س ــی زی ــای جانب ــود واکنش‏ه وج
اکســیدهای کربــن تولیــد شــوند و گزینش‏پذیــری تولیــد 
محصــول مطلوب)پروپیلــن( چنــدان بــالا نباشــد]8[. 
ــن  ــه مطلوب‏‏تری ــا پای ــوم ب ــید وانادی ــت‏های اکس کاتالیس
کاتالیســت‏‏ها بــرای انجــام ایــن واکنــش هســتند]11-9[. 
کاتالیســت وانادیــا برپایــه ســیلیکا گزینش‏‎پذیرتریــن 
کاتالیســت و وانادیــا برپایــه تیتانیــا فعال‏تریــن کاتالیســت 
مخلــوط  در  تیتانیــا   .]13 و  مي‏شــوند]12  دانســته 
اکســیدی خــود بــا ســیلیکا می‏توانــد هــم به‏عنــوان 
ــه شــکل نواحــی بســیار  ــد و هــم ب ــاز عمــل کن ــاز آنات ف
کوچکــی در‏آیــد کــه در آنهــا ســاختار هشــت‏وجهی 
تیتانیــا بــه چهاروجهــی تبدیــل می‏شــود. به‏عــاوه، 
برهم‏‏کنشــي قوی‏تــر بیــن فــاز فعــال و فلــز ایجــاد و فــاز 

ــود]14[.  ــع مي‏ش ــر توزي ــه بهت ــال روی پای فع

مطالعــات نشــان داده‏انــد کــه مخلــوط اکســیدهای 
                                 ،]16[Ni-Ce-O  ،]15[Ni-V-O ماننــد  نیــکل  حــاوی 
ــي  17[Ni-Mo-O[، Ni-Ti-O]18[ و Ni-Zr-O]19[ فعالیت
ــای  ــان در دماه ــی پروپ ــی اکسایش ــالا در هیدروژن‏زدای ب

ــد. ــن C°500-250 دارن ــبت پایی ــه نس ب

ــا، واکنش‏‏هــای جانبــی ماننــد کراکینــگ  ــا افزایــش دم ب
تشــکیل  همین‏‌طــور  و  متــان  و  اتیلــن  بــه  پروپــان 
نتيجــه  در  می‏يابنــد،  افزايــش  کربــن  اکســیدهای 
ــر،  ــم می‏شــود. از طــرف دیگ ــن ک ــری پروپیل گزینش‏پذی
ــن  ــای ای ــر هزینه‏ه ــای پایین‏ت ــش در دماه ــام واکن انج
فرآینــد را کاهــش می‏‏دهــد. بنابرایــن امــكان كاربــرد 
کاتالیســتی کــه هــم در دماهــای پاییــن و هــم در 
ــت  ــول دارد، در صنع ــردي قابل‏قب ــالا عمل‏ک ــای ب دماه

بيش‏تــر خواهــد بــود.

بنــا بــه دلایــل گفته‏شــده در بــالا، بــه نظــر می‏‏رســد كــه 
ــه‏روش  ــده ب ــیلیکاي ساخته‏ش ــا- س ــی تیتانی ــه ترکیب پای
پایــه جداگانــه  از هــر  ســل- ژل عمل‏کــردي بهتــر 
ــوم به‏دلیــل فعالیــت  داشــته باشــد. فلــز فعــال وانادی
ــال  ــاز فع ــرای ف ــب ب ــي مناس ــد انتخاب ــش مي‏توان بالای
ــز دوم در  ــوان فل ــز به‏عن ــز نیــکل نی کاتالیســت باشــد. فل
ســاختار کاتالیســت قــرار گرفــت تــا عمل‏کــرد کاتالیســت 
ــش  ــن پژوه ــذا در ای ــد؛ ل ــود یاب ــن بهب ــای پایی در دماه
ــی  ــه ترکیب ــوم برپای ــکل- وانادی ــزی نی ــت دوفل کاتالیس
واکنــش  و عمل‏کــرد آن در  تهیــه  تیتانیــا- ســیلیکا 

ــد. ــی ش ــان بررس ــی پروپ ــی اکسایش هیدورژن‏زدای

بخش تجربی
تهیه‌ کاتالیست‌ها

کاتالیســت Ni-V/TiO2-SiO2 بــا اســتفاده از روش ترکیبــی 
ــرای  ــل- ژل ب ــد. روش س ــه ش ــح تهی ــل- ژل و تلقی س
ــح  ــپس روش تلقی ــه TiO2-SiO2 و س ــه دوگان ــاخت پای س
ــده  ــه تهیه‏ش ــال روی پای ــای فع ــرار دادن فازه ــرای ق ب
ــه کاتالیســت‏ها  ــه پای ــد. تهی ــرار گرفتن ــتفاده ق ــورد اس م
تترابوتیــل  از  اســتفاده  بــا  و  ژل  ســل-  بــه‏روش 
و   TiO2 پیش‌مــاده  به‌عنــوان   )TBOT(1اورتوتیتانــات
تترااتیــل اورتوســیلیکاتTEOS(2( به‌عنــوان پیش‌مــاده 

ــت. ــورت گرف SiO2 ص

1. Tetra-n-butyl-orthotitanate
2. Tetraethyl orthosilicate
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1. Wetness co-impregnation 
2. Perkin-Elmer 
3. Thermo Finnigan

ــد. ســپس  ــول نیــز به‌عنــوان حــال اســتفاده گردی از اتان
ســل-ژل حاصــل بــه مــدت 24 ســاعت در آون بــا دمــای   
ــا  ــس کاتالیســت ب ــرار داده ‏شــد. ســپس تکلی C° 100 ق

نــرخ حرارت‏دهــی minا/C° 5 و دمــای C° 700 در مــدت 
5 ســاعت انجــام شــد. فازهــای فلــزی در کل آزمایش‌هــا 
15 %)نیــکل و وانادیــوم( بودنــد و بــه روش تلقیــح مرطوب 
هم‏زمــان1 بــر روی پایه‌هــای ساخته‌شــده قــرار داده 
ــالا  ــد ب ــس همانن ــردن و تکلی شــدند. شــرایط خشــک ک
اســتفاده شــد. پــودر کاتالیســت به‏دســت‏آمده تحــت 
فشــار bar 200 قــرص ‏شــد و ســپس بــه ذراتــي بــا انــدازه 
متوســط mاμ 500-300 خــرد ‏شــد. نــام و درصــد وزنــی 
ــن پژوهــش در جــدول  کاتالیســت‏های ساخته‏شــده در ای

1 آمده‏انــد.

جدول 1 کاتالیست‏های ساخته‏شده با نسبت‏های مختلف فاز فعال 
و پایه.

نسبت وزنی Ni/Vنسبت وزنی TiO2-SiO2شماره نمونه
175/2575/25
250/5075/25
325/7575/25
475/2550/50
550/5050/50
625/7550/50
775/2525/75
850/5025/75
925/7525/75

تعیین مشخصات کاتالیست

ــدل  ــس م ــتگاه فیلیپ ــا دس ــا ب ــای XRD نمونه‌ه طیف‌‏ه
Xpert و مجهــز بــه یــک منبــع تشعشــع Cu-kα بــا طــول 

ــط و  ــای محی ــه و در دم ــتروم تهی ــوج 1/54056 آنگس م
ــای  ــر شــدند. نموداره ــرایط kV 40 و mA 30 فیلت در ش
ایــن آزمــون در محــدوده ˚2θ=5-75 و بــا تغییــرات 
اندازه‌گیــری  منظــور  بــه  شــده‌اند.  گــزارش‌   0/1˚
ــتگاه  ــتفاده از دس ــا اس ــز BET ب ــطح، آنالی ــاحت س مس
ــام  ــی BelJapa انج ــرکت ژاپن ــاخت ش Belsorp min II س

شــد. بــرای بررســی ارتعــاش پیوندهــا و همین‏‌طــور 

شناســایی پیوندهــای کووالانســی لیگاندهــای فلــزی 
ــد.  ــتفاده ش ــز اس ــادون قرم ــنجی م ــز از روش طیف‏‏س نی
ــدل                                    ــری م ــتگاه اندازه‏گی ــز دس ــن آنالی ــام ای ــرای انج ب
Spectrum RX I ســاخت شــركت پريكــن- المــر2 بــه كار 

ــتفاده از  ــا اس ــت ب ــی کاتالیس ــد. ریخت‏شناس ــه ش گرفت
ــد.  ــام ش ــکوپ Tescan انج ــا میکروس ــک SEM ب تکنی

آزمون راکتوری

واکنــش هیدروژن‏زدایــی اکسایشــی پروپــان در یــک 
                                                                                            1 m راکتــور بســتر ثابت لولــه‏‏ای از جنــس کوارتز)بــا طول
و قطــر داخلــی mm 6( تحــت جریــان پیوســته خــوراک و 
در فشــار اتمســفری و در بــازه دمایــی C°550-350 انجام 
شــد. بــرای هــر بــار انجــام واکنــش mg 100 کاتالیســت 
بــا مش‏بنــدی مناســب درون راکتــور جاســازی شــد. 
ــان کل ml/min 50( شــامل %20  ــا شــدت جری خوراک)ب
مولــی پروپــان، 10% اکســیژن و 70% نیتــروژن بــود. 
ترکیــب درصــد واکنش‏دهنده‏‏هــا و محصــولات گازی 
ــري  ــراف گازی ترموفينيگان3)س ــتفاده از کروماتوگ ــا اس ب
KAV 00109( مشــخص شــد. محصــولات عمــده واکنــش 

هیدروژن‏زدایــی اکسایشــی پروپــان، پروپیلــن، CO ،CO2 و 
محصــولات کراکینگ)متــان، اتیلــن و اتــان( بودنــد. بــرای 
ــاگر  ــروژن، CO و CO2 از شناس ــیژن، نیت ــایی اکس شناس
ــان و  ــان، پروپ ــن، ات ــان، اتیل ــرای شناســایی مت TCD و ب

ــن از شناســاگر FID اســتفاده شــد. پروپیل

نتیجه‏ها و بحث
)XRD(پراش‏سنجی اشعه ایکس

ــده  ــه‏ کلسینه‏ش ــه نمون ــز، س ــن آنالی ــی ای ــراي بررس ب
ــر نشــان  ــردي بهت ــت عمل‏ک ــه انتظــار می‏رف منتخــب ک
ــج  ــد. نتای ــرار گرفتن ــس ق ــعه ایک ــتگاه اش ــد در دس دهن
 1 در شــکل  ایکــس  اشــعه  پراش‌ســنجی  از  حاصــل 
ــاز  ــا در ف ــا، تیتانی ــام نمونه‌ه ــت. در تم ــده اس آورده ش
ــخصه  ــای مش ــد. پیک‏ه ــاهده ش ــاز مش ــتالی آنات کریس
2θ= 68/8 در زوایــای 25/3، 47/9، 54/3، 62/8 و TiO2

ــدند. ــاهده ش ــخصه SiO2 در 2θ= 21/9 مش ــک مش و پی
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شکل 1 الگوهای XRD برای نمونه‏های 5، 6 و 8.

نمونه شماره 5

نمونه شماره 6

نمونه شماره 8

755

)A
.U

ت)
شد

15 65554525 35

وجــود ترکیــب Ni2/44Ti0/72Si0/07O4 در زوایــای 35/6 و 
زوایــای  در   NiTiO3 و   V13Ti6O10 ترکیب‏هــای  و   56/7
ــوم(  ــکل و وانادی ــزات فعال)نی ــش فل 41/2 و 64 برهم‏‏کن
و پایــه را نشــان می‏‏دهــد]20[. هم‏چنیــن در زوایــای 
30 و 43/9 حضــور فــاز Ni3V2O8 مشــاهده می‌‏شــود کــه 
نشــان‏دهنده پیونــد ذرات نیــکل بــا وانادیــوم اســت]14[.

ــا بارگــذاری 10 % وانادیــوم، پیــک مربــوط  در نمونــه 8 ب
بــه اکســید وانادیــوم در زاویــه 2θ= 31 مشــاهده شــد کــه 
نشــان می‏‏دهــد بــا افزایــش بارگــذاری وانادیــا بــر ســطح 
کاتالیســت، ايــن مــاده تمایــل دارد به‏صــورت کریســتالی 
ــج  ــا نتای ــاهدات ب ــن مش ــه ای ــرد ک ــرار گی ــه ق روی پای

ــد]23-21[. ديگــر تحقيقــات تطابــق دارن
)BET(تعیین مساحت سطح کاتالیست‌ها

را نشان  نمونه های کاتالیستی 5، 6 و 8  جدول 2 سطح 
می‌دهد.

جدول 2 سطح ویژه برای کاتالیست‌ها با نسبت‌های مختلف پایه.

شماره 
نمونه

)Ni-V/TiO2-SiO2(نمونه کاتالیستی)m2/gr(سطح ویژه

57/5-7/5/42/5-42/586/27
67/5-7/5/28/33-56/6749/56
85-10/42/5-42/567/98

انتظــار  مختلــف  مراجــع  نتایــج  از  کــه  همان‌‌طــور 
پایــه‏اي  بــه  مربــوط  ســطح  بیش‌‏تریــن  می‏‏رفــت، 
 42/5  %wtا  TiO2-42/5  %wt اSiO2 وزنــی  نســبت  بــا 

.]24 و   20 اســت]14، 
)SEM(آزمون مکیروسکوپ الکترونی روبشی

براســاس آزمــون SEM بــراي نمونه‏‏هــای بهینه)نمونه‏‏هــای 
کاتالیســتی 5، 6 و 8(، تصاویــر شــکل‏ 2 بــه دســت 
ــا- ســیلیکا در  ــوط اکســیدی تیتانی ــد. تشــکیل مخل آمدن
ــا  ــالات كام ــات مق ــا اطلاع ــف و 2 ب ب ــکل‏های 2 ال ش
ــق دارد]24 و 25[. وجــود بلورهــای V2O5 در شــکل  تطاب
ــبت  ــوم نس ــالای وانادی ــذاری ب ــه بارگ ــوان ب 2 ج را می‏‏ت
ــن  ــکیل ای ــز تش ــش نی ــی و همکاران ــات روزت داد. تحقیق

کلوخه‏‏هــا را تاییــد كرده‏انــد]26[.
طیف‏سنجی مادون قرمز

ــرای نمونه‏هــای کاتالیســتی  در شــکل 3 نمــودار FT-IR ب
                                                                                          1100 cm-1 5، 6 و 8 آمــده ‏اســت. پیــک مشاهده‏شــده در
و cm-1 456 به‏ترتیــب بــه ارتعاشــات کششــی1 پیونــد 
 Si-O-Si پیونــد  خمشــی2  حالــت   Si-O-Si متقــارن 
اختصــاص دارد. به‏وضــوح مشــاهده می‏‏شــود کــه شــدت 
ایــن دو پیــک در نمونــه 8، کــه ســیلیکای بیش‏تــری دارد، 
                                                                           960-910 cm-1 بالاتــر اســت. پیــک مشاهده‏شــده در بــازه

ــت. ــد Ti-O-Si اس ــان‏دهنده پیون نش

1. Stretching Vibration
2. Bending Mode

2θ(°)
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شکل 2 تصویر SEM از سطح نمونه‏‏های کاتالیستی الف( شماره 5؛ ب( شماره 6 و ج( شماره 8.

جبالف

شکل 3 تصویر طیف مادون قرمز مربوط به نمونه‏های کاتالیستی 5، 6 و 8.

1450 1350 1250 1150 1050 950 850 750 650 550 450

نمونه شماره 5

نمونه شماره 6

نمونه شماره 8

cm-1

وجــود ایــن پیونــد برهم‏‏کنــش دو پایــه تیتانیا و ســیلیکا را 
                                                                                                 850-600 cm-1 نشــان می‏دهــد. وجود پیک پهــن در بــازه

نیــز نشــان‏‏دهنده وجــود فاز آناتــاز اســت]24، 25 و 27[.
فعالیت کاتالیست‏ها

نمودارهــاي  بررسی‏‎شــده،  نمونه‏هــای  مقایســه  بــرای 
تغییــرات ســه مشــخصه تبدیــل پروپــان، گزینش‏‏پذیــری 
پروپیلــن و بــازده پروپیلــن برحســب دمــا و همیــن ‏طــور 
نمــودار تغییــرات گزینش‏‏پذیــری پروپیلــن برحســب 
مقــدار تبدیــل پروپــان در شــکل‏‏های 4 تــا 7 ارايــه 
شــده‏‏اند. بــا توجــه بــه شــکل 4 در تمــام نمونه‏‏هــا، 
ــد. در  ــش میی‏‏اب ــان افزای ــل پروپ ــا، تبدی ــش دم ــا افزای ب
ــای  ــه ‏ه ــکل wt Ni 10 %)نمون ــدار نی ــا مق ــای ب نمونه‏ه
1 تــا 3( فعالیــت در گســتره دمایــی C° 550-350 از 
ــکل  ــر نی ــت کم‏ت ــه فعالی ــت ك ــر اس ــا کم‏ت ــه نمونه‏‏ه بقی
ــش  ــا افزای ــن، ب ــد. هم‏چنی ــان مي‏ده ــوم را نش از وانادی

فعالیــت   )%10  wt تــا   %  5  wt وانادیــوم)از  بارگــذاری 
ــان،  ــال یکس ــاز فع ــن ف ــر گرفت ــا در نظ ــد. ب ــر ش بيش‏ت
در نمونه‏‏هــای بــا پایــه تیتانیــا- ســیلیکا بــا نســبت 
Si/Ti=1:1(1:1( فعالیــت بالاتری مشــاهده شــد. در شــکل 
ــرای تمــام نمونه‏‏هــای  ــا ب ــری برحســب دم 5 گزینش‏‏پذی

ــت. ــده ‏اس ــان داده ش ــده نش تهیه‏‏ش

ــری  ــا، گزینش‏پذی ــام نمونه‏ه ــکل 5 در تم ــاس ش براس
ــای 5، 6  ــه ‏ه ــی دارد. نمون ــد نزول ــا رون ــا دم ــن ب پروپیل
ــد. ــا دارن ــن نمونه‏‎‏ه ــری را بی ــن گزینش‏‏پذی و 8 بالاتری

ــری  ــت، گزینش‏‏پذی ــال ثاب ــاز فع ــن ف ــر گرفت ــا در نظ ب
کم‏تــر   )Ti/Si بیش‏تــر)1/2=  تیتانیــای  بــا  نمونه‏‏هــای 
كــه  اســت  کم‏تــر  تیتانیــای  بــا  نمونه‏هــای  از 
ــا را نشــان  ــه ســیلیکا از تیتانی ــر پای ــری بالات گزینش‏پذی

می‏دهــد. 
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شکل 4 نمودار مقدار تبدیل پروپان برحسب دما برای همه نمونه‏های تهیه‏شده.

نمونه 1
نمونه 2
نمونه 3
نمونه 4
نمونه 5
نمونه 6
نمونه 7
نمونه 8
نمونه 9

350 400 450 500 550

45
40
35
30
25
20
15
10
5
0

)°C(دما

نمونه 1
نمونه 2
نمونه 3
نمونه 4
نمونه 5
نمونه 6
نمونه 7
نمونه 8
نمونه 9

شکل 5 نمودار گزینش‏‏پذیری پروپیلن برحسب دما برای همه نمونه‏‏های تهیه‏شده.

350 400 450 500 550
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شکل 6 تغییرات گزینش‏‏پذیری پروپیلن برحسب مقدار تبدیل پروپان برای همه نمونه‏های تهیه‏شده
)نمودارهای مربوط به بازده 2 %، 5 % و 10 %(.
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نمونه 1
نمونه 2
نمونه 3
نمونه 4
نمونه 5
نمونه 6
نمونه 7
نمونه 8
نمونه 9
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شکل 7 نمودار بازده پروپیلن برحسب دما برای همه نمونه‏‏های تهیه‏‏شده.

)%
ن)

پیل
پرو

ده 
باز

ــدار  ــش مق ــا افزای ــت، ب ــه ثاب ــن پای ــر گرفت ــا در نظ ب
گزینش‏‏پذیــری   )%7/5  wt تــا   %5  wt وانادیــوم)از 
نمونه‏‏هــای  گزینش‏پذیــری  امــا  ميی‏ابــد،  افزایــش 
ــه  ــی کاهــش یافت ــوم اندک ــذاری wt 10% وانادی ــا بارگ ب
ــن  ــور  در ای ــکیل بل ــد تش ــل آن می‏‏توان ــه دلی ــت ك ‏اس
گزینش‏پذیــری  تغییــرات  باشــد.  بارگــذاری  مقــدار 
ــان در شــکل 6  ــل پروپ ــدار تبدی ــن برحســب مق پروپیل

شــده‏اند. آورده 

چــون در همــه کاتالیســت‏‏های استفاده‏شــده در فرآینــد 
گزینش‏پذیــری  پروپــان  اکسایشــی  هیدروژن‏زدایــی 
ــرای  ــد، ب ــش میی‏اب ــان کاه ــل پروپ ــش تبدی ــا افزای ب
ــول  ــازده محص ــر ب ــا از پارامت ــر نمونه‏ه ــه جامع‏ت مقایس
ــدار  ــرب مق ــورت حاصل‏‏ض ــه به‏ص ــن(، ک مطلوب)پروپیل
تبدیــل پروپــان و گزینش‏پذیــری پروپیلــن تعریــف 
می‏شــود، اســتفاده شــده‏ اســت. در شــکل 7 بــرای 
ــا، نمــودار  ــرای نمونه‏ه ــن ب ــازده پروپیل ــر ب مقایســه بهت
تغییــرات بــازده برحســب دمــا رســم شــده‏ اســت. بــرای 
تمــام نمونه‏‏هــای کاتالیســتی، بــازده بــا دمــا رونــد 
ــتی 5،  ــه کاتالیس ــازده نمون ــکل 7(. ب ــودی دارد)ش صع
نمونه‏‏هــا بيش‏تــر  از ديگــر  بــازه دمایــی،  تمــام  در 
ــن  ــای 8 و 6 بهتری ــب نمونه‏‏ه ــد از آن، به‏ترتی ــود. بع ب
بــازده را بــرای کاتالیــز کــردن واکنــش هیدروژن‏زدایــی 

ــتند. ــان داش ــی پروپ اکسایش
مقایسه با کارهای پیشین

در جــدول 3 و شــکل 8 کارهــای پیشــین و ایــن پژوهش 
مقايســه شــده‏اند.

نتیجه‏گیری

ــه  ــتفاده از پای ــه اس ــد ک ــان مي‏ده ــج نش ــی نتای بررس
کاتالیســت تیتانیــا- ســیلیکا بــه‏روش ســل- ژل عمل‏کردي 
ــی اکسایشــی  نســبتا قابل‏قبــول در واکنــش هیدروژن‏‏زدای
ــه  ــین در زمين ــات پیش ــا مطالع ــه ب ــان، در مقايس پروپ
اســتفاده جداگانــه از هــر کــدام از پایه‏هــا، دارد. بالاتریــن 
ــت  ــه دس ــی ب ــز در حالت ــطح نی ــاحت س ــت و مس فعالی
ــه  ــی 1:1 تهی ــبت وزن ــا نس ــه ب ــن دو پای ــه ای ــد ک آم
شــدند. بــا افزایــش بارگــذاری وانادیــوم از wt 5% تــا 
wt 10%، فعالیــت افزایــش، امــا گزینش‏‏پذیــری ابتــدا 

ــت.  ــش ياف ــی کاه ــپس اندک ــا wt 7/5%( و س افزایش)ت
بــرای همــه کاتالیســت‌های ساخته‏شــده، بــا افزایــش 
ــی  ــش ول ــن افزای ــازده پروپیل ــان و ب ــل پروپ ــا، تبدی دم
کاتالیســت                                                                      یافــت.  کاهــش  پروپیلــن  گزینش‏پذیــری 
Si:Ti 1:1/اVاNi-%7/5 7/5% بــا بــازده 14/33% در مقــدار 
بهتریــن   550°C تبدیــل پروپــان در دمــای   %41/84
کاتالیســت بــرای انجــام ایــن واکنــش تشــخیص داده شــد.
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جدول 3 مقایسه عمل‏کرد تعدادی از کاتالیست‏ها در واکنش هیدروژن‏زدایی اکسایشی پروپان.

تبدیل دما)C°(کاتالیستردیف
پروپان)%(

بازده گزینش‏پذیری)%(
پروپیلن)%(

منبع
دیگر موادCOxپروپیلن

1P(0.05)-CoO50027/253/844/51/614/62

210%VOx/AI2O3
55015/0567/7723/738/510/1993

3)Zr/V=0.01)ZrV0.01
54057/83718/444/721/328

45% Cr/MgO (nano)45010/884/115/9-9/0829

5Sr-V-Mo50018/473/614/41213/630

614%V/AI2O3
50022/517/083/0-3/82531

74.6%VOx/AI2O3
45016/045/254/8-7/23222

83.87%V/TiO2
50030/422/877/00/26/93112

94%V/AI2O3
50020/339/860/2-8/07912

10F-V2O5/SiO2
4809/574/9325/07-7/11832

11)V-Sb-O/SiO2)Sb/V=1.9460040/165/634/4-26/30633

120.5:2:4Sr:V:Mo/AI2O3
50033/053/124/822/117/52334

1310%MoO3/K-SiO2-TiO 2
5504862/531/26/33014

14)Ce/Ni=0.5) CeNi2O27512/182/717/3-10/00735

15Ce-Ni-O300206040-1216

162.5%V/CeO2
4504/289-113/73836

17)CI/Mo=2:0)MoO3(CI)-SiO2/TiO2
55057/245/0-55/025/7437

185%V-1.9%Mg/TiO2
50028/044/0-56/012/3238

19Na2WO4/SiO2
55045/039/06/058/0177/539

204.5:1Nb/V55019/447/4-52/69/19640

2128.4%V2O5/K-SiO2
5001064/0-36/06/4041

221:1:5Nb-V-Si55037/551/0-49/019/12542

2310%Cr2O3/AI2O3
50030/060/020/020/01843

2416%V-3%K/AI2O3
4702347/811/041/210/99444

25Mg/Dy/Li/CI/O65059/839/814/754/523/845

55041/8434/2455/719/6514/329این پژوهش26
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شکل 8 نمودار عمل‏کرد تعدادی از کاتالیست‏ها در هیدروژن‏زدایی اکسایشی پروپان.
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