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Abstract 

In this work, the Monte-Carlo molecular simulation was applied to study 

the adsorption of H2S and CO2 from natural gas onto silica chabazite 

zeolite. The isothermal adsorption curves of pure CH4, CO2, and H2S on 

zeolite were simulated in a pressure range of 0-200 kPa at 

the temperature of 298, 323 and 348 K. The heat of adsorption analysis 

indicated that the physical adsorption has occurred. The simulation 

results showed a good agreement with experimental data and the average 

relative error of simulated results in 298 K for those gases were reported 

as 18.31%, 6.6%, and 9.8%, respectively. The isotherm of dual and triple 

combinations of these gases has been studied in the composition range of 

70-90% of CH4. Results indicate that the tendency of chabazite for 

adsorption of H2S is much more than two other gases, because of its high 

polarity. In addition, results report that the selectivity of CO2 and H2S on 

chabazite in dual and triple gas mixtures are almost 2 and 4, respectively. 
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 4CHو  S2H ،2COسازی مولکولی جذب سطحی مخلوط گازهای شبیه

 کارلوبا استفاده از روش مونت Si-CHAروی زئولیت 
 

 3، سروش ضیائی2، حافظ مقصودی1، صبا عباسی صداقت*2، جواد رهبر شهروزی1الهام شعبانی

 صنعتی سهندکارشناس ارشد مهندسی شیمی، دانشگاه  -1

 دانشگاه صنعتی سهند شیمی، مهندسی دانشیار -2

 دانشگاه صنعتی سهند شیمی، مهندسی دکتري دانشجوي -3

 shahrouzi@sut.ac.ir :نگارپیام
 

 چکیده
 ب ا  یع  یطب گاز انیجر از 2CO و S2H حذف ۀمطالع يبرا کارلومونت یمولکول يسازهیشب مقاله نیا در

 خ ال   ص ور  ب ه   S2H و 4CH، 2COج ذ    زوترمیا یمنحن ابتدا،. استشده یبررس تیچاباز تیزئول

 نیکل و  348 و 323 ،298 يدماه ا  در لوپاس کا  یک 0-200فشار  ۀمحدود در Si-CHA تیزئول يبررو

 ،يس از هیش ب  از ش ده حس ا   يخط ا  نیانگیم کهيطوربه شد، سهیمقا یتجرب جیبا نتا و يسازهیشب

 6/6 ،3/18 بی  ترتب  ه نیکل  و 298 يدم  ا در م  ذکور يگازه  ا يب  را یتجرب   يه  اداده ب  هنس  بت

 ادام ه،  در. ب ود  گ از  سه هر یکیزیف جذ  از یحاک زین جذ  يگرما زیآنال. آمد دستبه درصد 8/9 و

  4CH گ از  90-70% بی  ترک ۀمح دود  در ف و   يگازه ا  یجزئ  س ه  و یدوجزئ   با یترک يهازوترمیا

 تی  قطب عام ل  لی  دلب ه  S2H و 2COبه جذ   تیچاباز تیزئول لینشان داد که تما جینتا. شد یبررس

و  یدوجزئ   يه ا هم در مخلوط تیچاباز يریپذانتخا  کهيطوربه است؛ متان گاز از شتریب آن يبالا

 .استآمده دستبه 4 و 2حدود  بیترتبه متان بهنسبت S2H و 2CO يبرا یجزئهم سه

 06/09/1401 تاریخ دریافت:

 20/01/1402تاریخ پذیرش: 

 99تا  85شماره صفحا : 

 

 

 :هاکلیدواژه

 ،یسطح جذ 

 ت،یچاباز تیزئول

 د،یسولفدروژنیه

 ،یمولکول يسازهیشب

 کارلومونت روش
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 مقدمه .1

س   ولفید و ک   ه وج   ود گازه   اي اس   یدي هی   دروژناز آنج   ایی

مشکلاتی همچون مسمومیت کاتالیست و  بروزاکسید باعث ديکربن

شود، ح ذف و جداس ازي ای ن    هاي شیمیایی میفرایندخوردگی در 

هاي پ الای  گ از ایف ا    فراین د گازها از گاز طبیعی نق   مهم ی در   

همچون جذ   گوناگونیهاي کند. براي جداسازي این گازها روشمی

ی ح ذف بیول وژیکی و ج ذ  س طح     فرایندغشایی،  فراینددر مایع، 

 يفراین د عن وان  توان بهیرا م یسطح جذ . [1]استپیشنهاد شده

کت حر عیما ایفاز گاز  کیاز  شوندهجذ  ۀکرد که در آن ماد فیتعر

 ایفاز متراکم جامد  کی يرو یسطح یمولکولتک ۀیلا کیکند و یم

 و هس تند  ارمتخلخلیبس يمواد هاجاذ  اکثر دهد.یم لیتشک عیما

 در ه اي فع ا   جایگ اه  ای و هاحفره ۀوارید يرو عمدتاً یسطح جذ 

 ج ذ ،  فراین د  کی   یطراح براي امروزه. ردیپذیم امکان ذره داخل

 گ  رید و  ،کنب  رهم يه  ايان  رژ تخلخ  ل، مناف  ذ، س  اختار ابت  دا

مناسب  جاذ  ،آن يمبنا بر و مطالعه  یاز پ را جاذ  يهامشخصه

در مقیاس مولکولی، ج ذ  س طحی عم دتاً     .[2]کنندیم انتخا را 

 هاي درهاي فعا  سطح جاذ  و گونهجایگاهناشی از برهمکن  بین 

ج ذ  را   فراین د ، اروه  ین این بهباتوجه کهطوريبه ؛حا  جذ  است

 .ییایمیو ج ذ  ش    یکیزیکرد: جذ  ف میتوان به دو دسته تقسیم

عن وان  )ب ه  یمولک ول نیب يروهایبرهمکن  ن وسیلۀبه یکیزیجذ  ف

 ياوندهیاز پ یجذ  ناشو  شودیم جادیواندروالس( ا يروهایمثا ، ن

 ییایمیج  ذ  ش   ون  دها،یپ بی  و تخر لیش  امل تش  ک ییایمیش  

 رايبهایی که در صنعت ترین جاذ مهم ازدر این راستا، . [3،4است]

ک ربن فع ا ،    ان د از: عب ار   ،ش وند اس تفاده م ی   2COو S2Hجذ  

لزا  از اکسید ف شدهساختههاي هاي کربنی، جاذ نانولولهها، زئولیت

نظم و دلیل ساختار م  ها به. در این بین استفاده از زئولیت[2]و غیره

 اي برخوردار است.قابل تنظیم از اهمیت ویژه هايهحفر ۀانداز

 1کرونس تد ک ه   گ ردد یمازب   1756به س ا    تیکشف زئول ۀخچیتار

ها زئولیت. [5]کرد کشف 2تیلبیاست نام با را یمعدن تیزئول نینخست

هایی ب ا  بلورین با منافذ ریز هستند که داراي حفره ۀجامدا  هیدرات

 براس اس . فرمو  ش یمیایی ی ک زئولی ت    اندآنگستروم 15تا  3ابعاد 

ت رین واح د س اختاري    کوچ ک  عن وان ب ه سلو  واحد بلورشناس ی،  

 شود:نشان داده می (1) ۀرابط صور به

 

1. Cronstedt 

2. Stilbite 

(1) 𝑀𝑥/𝑛[(𝐴𝑙𝑂2)𝑥(𝑆𝑖𝑂2)𝑦] ∙ 𝑤𝐻2𝑂 

 

ه اي آ   تعداد مولک و   wو  Mظرفیت کاتیون  nکه در این فرمو ، 

چابازی ت   .[6اس ت] زئولی ت(   دارشدنآ  ۀ)درج ازاي سلو  واحدبه

(CHA) به نس بت سیلیس یوم ب ه    ها بستهزئ ولیت ۀعنوان زیرشاخبه

 ،Ca-CHA ،K-CHAاز ن  وت  توان  دآلومینی  وم و ن  وت ک  اتیون م  ی 

Na-CHA  وCHA-Sr [7،8]باشد . 

توان ب ا  هاي جذ  سطحی و نفوذ میدرک بهتر پدیده برايازطرفی، 

بینی کرد هاي کامپیوتري میزان جذ  را پی سازياستفاده از شبیه

ه اي دوجزئ ی   ، رفتار جذ  مخلوط2022در سا   که اخیراًطوريبه

 و 4S/CH2H، 6H2S/C2H)ه اي س بک   سولفید و آلک ان گاز هیدروژن

8H3S/C2H)  متخلخ  له  اي ن  انو ن  وت از زئولی  ت  ب  رروي چه  ار 

(DDR, CHA, ACO, CAS)  س ازي مولک ولی ب ا    شبیهبا استفاده از

نت ایج نش ان داد ک ه     [.9]اس ت  ش ده مطالع ه   ک ارلو مون ت  رویکرد

 عملک رد ریزت ري هس تند،    ه اي حف ره  ۀهایی که داراي انداززئولیت

 4S/CH2Hس ولفید از مخل وط   بهتري براي جداسازي گاز هی دروژن 

 S2Hپ ذیري  هاي خروجی مرتبط با گ زین  طوري که دادهبه ؛دارند

 6H2S/C2Hه اي  گر این بود که در مخلوطتحت شرایط محیطی بیان

ه ا بزرگت ر   آن ه اي حفرههایی که قطر همراه زئولیتبه 8H3S/C2Hو 

س ولفید را  انتظار گزین  و جداس ازي هی دروژن   توان عملاًبود نمی

ب ه  [ 10]3، س ون  و همک اران  2021ت ر در س ا    داشت. کمی قبل

 ه  ااز مخل  وط گ  ازي ب  رروي ان  وات زئولی  ت  S2Hبررس  ی ج  ذ  

(CHA, BEA, MFI, LTA, FAU) ه  ا ای  ن ک  ار را پرداختن  د. آن

 بین ی رفت ار ج ذ  ب ین ج اذ  و      منظ ور پ ی   هب GCMCروش به

، S2Hعلاوه، براي افزای  ظرفیت ج ذ   شونده انجام دادند. بهجذ 

ب ا  ک ه  طوريبه ؛هاي فلزي اصلاح کردندساختار زئولیت را با کاتیون

ه اي ک اتیونی   محاسبا  تئوري تابع چگالی، میزان وابستگی زئولیت

ها نش ان دادن د ک ه    بررسی کردند. بنابراین براساس یافتهرا  S2Hبه 

آنگستروم و سطح دردس ترس   9تا  7بین  هايحفره ۀبا انداز زئولیت

کلوین و فش ار اتمس فریک    313بیشتر تمایل به جذ  موثرتري در 

 CHAس ولفید خ ال ،   صور  کل ی ب راي ج زی هی دروژن    دارد و به

که یدرحال ،کندیرا در فشار اتمسفر جذ  م S2H يهامولکو  شتریب

FAU حذف  يبراS2H  استتر مناسبدر فشار اشبات. 

 

3. Song et al. 
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 S2H ،2CO يدماهمجذ   2013[ در سا  11]مقصودي و همکاران

دم  ا و فش  ار مع  ین   ۀدر مح  دود CHA-Siرا روي زئولی  ت  4CH و

 2 او ت   1صور  تجربی ان دازه گرفتن د ک ه دو ایزوت رم لانگم ویر     به

ی جذ  متان و گازه اي اس یدي را در ش رایط آزمایش گاهی     خوببه

جذ  بالا ب ا  اکسید ديبراي گاز کربن  دهند. طبق نتایج،توضیح می

را  CHAزئولی ت   توانیم، بنابراین شده گزارشگرماي جذ  پایین 

ام ا از   جاذ  خوبی براي حذف گازهاي اسیدي از گ از مت ان یاف ت.   

و  ش ده ش گ زار خ ال    صور بهکه نتایج فقط براي هر گاز  ییآنجا

هرک دام  لازم است که اثر گازهاي مختل ف ب رهم و ایزوت رم ج ذ      

گی ري  در تحقیق حاضر تلاش شده است که با بهرهبررسی شود، لذا 

 ه اي ج ذ  ترکیب ا  دوجزئ ی و     سازي مولک ولی، منحن ی  از شبیه

نهایت بت وان از نت ایج    نظر بررسی شود تا در جزئی از گازهاي مدسه

 سازي گاز طبیعی استفاده کرد.آن براي شیرین

 

 سازی. محاسبات شبیه2

با  3متریالز استودیو مولکولی از برنامۀسازي شبیه برايدر این تحقیق 

 که به شکل کاملاًطوري، بهشده است استفاده 4میدان نیروي کامپس

یري ای ن ن وت از می دان نی رو را     ک ارگ ، ب ه [12]مشخصی در مرج ع 

کند، با این تفاو  که استفاده از یید میمنظور مطالعۀ جذ  گاز تأبه

ج ذ  گ از    يس از م د   يط ور خ اب ب را   ب ه این می دان نیروه ا   

. پس از ساخت ساختار مولکولی زئولیت چابازیت اندنشده يسازنهیبه

که در این پژوه  چابازیت سیلیسیومی فاقد آلومینی وم ب ا فرم و     

تق ارن  ت ه ش ده و ح ذف    نظر گرف(( در1)شکل ) 𝑆𝑖36𝑂72شیمیایی 

ساختار شبکه بهینه شد.  5تیفورسا شده، ابتدا با مدو ساختار ایجاد

سازي دما شبیهجذ  هم رایند، ف6سپس با استفاده از مدو  سورپشن

 ف از گ از   تهیفوگاس  عن وان ورودي ای ن م دو ،    ب ه که طوري، بهشد

 تیفعال بیاز فشار بخار اشبات اجزا و ضرا يسازهیشب يبرا ازیمورد ن

جذ  شامل  مدو  یخروج لیفالاوه، عبه شد. حسا  متراکمدر فاز 

. [13-15]بود سامانه يکل انرژ نیانگیم وجذ   کیزوستریا يگرما

روش ش ونده،  ه اي ج ذ   ساختار ساده و کوچک مولک و   بهباتوجه

 الگ   وریتم  عب   ارتی،ی   ا ب   ه  ک   ارلومون   تم   ارکوف ۀزنجی   ر

 

1. Langmuir 

2. Toth 
3. Materials Studio 

4. Compass 

5. Forcite 

6. Sorption 

کار بهها در سلو  براي تعیین جایگاه مولکو  7نگزیهست -متروپلیس

 گرفته شد.

متوالی  مرحلۀ کارلو متشکل از سهروش مونتمولکولی به سازيشبیه

سازي انرژي است که قلحدا ،فراورشپی عنوان بهاو   مرحلۀ است.

روي پیکربن  دي  تیفورس  ا م  دو  س  امانه ب  اس  اختارهاي  هم  ۀ

 (. دوم،(1)ش ود )ش کل   پایدار م ی ترین سطح انرژي پتانسیل پایین

ترمودین امیکی   هايکمیتکه طوري، بهشودرسانی انجام میبه تعاد 

 ، مرحل ۀ شود و در انتهاي این مرحل ه و خواب ساختاري کنتر  می

. از سوي دیگر، [16]ستشامل محاسبۀ نیروهاشود که تولید آغاز می

 510هاي تعادلی سازي )تعداد گامبا درنظر گرفتن زمان معقو  شبیه

منظور اطمینان بیشتر، این برنام ه  به(، 610هاي تولیدي و تعداد گام

 ک ه ط وري ب ه گام تعادلی به اجرا درآم د،   610گام تولیدي و  710با 

ب ا  در نظ ر گرفت ه ش د.     10ب ه فوگاس یته،   ه اي مرب وط  تعداد گ ام 

، [17س  امانه]آنگس  ترومی ب  راي  12 8ش  عات قط  عگ  رفتن درنظر

زن ی قس مت   ات م و روش جم ع   ی برپای ۀ واندروالس  هاي برهمکن 

ک ار  ب ه  10-3 ب ا دق ت محاس بۀ   ( 9 )روش جمع اوالدالکترواستاتیک 

 گرفته شد.

 

 

 شده.. ساختار مولکولی زئولیت چابازیت بهینه۱ شکل

Figure 1. Molecular structure of optimized chabazite zeolite. 

 

 نتایج و بحث. 3

ا رابتدا تلاش شده است که میزان جذ  گازهاي خال  در این مقاله 

س ه  ها را با مق ادیر تجرب ی مقای  برروي زئولیت چابازیت بررسی و آن

جزئ ی را  هاي گازي دوجزئی و سهسپس میزان جذ  مخلوط ،کنیم

 بررسی کنیم.

 

7. Metropolis–Hastings Algorithm 

8. Cut-Off 

9. Ewald 
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 3DMoLمدول  باشده حسابی )مولیکن( جزئ یبارها. ۱جدول 

 .سامانه یهاتمام اتمبرای 

Table 1. Partial charges (mulliken) calculated by DMoL3  
module for all system atoms.  

q (e) Site 

1.549 Si (zeolite) 

-0.774 (avg.) O (zeolite) 

-0.738 C (CH4) 

0.184 H (CH4) 

0.484 C (CO2) 

-0.242 O (CO2) 

0.251 H (H2S) 

-0.501 S (H2S) 

 

 خالص برروی زئولیت چابازیتجذب گازهای  3-1

س ازي مولک ولی ج ذ  را    نت ایج ش بیه   ،اف زار متری الز اس تودیو   نرم

 ها مقدار جذ  را بادهد که در این منحنیصور  منحنی نشان میبه

 ازاي واحد س لو  در براب ر فش ار   شونده بهواحد تعداد مولکو  جذ 

 (2) ۀرابط  با استفاده از . دهدگزارش می (برحسب کیلوپاسکا )کل 

ب ر   (ش ونده ج ذ  ) مو شونده را به میلیتوان واحد مقدار جذ می

 :تبدیل کرد (جاذ )گرم 

 

(2) 𝑞𝑒 =
𝑁𝑒

∑ 𝑥𝑖×𝑀𝑖𝑖
 

 

تع داد مولک و     eN ش ده، ج ذ   ۀمق دار م اد   eqکه در این رابط ه،  

 𝑀𝑖زئولیت و  iهاي نوت تعداد اتم 𝑥𝑖ازاي واحد سلو  و شده بهجذ 

 .است iجرم مولی اتم نوت 

نش ان   (2)در ش کل  [ 11]سازي با مقادیر تجربینتایج شبیه ۀمقایس

س ازي ب ا   میزان خط اي نت ایج ش بیه    ۀبراي محاسب. داده شده است

 شود.میاستفاده  (3) ۀهاي تجربی از رابطداده

 

(3) 𝑀𝑆𝐸 =
1

𝑁
∑ (𝑞𝑠𝑖𝑚 − 𝑞𝑒𝑥𝑝)

2𝑁
𝑘=1 

 

 348و  323شود که در دماهاي مشاهده می (a-(2))به شکل باتوجه

هاي آزمایش گاهی  سازي تطابق قابل قبولی با دادهنتایج شبیه کلوین

ش ود.  مقداري انحراف مشاهده م ی  کلوین، 298ولی در دماي ؛ دارد

ط ور  ههر چن د ب   . استدرصد  20ها کمتر از میزان خطاي کل داده

مق  دار ک م و   ب ه  کلی، میزان جذ  مت ان برروي زئ ولیت چابازی ت 

 فشاري و دمایی، در ح دود  ۀمیزان جذ  آن در این مح دود بیشینۀ

mmol/g1 ( کلوین 298در دماي )طورکه در همان. برآورد شده است

ص ور  تجرب ی   به نتایجی که بهشود، باتوجهدیده می (b-(2))شکل 

کل  وین ب  رروي ج  ذ   298در دم  اي [ 11]مقص  ودي و همک  اران

ان د،  ا اس تفاده از زئولی ت چابازی ت انج ام داده    س ولفید ب   هی دروژن 

از . داده اس ت  ها نش ان سازي مولکولی تطابق خوبی با نتایج آنشبیه

س ازي  ش بیه  ب ا توان براي سایر دماها نیز میزان جذ  را این رو می

مشاهده شده اس ت   (c-(2))به شکل باتوجه. بینی کردمولکولی پی 

اکسید خ ال  ب رروي زئولی ت    ديسازي جذ  کربنکه نتایج شبیه

CHA خوانی خوبی با نتایج تجربی دارد نیز، در سه دماي متفاو  هم

. ب  ه ج  ذ  خ  ال  مت  ان مق  ادیر ب  الاتري داردو می  زان آن نس  بت

درصد تجاوز  10شده در این حالت از میزان خطاي گزارش چنینهم

ی زان  توان به این نتیجه رسید ک ه م می (2) به شکلباتوجه .کندنمی

 ب  ه می زان ج ذ  خ ال  مت  ان و    س ولفید نس بت  ج ذ  هی دروژن  

ده د و خط اي نس بی    اکسید، مقادیر بالاتري را نش ان م ی  ديکربن

در دم اي   9%/8سازي با نتایج آزمایشگاهی معاد  ب ا  هاي شبیهداده

 .استکلوین  298

ب ه طبیع ت   وابس ته  ،ج ذ  گ از روي ی ک ج اذ  جام د      ۀمجموع

ی قطب  ری  غبراي ی ک ج اذ     .شونده استجذ  -برهمکن  جاذ 

د هاي سیلیکاتی خال  که هیچ یونی در ساختار خود ندارن  زئولیت)

ه اي  شونده، نیروجذ  -هاي جاذ ( برهمکن CHAمانند زئولیت 

ه اي  ای ن نیروه ا ت ابعی از قطبی ت مولک و      . جاذبه و دافع ه اس ت  

توانن د  میاي نیز ي لحظههایدوقطب حا نیا با. هستند شوندهجذ 

انن د  م)با قطبیت بالا  شوندهجذ هاي ولی مولکو  ،گذار باشندتأثیر

. ش وند ی جذ  م ی قطبریغجاذ   سطحبیشتر به ( سولفیدهیدروژن

توان علت ب الابودن می زان ج ذ     شده، میبه توضیحا  گفتهباتوجه

ا ب  گیري کل ی زی ر در ارتب اط    سولفید را فهمید و به نتیجههیدروژن

 :جذ  برروي زئولیت چابازیت رسیدمیزان 

 

H2S > CO2 > CH4  

 

ش ده ب ا نت ایج    سازينتایج شبیه ۀخطاي نسبی مقایس (2)در جدو  

 .تجربی براي جذ  گازهاي خال  آورده شده است
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)چابازیت( سولفید برروی زئولیت دی اکسید و هیدروژنسازی و تجربی جذب گازهای خالص متان، کربننتایج شبیه ۀ. مقایس2شکل 

 .مختلفدر سه دمای 

Figure 2. Comparison of simulation and experimental results of adsorption of pure methane, carbon dioxide, and hydrogen sulfide gases 

on zeolite (chabazite) at three different temperatures. 

 

(a) 

(b) 

(c) 
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 گازهای خالص برروی زئولیت چابازیت برحسب درصد.سازی با نتایج تجربی جذب . خطای نسبی نتایج شبیه2جدول 

Table 2. Relative error of the simulation with the experimental results of adsorption of pure gases on  
Chabazite zeolite in terms of percentage. 

Adsorption temperature 
Gas type 

348 K 323 K 298 K 

17 19 18.31 CH4 

8.07 8.8 6.57 CO2 

- - 9.81 H2S 

 

 دمای جذب لانگمویرهای هممشخصه ۀمحاسب 3-2

براي بررسی ج ذ  گازه ا روي ج اذ  از م د  ایزوت رم لانگم ویر       

ض نظ ري دارد و ب ا ف ر    ۀاستفاده شده است؛ زیرا مد  لانگمویر پای  

ت ر  مناس ب  گازها در جامدا جذ   فرایندبودن جذ ، براي لایهتک

ی دارد و هاي ایزوترم لانگمویر تفاسیر کم   مشخصه چنینهماست و 

ب ه  باتوج ه  توان ظرفیت جذ  را هم از ای ن م د  حس ا  ک رد.    می

، سازي مولکولی جذ  گازه ا دماي لانگمویر و نتایج شبیههم ۀمعادل

 دي اکس ید، هاي جذ  براي جذ  خ ال  گازه اي ک ربن   مشخصه

  (3)و در ج  دو   حس  ا  ،س  ولفید در س  ه دم  امت  ان و هی  دروژن

آم ده در  دس ت ههاي جذ  لانگمویر ب  مشخصهو با ه نشان داده شد

 در م د  ج ذبی لانگم ویر ک ه از     . مقایس ه ش ده اس ت   [ 11]مرجع

 ش ود ک ه ب رهمکن  ب ین    آی د، ف رض م ی   دس ت م ی  هب (4) ۀرابط

ش ونده،  ج ذ  -ش ونده شونده از برهمکن  بین جذ جذ  -جاذ 

 .بیشتر است

 

(4) 𝑞𝜇 = 𝑞𝜇𝑠 (
𝑏𝑝

1+𝑏𝑝
) 

 

 ش ونده ب رروي ج اذ  برحس ب    میزان ج ذ   qμدر این رابطه، که 

mmol/g ،qμs ش ونده ب رروي   ب ه ج ذ   میزان جذ  مربوط بیشینۀ

که استفاده از مد  طوريجذ  است، به ثابت bفشار کل و  pجاذ ، 

به دلایلی از جمل ه   فروندلیجبه مد  لانگمویر در این پژوه  نسبت

 (3)به جدو  باتوجهارجح است.  جذ  گازها در جامدا تشریح بهتر 

نت ایج همخ وانی خ وبی ب ا نت ایج       شود که در اکثر موارد،نتیجه می

شود که ولی در برخی موارد تطابق خوبی مشاهده نمی ،تجربی دارند

 خطاه  ایی باش  د ک  ه در ۀای  ن ع  دم تط  ابق ممک  ن اس  ت درنتیج  

 یقین اً ک ه  ط وري به ؛درسازي جذ  گاز برروي زئولیت وجود داشبیه

ه اي  مشخص ه  وج ود آم دن خط ا در   هدر ب   انتخا  نوت میدان نیرو

 فی  ط ک ه نی  ا لی  دلب ه  ن،ی  بر اعلاوه. ثر استؤدماي لانگمویر مهم

 دیجد يهاMOF و ZEO در( یآل-یآلریغ) یمعدن مواداز  ياگسترده

در  دی  جد م واد  نی  ا يب را  روی  ن دانی  م يه ا مشخصه، وجود دارد

را  ق ا  یموارد نادرست هستند، که تحق یدر برخ ای ستندیدسترس ن

در برخی م وارد نی ز ممک ن اس ت      .ندکیمحدود م یدر موارد خاص

 .گیري و عدم قطعیت باشندهاي تجربی داراي خطاي اندازهداده

 

سازی با نتایج تجربی.از شبیه آمدهدستبهی لانگمویر دماهمهای مشخصه ۀمقایس. 3جدول   

Table 3. Comparison of Langmuir isotherm parameters obtained from simulation with experimental results. 

𝐛𝐄𝐱𝐩 
(MPa-1) 

𝐪𝛍𝐬
𝐄𝐱𝐩

(
𝐦𝐨𝐥

𝐤𝐠
) 𝐛𝐬𝐢𝐦 

(MPa-1) 
𝐪𝛍𝐬

𝐬𝐢𝐦 (
𝐦𝐨𝐥

𝐤𝐠
) Temp 

(K) 
Gas 

type 
10.36 5.72 4.5 9.2 298 H2S 

3.84 6.8 5.7 4.93 298 

CO2 2.06 6.07 2.9 4.98 323 

1.13 5.57 1.7 3.87 348 

1.71 3.21 1.81 3.58 298 

CH4 1.07 2.47 0.72 3.9 323 

0.7 1.83 0.9 0.6 348 
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 گرمای جذب 3-3

ش ونده ب ا زئولی ت، تریی ر ان رژي      هاي جذ مولکو برهمکن  بین 

 .ش  ودگرم  اي ج  ذ  نی  ز ایج  اد م  ی ههم  راه دارد ک  ه درنتیج  ب  ه

 شده در عمل جذ سازيیک حالت توزیع انرژي شبیه ،(3)در شکل 

 ۀب ا اس تفاده از برنام    . پژوه  حاضر نشان داده شده است مرتبط با

 حسا نیز  CHA، گرماي جذ  گازها برروي زئولیت متریالز استودیو

تجرب ی   راهآم ده از  دس ت هبا گرماي جذ  ب   (4)شد که در جدو  

س ازي و  شکلی که گرماي جذ  در دو حال ت ش بیه  مقایسه شد، به

به ای ن نکت ه   تجربی تقریباً با یکدیگر همخوانی خوبی دارند و باتوجه

باش د، ج ذ  از ن وت     kcal/mol 55/9که اگر گرماي جذ  کمتر از 

ت وان نتیج ه   آم ده م ی  دس ت هاز مقادیر ب کهطوريفیزیکی است، به

 .استگرفت که جذ  از نوت فیزیکی 

اکسـید  دیجذب مخلوط دوجزئی گازهای متان و کربن 4-3

 برروی زئولیت چابازیت

در این حالت با س ه ترکی ب درص د متف او  از گازه اي مت ان ب ه        

در  30به  70و  20به  80، 10به  90ترتیب شامل اکسید بهديکربن

 .بررسی شدسازي شبیه راهاز  کلوین 298 دماي

شود که ب ا اف زای    این نتیجه دریافت می (4) با درنظر گرفتن شکل

اکسید و کاه  ترکیب درصد متان، منحن ی  ديترکیب درصد کربن

 .شوندجذ  این دو گاز به یکدیگر نزدیک می

 

 

 

 

 .K298  در CHAصورت مجزا برروی زئولیت به سازی جذب هر سه گازبه شبیه. احتمال توزیع انرژی مربوط3شکل 

Figure 3. Probability of energy distribution related to the simulation of the adsorption of all three gases  
separately on CHA zeolite in 298K. 

 

 سازی جذب گازها با نتایج تجربی.از شبیه آمدهدستبهگرمای جذب  ۀمقایس. 4جدول 

Table 4. Comparison of the heat of adsorption obtained from simulation with experimental results. 

∆𝐇𝐬𝐢𝐦  (
𝐤𝐜𝐚𝐥

𝐦𝐨𝐥
) ∆𝐇𝐞𝐱𝐩 (

𝐤𝐜𝐚𝐥

𝐦𝐨𝐥
) 

Adsorbed 

molecule 

5.01 4.96 CO2 

3.82 3.77 CH4 

5.61 - H2S 
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 ترتیب با ترکیب درصدهایاکسید بهدیسازی جذب مخلوط دوجزئی متان و کربن. نتایج شبیه4شکل 

(a) ۱0-90 ،(b) 20-80  و(c) 30-70 

Figure 4. The simulation results of the adsorption of a two-component mixture of methane and carbon dioxide, 

respectively, by composition percentages of (a) 90-10, (b) 80-20, and (c) 70-30 
 

 مث ا  در فش ار  ط ور  پیداس ت، ب ه   (a-(4طورک ه در ش کل ))  همان

اکسید است ديکیلوپاسکا  جذ  متان چهار برابر جذ  کربن 100

 در هم  ان فش  ار ج  ذ  مت  ان دو براب  ر و      (b-(4و در ش  کل )) 

ج ذ    اکس ید ب ه منحن ی   ديکربن منحنی جذ  (c-(4)) در شکل

 براب  ر ج  ذ   2/1مت  ان نزدی  ک ش  ده و تقریب  اً ج  ذ  مت  ان     

 .شوداکسید میديکربن

توان اکسید میديدرک بهتر میزان جذ  گازهاي متان و کربن براي

پذیري برروي زئولیت چابازیت استفاده ک رد، ب دین   از مفهوم انتخا 

 پذیري دو مولکو  متفاو  ب رروي ج اذ  زئولی ت    معنی که انتخا 

 :قابل محاسبه است( 5) ۀبا استفاده از رابط

(c) 

(b) 

(a) 
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(5) 𝑆𝑖 𝑗⁄ =
(

𝑥

𝑦
)

𝑖

(
𝑥

𝑦
)

𝑗

⁄ 

 

𝑆𝑖که در این رابطه  𝑗⁄  جزی  پذیريمیزان انتخاi     نس بت ب ه ج زیj، 

𝑥  سازي گاز برروي جاذ  با استفاده از نتایج شبیه ۀشدمقادیر جذ

ج ذ    فراین د گاز در فاز س یا  در هنگ ام ش روت     ۀمقادیر اولی 𝑦و 

پ ذیري  ش ود ک ه انتخ ا    مش اهده م ی   (5)ب ه ش کل   باتوجه. است

 ؛ب رآورد ش ده اس ت    2به متان تقریباً برابر ب ا  نسبتاکسید ديکربن

دلیل چهارقطبی بودن جذ  بهتري برروي اکسید بهديچراکه کربن

 .زئولیت چابازیت نشان داده است

 

سولفید بـرروی  جذب مخلوط دوجزئی متان و هیدروژن 3-5

 زئولیت چابازیت

همانند حال ت قب ل، ب ا ترکی ب درص دهاي مختل ف ب راي مت ان و         

 30ب  ه  70و  20ب  ه  80، 10ب  ه  90ترتی  ب س  ولفید ب  ههی  دروژن

 س ازي ک ه در   ب ه نت ایج ش بیه   باتوج ه . سازي انجام شده استشبیه

طور مث ا  در  شود که بهنشان داده شده است، دریافت می (6)شکل 

، تقریب اً  10ب ه   90جذ  متان براي نسبت  کیلوپاسکا ، 100فشار 

ولی وقتی که ترکیب درص د   ،سولفید استبرابر جذ  هیدروژن 5/2

 ؛یاب د رود، ج ذ  آن نی ز اف زای  م ی    س ولفید ب الاتر م ی   هیدروژن

، ج ذ  ه ر دو گ از تقریب اً براب ر      20ب ه   80که در ترکیب طوريبه

اف زای    %30سولفید ب ه  شود و وقتی که ترکیب درصد هیدروژنمی

ور کل ی در  ط  هب  . رس د یابد، جذ  آن به دو برابر جذ  متان میمی

ه  ایی ک ه ترکی  ب درص د مت  ان خیل ی زی  اد نباش د، عام  ل     حال ت 

بودن ترکیب درصد آن غلبه سولفید بر عامل کمبودن هیدروژنقطبی

 .کندمی

 

 

 

 
 چابازیت.اکسید برروی زئولیت دیپذیری مخلوط دوجزئی متان و کربنبه انتخاب نتایج مربوط. 5شکل 

Figure 5. The results related to the selectivity of the two-component mixture of methane and carbon dioxide on chabazite zeolite. 
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 ترتیب با ترکیب درصدهایبهسازی جذب مخلوط دوجزئی متان و هیدروژن سولفید . نتایج شبیه6شکل 

(a) ۱0-90 ،(b) 20-80  و(c) 30-70. 

Figure 6. The simulation results of the adsorption of the two-component mixture of methane and hydrogen sulfide,  
respectively, by composition percentages of (a) 90-10, (b) 80-20, and (c) 70-30. 

 

پذیري و جذ  شده براي انتخا و توضیحا  ارائه (7)به شکل باتوجه

پ ذیري  سولفید در ترکیب درصدهاي ب الاتر، انتخ ا   بالاتر هیدروژن

 3/3به متان برروي زئولیت چابازیت از مقدار سولفید نسبتهیدروژن

رس د.  کیلوپاسکا  می 200در فشار  3/5کیلوپاسکا  به  20در فشار 

 پ  ذیري ش  ود ک  ه ب  ا اف  زای  فش  ار می  زان انتخ  ا  مش  اهده م  ی

 ک ه ط وري کن د، ب ه  به متان افزای  پیدا میسولفید نسبتهیدروژن

 .است 4میزان متوسط آن در بازه فشار مذکور، برابر با 

 

(c) 

(b) 

(a) 
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 سولفید برروی زئولیت چابازیت.مخلوط دوجزئی متان و هیدروژنپذیری به انتخابنتایج مربوط. 7شکل 

Figure 7. The chabazite on lfidesu hydrogen and methane of mixture component-two the of selectivity the of results. 

 

 

 اکسید ودیجزئی گازهای متان، کربنجذب مخلوط سه 3-6

 سولفید برروی زئولیت چابازیتهیدروژن

حالت واقعی گاز طبیعی سهم عظیمی از آن  ۀکه در تصفینظر به این

ده د، ب راي نزدی ک ش دن نت ایج      هاي متان تشکیل م ی را مولکو 

جزئی در حالتی انجام سازي مخلوط سهسازي به واقعیت، شبیهشبیه

ه ا باش د.   شده است ک ه ترکی ب درص د مت ان بیش تر از س ایر گاز      

درص د از گ از طبیع ی     85ال ی   80که در حالت واقعی به اینباتوجه

سازي با سه ترکیب درصد متفاو  براي متشکل از متان است، شبیه

، 10-10–80ترتی ب  س ولفید ب ه  هی دروژن  اکس ید و ديمتان، کربن

 کلوین بررسی شد. 298در دماي  10–5–85و  5–10–85

جزئی گازها هاي جذ  مخلوط سهزيساکه شبیه (8)به شکل باتوجه

شود که دهد، این نتیجه حاصل مینشان می CHAرا برروي زئولیت 

دلیل بالابودن ترکیب درص د آن از س ایر   جذ  متان در هر حالت به

 %10سولفید در حالتی که ترکیب گازها بیشتر است. جذ  هیدروژن

س ولفید  روژناکسید بالاتر است؛ زیرا هی د ديرا دارد، از جذ  کربن

 ک  هاکس  ید دارد. درح  التیديب  ه ک  ربنقطبی  ت بیش  تري نس  بت

 س ولفید اس ت  اکس ید بیش تر از هی دروژن   ديترکیب درص د ک ربن  

س ولفید اکسید و هیدروژندي(، جذ  هر دو گاز کربنb-(8))شکل 

تقریباً یکس ان ش ده اس ت. عل ت ای ن ام ر، ترکی ب درص د ب الاتر          

س  ولفید و قطبی  ت بیش  تر  هی  دروژنب  ه نس  بتاکس  ید ديک  ربن

ک ه ای ن دو   طورياکسید است، بهديبه کربنسولفید نسبتهیدروژن

سولفید اکسید و هیدروژنديشود نمودار جذ  کربنعامل باعث می

ش ود ک ه   مشاهده م ی  (c-(8))تقریباً بر هم منطبق شوند. در شکل 

اکسید اس ت،  ديسولفید دو برابر کربنوقتی ترکیب درصد هیدروژن

که میزان جذ  تقریباً نصف حالیشود، دربرابر می 4جذ  آن تقریباً 

براب ر   5/8متان است. از طرف دیگ ر، می زان ترکی ب درص د مت ان      

توان به قابلی ت ب الاي ج ذ     که میطوريسولفید است، بههیدروژن

 چابازیت صحه گذاشت. وسیلۀبهسولفید هیدروژن

پ ذیري در مخل وط   دادن انتخ ا  اي نش ان همانند دو حالت قبل ب ر 

پذیري شکلی که انتخا استفاده شده است، به (4) ۀجزئی از رابطسه

 (9)که در ش کل  طوري. همانبررسی شددو گاز دیگر برحسب متان 

به مت ان  اکسید نسبتپذیري کربن دينشان داده شده است، انتخا 

و  2ریباً براب ر ب ا   اکسید و متان تقهمانند مخلوط دوجزئی کربن دي

ب ه مت ان همانن د مخل وط     س ولفید نس بت  پذیري هی دروژن انتخا 

 ورد شده است.ابر 4سولفید و متان تقریباً دوجزئی هیدروژن
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 ترتیب با ترکیب درصدهایسولفید بههیدروژناکسید و دیجزئی متان، کربنسازی جذب مخلوط سه. نتایج شبیه8شکل 

(a) 80-۱0-۱0 ،(b) 85-۱0-5  و(c) 85-5-۱0. 

Figure 8. Simulation results of three-component mixture adsorption of methane, carbon dioxide, and hydrogen sulfide, respectively, by 

composition percentages of (a) 80-10-10, (b) 85-10-5, and (c) 85-5-10. 

 

(c) 

(b) 

(a) 
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سولفید برروی زئولیت چابازیت. اشکال اکسید و هیدروژندیجزئی متان، کربنپذیری مخلوط سهبه انتخابنتایج مربوط. 9شکل 

 هستند. به متاناکسید و هیدروژن سولفید نسبتدیپذیری کربنبه انتخابترتیب مربوطو مثلثی به یاهدایر

Figure 9. The results related to the selectivity of the ternary mixture of methane, carbon dioxide, and hydrogen sulfide on chabazite 

zeolite. The circular and triangular shapes are respectively related to the selectivity of carbon dioxide  

and hydrogen sulfide over methane. 

 

 گیری. نتیجه4

سولفید، متان دماي گازهاي هیدروژنسازي مولکولی جذ  همشبیه

 فشاري صفر ت ا  ۀدر محدود Si-CHAاکسید روي زئولیت ديو کربن

ص ور   هکلوین ب   348و  323، 298کیلوپاسکا  و در دماهاي  200

جزئی گازها بررس ی  دوجزئی و سههاي جذ  خال  گازها و مخلوط

س ولفید ب رروي   سازي مولکولی جذ  گاز هی دروژن نتایج شبیه. شد

زئولیت چابازیت با نتایج تجربی موج ود تط ابق خ وبی نش ان داد و     

دلیل داشتن برهمکن  ق وي ب ا ج اذ ، می زان     سولفید بههیدروژن

. اکس ید و مت ان داش ت   ديب ه ج ذ  ک ربن   جذ  ب الاتري نس بت  

سازي ب راي  هاي جذ  براساس مد  لانگمویر و نتایج شبیهمشخصه

. هر سه گاز در دماهاي مختلف با مقادیر تجربی تطابق خوبی داش ت 

 ،به نت ایج ج ذ  گازه اي خ ال  ب رروي زئولی ت چابازی ت       باتوجه

ب ه می زان   سولفید نس بت گیري شد که میزان جذ  هیدروژننتیجه

 298در دماي را ر بالاتري اکسید خال  مقادیديجذ  متان و کربن

 در ج  ذ  مخل  وط دوجزئ  ی مت  ان و   . ده  دکل  وین نش  ان م  ی  

هایی که ترکیب درصد متان خیل ی زی اد   سولفید، در حالتهیدروژن

ب ودن ترکی ب   سولفید بر عامل کمبودن هیدروژننباشد، عامل قطبی

. ش ود س ولفید بیش تر م ی   کند و جذ  هیدروژندرصد آن غلبه می

سولفید پذیري هیدروژنبه قطبیت بالاي آن، انتخا باتوجه چنینهم

که با اف زای  فش ار گ از، مق دار      حسا  شد 4به متان حدود نسبت

در جذ  مخلوط دوجزئی مت ان و  . یابدپذیري نیز افزای  میانتخا 

اکس ید و ک اه    دياکسید، با افزای  ترکیب درصد ک ربن ديکربن

این دو گ از ب ه یک دیگر نزدی ک     ترکیب درصد متان، منحنی جذ  

طور کلی جذ  آن از هاکسید، بديعلت قطبیت کربنشود؛ زیرا بهمی

ک ه اخ تلاف ترکی ب درص د مت ان و      متان بیش تر اس ت و درح الی   

اکس ید ب ه   دياکسید کم باشد، میزان جذ  مت ان و ک ربن  ديکربن

سید اکديپذیري کربنانتخا  ۀنتایج محاسب .شودیکدیگر نزدیک می

شده است نیز ح اکی از هم ین واقعی ت     2به متان که برابر با نسبت
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اکس ید،  ديجزئ ی گازه اي ک ربن   به جذ  سهاز نتایج مربوط. است

عل ت ب الابودن ترکی ب    سولفید مشاهده شد که ب ه متان و هیدروژن

درصد متان در گاز طبیعی، میزان جذ  آن از دو گ از دیگ ر بیش تر    

باش د،   %10سولفیدکه ترکیب درصد هیدروژن حالتی در .خواهد بود

اکسید است، میزان جذ  بالاتري ديچون قطبیت آن بیشتر از کربن

اکس ید، عام ل   دياز ک ربن  %10خواهد داشت و در ترکی ب درص د   

س  ولفید ب  ا ترکی  ب درص  د ب  الاي   ب  ودن قطبی  ت هی  دروژن ب  الا

 ه  اي ج  ذ  ای  ن دوو منحن  ی کن  دم  یاکس  ید براب  ري ديک  ربن

پ ذیري مخل وط   ب ه انتخ ا   نتایج مربوط. شودیکدیگر نزدیک میبه 

اکس ید  ديجزئی برحسب متان همانند حالت دوجزئی براي کربنسه

اس ت ک ه   گزارش ش ده  4و  2ترتیب در حدود سولفید بهو هیدروژن

 .اکسید استديبه کربنسولفید نسبتنشانگر قطبیت بالاتر هیدروژن
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