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بهينه‌سازي فرآيند اكسايش كاتاليستي 
مونوكسيدكربن به روش سطح پاسخ

چكيده
هــدف از ايــن پژوهــش، مدل‌ســازي و بهينــه کــردن پارامترهــاي عملياتــي موثــر در فراينــد اکســايش کاتاليســتي گاز مونوکســيدکربن 
ــه  ــر پاي ــه ســريم ب ــت ب ــي 1/5 از فلزکبال ــا نســبت وزن ــت- اکســيد ســريم ب ــی اکســيد کبال ــا اســتفاده از کاتاليســت 15 درصــد وزن ب
ــا  ــش ب ــداد ســي آزماي ــن منظــور تع ــش ســطح پاســخ اســت. بدي ــه طراحــي آزماي ــه روش برنام ــواره ب ــد دي ــي چن ــاي کربن نانولوله‌ه
اســتفاده از طراحــي مركــب مركــزي توســط نرم‌افــزار Design Expert 7.0.0 انجــام شــد كــه چهــار پارامتــر آزمايشــگاهي دمــا، غلظــت 
مونوکســيدکربن، غلظــت اکســيژن و ســرعت فضايــي در پنــج ســطح )2+ ،1+ ،0،1- ،2-( بــه عنــوان متغيرهــاي مســتقل انتخــاب شــدند. 
نتايــج طراحــي آزمايــش، حاکــي از صحــت اســتفاده از يــک معادلــه درجــه دوم بيــن درصــد تبديــل گاز مونوکســيدکربن )متغيــر پاســخ( 
و چهــار متغيــر مســتقل اســت. داده‌هــاي حاصــل از روش ســطح پاســخ نشــان داد کــه درصــد تبديــل بــه طــور موثــري تحــت تاثيــر 
متغيرهــاي دمــاي فراينــد و غلظــت گاز اکســيژن در خــوراک ورودي اســت. مقاديــر بهينــه پارامترهــاي مــورد مطالعــه بــراي رســيدن 
 ،200°C =بــه درصــد تبديــل 100% مونوکســيدکربن بــه دي‌اکســيدکربن تحــت فراينــد اکســايش کاتاليســتي، بديــن قــرار اســت: دمــا
ــه  ــان داد ک ــس نش ــز واريان ــي= h-1 10000. آنالي ــرعت فضاي ــيژن= .%vol 5/25، س ــت اکس ــيدکربن=ppm 780، غلظ ــت مونوکس غلظ
ضريــب همبســتگي بالايــي برابــر بــا R2=0/9994 بيــن داده‌هــاي آزمايشــگاهي و مقاديــر پيش‌بينــي شــده از مــدل فرضــي بــراي متغيــر 
پاســخ برقــرار بــوده کــه بيانگــر صحــت اســتفاده از مــدل فرضــي بــراي کاتاليســت ســاخته شــده در محــدوده شــرايط عملياتــي مــورد 

اســتفاده اســت.

ــخ،  ــطح پاس ــي، س ــاي کربن ــريم، نانولوله‌ه ــيد س ــت- اکس ــيد کبال ــتي، اکس ــايش کاتاليس ــدي: اکس ــات كلي كلم
ــس ــز واريان آنالي
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1. Sintering
2. Promoter
3. Response Surface Method (RSM)
4. Multiwalled Carbon Nanotubes (MWNTs)
5. Chemical Vapor Deposition (CVD)

مقدمه 

از احتــراق ســوخت‌هاي  گاز مونوکســيدکربن حاصــل 
ــده  ــوده کنن ــع آل ــن مناب ــي از مهم‌تري ــي يک هيدروکربن
از  يکــي  مي‌شــود]1-2[.  محســوب  زيســت  محيــط 
حــذف  جهــت  روش‌هــا  اقتصادي‌تريــن  و  موثرتريــن 
آلاينــده مونوکســيدکربن از خروجــي دودکش‌ها و وســايل 
نقليــه، فراينــد اکســايش کاتاليســتي مونوکســيدکربن بــه 
دي‌اکســيدکربن اســت ]4-3[. اگرچــه کاتاليســت‌هاي 
ســاخته شــده بــا اســتفاده از فلــزات نجيــب نظيــر پلاتيــن 
ــم ]11-10[ در  ــا ]9[، پالادي ــم ]8-7[، ط ]6-5[، رودي
ايــن فراينــد بســيار فعــال هســتند امــا ايــن کاتاليســت‌ها 
ــاي  ــی1 محدوديت‌ه ــف جوش ــالا و ت ــه ب ــل هزين ــه دلي ب
اســتفاده دارنــد ]12[. از ايــن جهــت در دهه‌هــاي اخيــر، 
ــزي  ــيد فل ــاختار اکس ــا س ــت‌هاي ب ــتفاده از کاتاليس اس
ارزان قيمــت بــا فعاليــت و پايــداري حرارتــي بــالا بســيار 
ــن  ــن اي ــت ]13[. در بي ــه اس ــرار گرفت ــه ق ــورد توج م
ــت]14-16[،  ــيد کبال ــت‌هاي اکس ــت‌ها، کاتاليس کاتاليس
ــات  ــن ]18[ خصوصي ــيد آه ــس ]17[ و اکس ــيد م اکس
ــب  ــزات نجي ــت‌هاي فل ــا کاتاليس ــابهي ب ــدي مش فراين
ــه در  ــتند ک ــان داش ــش ]19[ بي ــم و همکاران ــد. كي دارن
فراينــد اکســايش مونوکســيدکربن، اکســيد ســريم تقویــت 
ــت  ــن، كبال ــت‌هاي آه ــراي کاتاليس ــبي ب ــده2 مناس کنن
ــيژن‌هاي فعــال  ــردن اکس ــه دليــل فراهم‌ک ــز ب و منگن
ــا  ــذا ب ــت ]20[. ل ــن Ce+3 و Ce+4 اس ــت بي ــر حال و تغيي
ــه و  ــن زمين ــده در اي ــام ش ــاي انج ــه پژوهش‌ه ــه ب توج
تحقيــق قبلــي ايــن گــروه در خصــوص ســاخت و اســتفاده 
از کاتاليســت اکســيد کبالــت بــر پايــه نانولوله‌هــاي 
ــتي  ــايش کاتاليس ــد اکس ــواره در فراين ــد دي ــي چن کربن
مونوکســيدکربن ]21[، در تحقيــق حاضــر کاتاليســت 15 
درصــد وزنــی اکســيد کبالــت- اکســيد ســريم بــا نســبت 
وزنــي 1/5 از فلــز کبالــت بــه ســريم بــر پايــه نانولوله‌هــاي 
ــاخته  ــوبي س ــت روش هم‌رس ــواره، تح ــد دي ــي چن کربن
شــده و بــه بررســي پارامترهــاي موثــر بــر شــرايط 
ــه  ــيدکربن ب ــل گاز مونوکس ــد تبدي ــر درص ــي ب عمليات
دي‌اکســيدکربن پرداختــه شــده، همچنيــن ميــزان بهينــه 

ايــن پارامترهــا بــه منظــور تبديــل حداکثــر ايــن آلاينــده، 
محاســبه شــده اســت. لازم بــه ذکــر اســت جهــت بررســي 
اثــر متغيرهــاي عملياتــي دمــاي واکنــش، غلظــت آلاينــده 
خــوراک  در  اکســيژن  گاز  غلظــت  مونوکســيدکربن، 
موجــود و ميــزان مصرفــي کاتاليســت بــر درصــد تبديــل 
ــخ )RSM 3( در  ــطح پاس ــيدکربن، از روش س گاز مونوکس
ــت.  ــده اس ــتفاده ش ــطح )2+ ،1+ ،0، 1-،2-( اس ــج س پن

بخش تجربي
آماده‌سازي پايه

ــن پژوهــش  ــورد اســتفاده در اي ــواد شــيميايي م تمــام م
از درجــه خلــوص تجزيــه‌اي برخــوردار بــوده و از شــرکت 
ــه ذکــر اســت  ــد. لازم ب مــرک آلمــان خريــداري شــده ان
ــورد  ــواره )MWNTs 4( م ــد دي ــي چن ــاي کربن نانولوله‌ه
                                                                               5 CVD اســتفاده بــه عنــوان پايــه کاتاليســت، تحــت روش
ــه  ــر پاي ــدن ب ــت/ موليب ــت کبال ــتفاده از کاتاليس ــا اس ب
اكســيد منيزيــم در پژوهشــگاه صنعــت نفت ســاخته شــده 
ــه منظــور حــذف  و خالص‌ســازي نانولوله‌هــاي توليــدي ب
ناخالصي‌هــاي فلــزي بــه روش اســيد شــويي  انجــام شــده 
اســت. همچنيــن بــه منظــور حــذف کربن‌هــاي بي‌شــکل 
ــي  ــد ســاخت، از روش حرارت‌ده تشــکيل شــده در فراين
در هــوا در دمــاي C° 250 بــه مــدت نيــم ســاعت 
اســتفاده شــد ]22[. يکــي از اهــداف اســتفاده از پايــه در 
ــه  فراينــد ســاخت کاتاليســت، ايجــاد بســتري مناســب ب
منظــور توزيــع فــاز فعــال بــه صــورت يکنواخــت بــر روي 
ــت  ــه ماهي ــا ک ــت. از آنج ــالا اس ــاحت ب ــا مس ــطحي ب س
ذاتــي نانولوله‌هــاي کربنــي آبگريــز اســت، لــذا بــه منظــور 
ــد  ــي مانن ــاي قطب ــه در حلال‌ه ــي پاي ــش پراکندگ افزاي
آب، ايجــاد گروه‌هــاي عاملــي اکســيژن‌دار بــر روي ســطح 
ــاز  ــت ف ــع يکنواخ ــزايي در توزي ــش بس ــا نق ــو لوله‌ه نان
ــي  ــرده و مکان‌هاي ــا ك ــه ايف ــطوح پاي ــر روي س ــال ب فع
بــراي شــروع هســته‌زايي و رشــد ذرات فــاز فعــال ايجــاد 
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ــه منظــور ايجــاد گروه‌هــاي  مي‌شــود. در ايــن تحقيــق، ب
از  نانولوله‌هــا  ســطوح  روي  بــر  اکســيژن‌دار  عاملــي 
ــک از  ــه ي ــه ب ــي س ــبت حجم ــا نس ــيدي ب ــول اس محل
ــه مــدت h 3 در  ــه اســيد نيتريــک ب اســيد ســولفوريک ب
 60 ºC 40 در دمــاي kHz 2دســتگاه فراصــوت1 بــا بســامد
ــا  ــي شــدن ب ــس از خنث ــا پ اســتفاده شــده اســت. پايه‌ه
ــه مــدت  ــی4، ب ــا اســتفاده از صاف ــا pH =7 ب آب مقطــر ت
ــک  ــاي ºC 100 خش ــت دم ــی تح ــوره حرارت h 10 در ک

ــدند ]23-24[. ش
ساخت کاتاليست

وزنــی  درصــد   15 کاتاليســت  ســاخت  منظــور  بــه 
ــا نســبت وزنــي 1/5 از  اکســيد کبالــت- اکســيد ســريم ب
فلزکبالــت بــه ســريم بــر پايــه نانولوله‌هــاي کربنــي چنــد 
ــر مشــخصي از محلول‌هــاي يــک مــولار از  ــواره، مقادي دي
نمک‌هــاي نيتــرات کبالــت 6 آبــه و نيتــرات ســريم 6 آبــه، 
تحــت هــم زدن شــديد در دمــاي ºC 70 بــا هــم مخلــوط 
 )5 OMWNT( شــده و نانولوله‌کربنــي اکسیژن‌دارشــده
بــه انــدازه مــورد نظــر بــه محلــول نمک‌هــا اضافــه شــد و 
محلــول حاصــل بــه مــدت min 30 تحــت امــواج فراصــوت 
ــتفاده از  ــا اس ــپس ب ــت. س ــرار گرف ــاي ºC 60 ق در دم
هــم‌زن مغناطيســي، محلــول يــک مــولار کربنــات ســديم 
بــه صــورت قطــره قطــره بــه محلــول فــوق، تــا رســيدن 
pH محلــول تــا 10، اضافــه شــد و محلــول بــه مــدت يــک 

ــه  ــيدن ب ــا رس ــت و ت ــاي ºC 70 قرارگرف ــاعت در دم س
pH برابــر 7 بــا آب مقطــر شستشــو داده شــد. ســپس در 

کــوره حرارتــی بــه مــدت h 12 در دمــاي ºC 100 خشــک 
شــد. ســپس عمليــات تکليــس6 کاتاليســت ســاخته شــده 
در دمــاي ºC 550 در کــوره افقــي بــه مــدت ســه ســاعت 

تحــت گاز آرگــن انجــام شــد.
ــاخته  ــت س ــات نانوکاتاليس ــن خصوصی ــای تعیی روش‌ه

Co3O4-CeO2/OMWNT شــده 

يکــي از کاربردهــاي ميکروســکوپ الکترونــي روبشــی 
ــوه  ــت و نح ــري کاتاليس ــاختار ظاه ــي س SEM 7، بررس

ــه اســت. لازم  ــر روي ســطح پاي ــال ب ــاز فع ــي ف پراکندگ
 SEM ــتگاه ــق از دس ــن تحقي ــه در اي ــت ك ــر اس ــه ذك ب

  1. Acid Treatment 
  2. Ultrasonic System
  3. Frequency
  4. Filter
  5. Oxidized Multiwalled Carbon Nanotube (OMWNT)
  6. Calcination
  7. Scanning Electron Microscopy (SEM)
  8. Cristallinity
  9. X-ray diffraction (XRD)
10. Joint Committee on Powder Diffraction Standards (JCPDS)

فيليپــس ســاخت کشــور هلنــد بــا مــدل XL30 در 
ــر  A 2/5 اســتفاده شــده اســت. تصوي

 شــرايط kV 15 و 
SEM از کاتاليســت Co3O4-CeO2/OMWNT در شــكل 1 

ــر  ــوبي منج ــاب روش هم‌رس ــه انتخ ــد ک ــان مي‌ده نش
ــی  ــد وزن ــال 15 درص ــاز فع ــت ف ــي يکنواخ ــه پراکندگ ب
ــا نســبت وزنــي 1/5 از  اکســيد کبالــت- اکســيد ســريم ب
ــاي  ــه نانولوله‌ه ــر روي ســطح پاي ــه ســريم ب ــت ب فلزکبال
کربنــي شــده بــه نحــوی کــه اثــری از کلوخــه شــدن فــاز 
ــاختار  ــن س ــوده، همچنی ــه نب ــطح پای ــر روی س ــال ب فع
لولــه‌ای پایــه نانولولــه کربنــی در فراینــد ســاخت و 

ــت. ــه اس ــن نرفت ــت از بی ــس کاتالیس تکلی

ــي8 و  ــزان بلورينگ ــايي مي ــور شناس ــه منظ ــن ب همچني
فازهــاي تشــکيل شــده کاتاليســت 15 درصد وزنی اکســيد 
کبالــت- اکســيد ســريم بــا نســبت وزنــي 1/5 از فلزکبالت 
ــو  ــراش پرت ــا، از دســتگاه پ ــه نانولوله‌ه ــر پاي ــه ســريم ب ب
                                                                                       X’Pert MPD-Philips ــدل ــا م ــس )XRD 9( ب ــعه ايک اش
 1/54 A

 ــوج  ــول م ــا ط ــس )Cu( ب ــپ م ــه لام ــز ب مجه
ــراش  ــوي پ ــه الگ ــوط ب ــاي مرب ــد. طيف‌ه ــتفاده ش اس
نمونه‌هــا در گســتره مقاديــر θ 2 بيــن 2 تــا 70 بــا 
گام 0/02 درجــه و گام زمانــي s 15 ثبــت شــده‌اند. 
بــا  مقايســه  در  الگوهــا  ايــن  در  موجــود  پیک‌هــاي 
 10 JCPDS اطلاعــات موجــود در بانــک اطلاعاتــي کميتــه
شناســايي و الگوهــای اســتاندارد مربــوط بــه نانولوله‌هــای 
ــکل 2  ــریم در ش ــید س ــت و اکس ــید کبال ــی، اکس کربن

ــت. ــده اس ــا آورده ش ــراش نمونه‌ه پ

ــای  ــس نانولوله‌ه ــعه ایک ــو اش ــراش پرت ــف پ ــکل 2 ال ش
کربنــی، مطابــق بــا JCPDS=008-0415، در زوایــای 
ــه  ــه ب ــد ک ــان می‌ده °44/5 ،42/4 وθ = 26/ 3 2 را نش

ترتیــب مربــوط بــه صفحــات کریســتالی 101و100و 002 
می‌باشــند.
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شکل 1 تصوير SEM کاتاليست 15 درصد وزنی اکسيد کبالت- اکسيد سريم با نسبت وزني 1/5 از فلزکبالت به سريم بر پايه نانولوله‌هاي 
کربني چند ديواره
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شکل 2 الگوي XRD الف( نانولوله‌کربني چند ديواره عامل‌دار شده، ب( کاتاليست 15 درصد وزنی اکسيدکبالت بر پايه نانولوله‌کربني ج( 
کاتاليست 15 درصد وزنی اکسيدکبالت- اکسيد سريم بر پايه نانولوله‌کربني با نسبت وزني 1/5 از فلزکبالت به سريم بر پايه نانولوله‌کربني
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مقايســه پیک‌هــای شــاخص نانولوله‌هــای کربنــی در 
شــکل 2 الــف بــا )2( ب و 2 ج نشــان مي‌دهــد کــه 
ــر روي  ــريم ب ــت و س ــزات کبال ــيد فل ــذاري اکس ــا بارگ ب
نانولوله‌هــاي کربنــي، ســاختار نانــو لوله‌هــا تخريــب 
ــدت  ــزات از ش ــذاری فل ــل بارگ ــه دلی ــا ب ــده و تنه نش
ــت.  ــده اس ــته ش ــا کاس ــه نانولوله‌ه ــوط ب ــاي مرب پيک‌ه
در شــکل 2 ب پیــک مرتبــط بــا اکســيد کبالــت بــه فــرم 
 JCPDS=043-1003 ــا ــا ب ــق ب ــتالي Co3O4 مطاب کريس
ــای° 19، 31/2، 37، 38/5،  ــا در زوای ــطح نانولوله‌ه ــر س ب
ــه  ــوط ب ــه مرب ــده ک ــکیل ش 45، 56/5، 59/5 و 65 تش
بارگــذاری 15 درصــد وزنــی اکســید کبالــت بــرروی پایــه 
اســت. شــکل 2 ج- پــراش پرتــو اشــعه ایکــس کاتاليســت 
ــه نانولوله‌کربنــي را  ــر پاي اکســيدکبالت- اکســيد ســريم ب
ــا  ــريم ب ــيد س ــردن اكس ــا وارد ک ــه ب ــد ک ــان مي‌ده نش
نســبت وزنــي 1/5 از فلزکبالــت بــه ســريم، بــا توجــه بــه 
ــت ب و ج  ــت در حال ــید کبال ــزان اکس ــدن می ــت مان ثاب
بــه میــزان 15 درصــد وزنــی ، کاهــش شــدت پیک‌هــای 
ــا اکســید کبالــت در شــکل ج نســبت بــه ب را  مرتبــط ب
ــر  ــت در اث ــتر اکســید کبال ــی بیش ــه پراکندگ ــوان ب می‌ت
حضــور اکســید ســریم بــه عنــوان تقویــت کننــده نســبت 
داد. لازم بــه ذکــر اســت کــه فــاز اکســيد ســريم بــا توجــه 
 JCPDS ــق الگــوی اســتاندارد ــدک آن مطاب ــه میــزان ان ب
ــا  ــه ب ــطح پاي ــر روی س ــماره کارت 0390-075 ب ــه ش ب
ســاختار بلــوری مشــاهده نشــده اســت. مقایســه متوســط 
ــه  ــده از رابط ــت آم ــت به‌دس ــید کبال ــدازه ذرات اکس ان
شــرر1 بــا اســتفاده از میانگیــن پیک‌هــای شــاخص 
ــا کاتالیســت  اکســید کبالــت در کاتالیســت تــک فلــزی ب
ــریم  ــید س ــش اکس ــه افزای ــد ک ــان می‌ده ــزی نش دو فل
ــه ســريم منجــر  ــت ب ــز کبال ــي 1/5 از فل ــه نســبت وزن ب
 12-13 nm ــت از ــید کبال ــایز ذرات اکس ــش س ــه کاه ب
ــده  ــکل 2 ج- ش ــا nm 10 در ش ــه 9 ت ــکل 2 ب ب در ش
اســت. نتایــج آنالیــز تــک نقطــه‌ای تعیین مســاحت ســطح  
کاتالیســت‌ها بــه روش جــذب ســطحی گاز نیتــروژن 
ــش  ــان از افزای ــتگاه Quantasorb، نش ــتفاده از دس ــا اس ب
مســاحت ســطح2 کاتالیســت تــک فلــزی از m2/g 201 بــه  
ــن  ــد ای ــزی داشــته و موی m2/g 219 در کاتالیســت دو فل

مطلــب اســت کــه ورود ذرات اکســید ســریم در ســاختار 
کاتالیســت منجــر بــه کاهــش ســایز و ایجــاد پراکندگــی 
ــش  ــه و افزای ــطح پای ــر روی س ــت ب ــتر ذرات کبال بیش

ــژه کاتالیســت شــده اســت. ســطح وی
روش ارزيابي راکتوري

بــه منظــور بررســي و بهينه‌ســازي پارامترهــاي موثــر بــر 
عملکــرد کاتالیســتی در فراينــد حــذف آلاينده مونوکســيد 
ــيدکبالت-  ــی اکس ــد وزن ــت 15 درص ــن از کاتاليس کرب
اکســيد ســريم بــر پايــه نانولولــه کربنــي بــا نســبت وزنــي 
1/5 از فلزکبالــت بــه ســريم اســتفاده و ارزيابــي فراينــد در 
راکتــور کوارتــز بــا قطــر داخلــي mm 6 مجهــز بــه حــرارت 
ــت  ــه غلظ ــور تهی ــه منظ ــد. ب ــام ش ــوع K 3 انج ــنج ن س
ــدوده 60  ــن در مح ــید کرب ــده مونوکس ــبی از آلاین مناس
ــن  ــید کرب ــول 0/5% گاز مونوکس ــا ppm 1500 از کپس ت
در هلیــم، ســاخت شــرکت Technical Gas Service و 
کپســول‌های خالــص اکســیژن و هلیــم بــا خلــوص 
ــوراک  ــاي خ ــت. جريان‌ه ــده اس ــتفاده ش 99/999% اس
گازي شــامل مونوکســید کربــن و اکســیژن پــس از عبــور 
از دســتگاه هــاي کنتــرل کننــده شــدت جريــان حجمــي 
ــان حجمــي مشــخص  ــا شــدت جري و مخلــوط کننــده، ب
وارد سيســتم راکتــور شــدند. لازم بــه ذکــر اســت کــه از 
گاز هلیــوم بــه عنــوان رقیــق کننــده گازی بــرای رســاندن 
میــزان غلظــت گاز مونوکســید کربــن در محــدوده 60 تــا 
ppm 1500 اســتفاده شــده اســت. بــه منظــور اطمینــان از 

عــدم کاهــش میــزان مونوکســید کربــن در گاز خروجــی 
از راکتــور بــه واســطه پدیــده جــذب ســطحی، قبــل از هــر 
آزمایــش، ســطح کاتالیســت در معــرض گازهــای خــوراک 
ــزان غلظــت مونوکســید  ــه نحــوی کــه می ــرار گرفــت ب ق
کربــن در گاز خــوراک و خروجــی از راکتــور یکســان 
شــود. بــراي اندازه‌گیــری ميــزان غلظــت گازهــاي موجــود 
ــتر  ــه بس ــيدن ب ــل از رس ــوراک قب ــط خ ــان خ در جري
راکتــور، يــک انشــعاب از آن وارد دســتگاه انــدازه گيــري 
 CO ــه سنســورهاي ــا مــدل Testo 340مجهــز ب آلاينده‌ه

O2 مي‌شــود. و 
1.Scherrer Equation 
2. Single-point Surface Area Method
3. K-Type Thermocouple
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ــل کاتالیســتی،  ــزان تبدی ــه منظــور محاســبه دقیــق می ب
اطلاعــات عــددی حاصــل از دســتگاه آنالیــز بعــد از 
                                                                                       90 min ــا ــی )60 ت ــرایط عملیات ــه ش ــدن کلی ــت مان ثاب
پــس از شــروع هــر آزمایــش( ثبــت شــده و تمــام 
ــه  ــه مرتب ــا س ــتگاه ت ــا دس ــددی ب ــای ع اندازه‌گیری‌ه
تکــرار و متوســط میانگیــن آنهــا گــزارش شــده اســت. لازم 
بــه ذكــر اســت بــه منظــور گرمايــش راکتــور در محــدوده 
ــز  ــي مجه ــوره حرارت ــک ک ــا ºC 300 از ي ــي 100 ت دماي
بــه سيســتم کنترل‌کننــده، اســتفاده شــده اســت. در هــر 
ــورد نظــر  ــي م ــزان ســرعت فضاي ــه مي ــش بســته ب آزماي
ــي از  ــر متفاوت ــي، مقادي ــر عمليات ــك متغي ــوان ي ــه عن ب
ــه‌کار رفتــه  ــا مش‌بنــدي 100-60 ب ــودري ب کاتاليســت پ
ــي منــدرج در جــدول  ــق شــرايط عمليات اســت كــه مطاب
1، شــدت جريــان حجمــي کل گاز عبــوري از بســتر 
ــه حجــم  ــا توجــه ب ــه ب ــوده ک کاتاليســت cc/min 600 ب
ــود.  ــن مي‌ش ــي تعيي ــرعت فضاي ــي، س ــت مصرف کاتاليس
شــکل 3 شــمایی از ایــن ســامانه راکتــوری طراحــی شــده 

را نشــان می‌دهــد.

نتایج و بحث
ــي  ــاس طراح ــر اس ــي ب ــاي عمليات ــازي متغيره بهينه‌س

ــخ ــطح پاس ــه روش س ــش ب آزماي

ــي  ــرايط عمليات ــر در ش ــل موث ــن عوام ــور تعيي ــه منظ ب

مطالعــه  کربــن،  مونوکســيد  کاتاليســتي  اکسايشــي 
ــه  ــزان بهين ــن مي ــن تعيي ــا همچني ــش متغيره برهمکن
ــاي  ــت گازه ــزان غلظ ــا، مي ــر دم ــار متغي ــر چه ــا، اث آنه
ــز  ــوراک و ني ــوط خ ــيدکربن در مخل ــيژن، مونوکس اکس
ــل گاز مونوکســيدکربن  ــر درصــد تبدي ــي ب ســرعت فضاي
ــت-  ــيد کبال ــی اکس ــد وزن ــت 15 درص ــر روي کاتاليس ب
ــه  ــت ب ــي 1/5 از فلزکبال ــبت وزن ــا نس ــريم ب ــيد س اکس
ســريم بــر پايــه نانولوله‌هــاي کربنــي چنــد ديــواره 
بررســي شــد. لازم بــه ذکــر اســت بــه منظــور انجــام ايــن 
تحليــل از روش ســطح پاســخ کــه يکــي از کاربردي‌تريــن 
روش‌هــا بــه منظــور بهينه‌ســازي فرايندهــاي چنــد 
 Design متغيــره اســت ]25[ و نرم‌افــزار طراحــي آزمايــش
Expert نســخه 7 1 اســتفاده شــده اســت. مقاديــر کمينــه 

و بيشــينه متغيرهــاي عملياتــي گازهــای مونوکســید 
ــا شــرایط گازهــای خروجــی  ــق ب ــن و اکســیژن مطاب کرب
ــق  ــا، مطاب ــگاه‌ها و نیروگاه‌ه ــیاری از پالایش ــش بس دودک
ــن شــد.  ــر نشــان داده شــده در جــدول 1 تعيي ــا مقادي ب
لازم بــه ذکــر اســت بــه منظــور حصــول نتايــج منطقــي در 
ايــن مطالعــه از روش طراحــي مركــب مركــزي CCD 2 در 
 CCD پنــج ســطح اســتفاده شــده اســت. براســاس روش
بــه منظــور بررســي اثــر چهــار متغيــر منــدرج در جــدول 

1، ســي آزمايــش بــر طبــق جــدول 2 انجــام شــد.

1.Design Expert (version 7.0.0)
2. Central Composite Design (CCD)

شکل 3 شمایی از سامانه ارزیابی راکتوری فرایند اکسایش کاتالیستی

کنترل‌گر شدت جریان

راکتور

دستگاه آنالیز گازی

کوره حرارتی

CO
O2 He
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جدول 1 مقادير کمينه و بيشينه متغيرهاي مستقل

مقدار بيشينه مقدار کمينه متغير
300 100 )A (°C: دماي داکنش

10 0/5 )B (vol% :غلظت اکسيژن

1500 60 )C (ppm: غلظت مونوکسيد کربن

50000 10000 )D (h-1: سرعت فضايي

CCD جدول 2 طراحي آزمايش بر اساس روش طرح مركب مركزي
درصد تبديل آزمايشگاهيسرعت فضاييغلظت مونوكسيد كربنغلظت اكسيژندما

A ( ºC)B (vol. %)C (ppm)D (1\hr))%( Rآزمايش

12005/2578010000100

21001015005000049

32005/2515003000097/5

41005/257803000067

52000/57803000041

63000/5605000017

7200107803000098

83001015005000089

93000/5601000025

101000/515005000011

111000/5605000011/5

122005/257805000093

133001015001000099/5

1410010605000048

1510010601000054

163000/515001000024

172005/257803000099/5

182005/257803000099/5

193005/257803000094

202005/2578030000100

212005/257803000099/4

221000/5601000016

232005/257803000098

2430010605000087

25300106010000100

261000/515001000015/5

273000/515005000012

282005/2578030000100

292005/256030000100

301001015001000052/3
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شــايان ذکــر اســت از يــک معادلــه چنــد جملــه‌اي درجــه 
ــج آزمايشــگاهي  ــق نتاي ــه منظــور تطاب ــه 1( ب دوم )معادل

بــا مــدل فرضــي اســتفاده شــده اســت.
0 1 1 2 2 3 3 4 4)%(iY a a x a x a x a x= + + + + +                  

12 1 2 13 1 3 14 1 4 23 2 3 24 2 4a x x a x x a x x a x x a x x+ + + +
2 2 2 2

34 3 4 11 1 22 2 33 3 44 4a x x a x a x a x a x+ + + + +
)1(

تبديــل گاز  پاســخ درصــد  Yi متغيــر  در معادلــه 1، 
 ai, aii, متغيرهــاي مســتقل و ضرايــب xi ،مونوكســيدكربن
aij بــه ترتيــب ضرايــب رگرســيون خطــي1، درجــه دوم2 و 

ــا3 هســتند. ــل متغيره ــر متقاب اث
تطابق مدل4 و تحليل آماري5

بــا  )جــدول3(  آزمايــش  طراحــي  آناليــز شــبکه6  از 
ــر پاســخ  ــي و يــك متغي ــر عمليات ــه چهــار متغي توجــه ب
ــوري،  ــش راکت ــي آزماي ــام س ــل )R( و انج ــد تبدي درص
ــج  ــق نتاي ــه تطاب ــد ک ــت می‌آی ــي 2 به‌دس ــه تجرب معادل
آزمايشــگاهي و مــدل چنــد جملــه‌اي درجــه دوم، ارتبــاط 
ــان  ــخ را بي ــاي پاس ــتقل و متغيره ــاي مس ــن متغيره بي

 1.Linear Regression Coefficient
 2. Second Order Coefficient
 3. Interaction Coefficient
 4. Model Fitting 
 5. Statistical Analysis
 6. Matrix
 7. Model Adequacy
 8. Analysis of Variance  
 9. Significancy
10. Accuracy
11. Residual
12. Lack of Fit
13. Pure Error

ميك‌نــد.
359.811 0.8326 16.2138 3.0835*10R A B C−= − + + +       

4 65.2097*10 0.0195 ) 2.4305*10 (D AB AC− −+ + + −   
    

7 4 6) 7.8750*10 ( 1.4254*10 ) 2.500010 (AD BC BD− − −+ − + + −
9 3 25.2083*10 ) 1.9636*10 (CD A− −+ + − +

           6 2 6 2 9 2) 1.3578*10 ( ) 2.6752*10 ( ) 9.0921*10 (B C D− − −− + − + −
      
)2(

ــه منظــور ارزيابــي کفايــت مــدل7 از تحليــل  همچنيــن ب
ــج آزمايــش  ــا اســتفاده از نتاي واریانــس8 اســتفاده شــد. ب
ــر  ــراي متغي ــدل ب ــدار P م ــدول 3 مق ــق ج ــوق مطاب ف
پاســخ، کمتــر از 0/0001 اســت و نشــان‌گر آن اســت کــه 
مــدل فرضــي از تاثيرگــذاري9 بالايــي برخــوردار بــوده و بــا 

دقــت بيــش از 99/9% معنــادار هســتند.
بــا توجــه بــه شــکل 4 و مقــدار عــددي ضريب همبســتگي 
نزديــک بــه واحــد )R2= 0/9994( بــراي متغيــر پاســخ که 
ارتبــاط مقاديــر تجربــي و نتايــج حاصــل از مــدل فرضــي 
بــراي متغيــر پاســخ را بيــان مــي‌دارد، نشــان از صحــت10 

مــدل اســت.

جدول 3 نتايج تحليل واریانس براي مدل چند جمله‌ايي

متوسط مقدار Fمقدار Pتاثير گذاري
منبعجمع مربعاتدرجه آزاديمربعات

CO درصد تبديل - R   

مدل0/00011924/252652/331437132/63 <تاثيرگذار

باقيمانده 11 1/381520/68
عدم برازش 0/09833/331/801017/9812بي‌تاثير

خطاي محض 0/5452/7013

كل2937153/31
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10077/5355/0632/5910/13

100

77/53

55/06

32/59

10/13

واقعی

نی
ش‌بی

پی

شکل 4 نمودار مقادير پيش‌بيني شده براساس مقادير واقعي درصد تبديل مونوکسيدکربن

ــه تحلیــل واریانــس )جــدول 3( در خصــوص  ــا توجــه ب ب
ــل گاز  ــد تبدي ــخ درص ــر پاس ــراي متغي ــي ب ــدل فرض م
 ،)A( ــا ــتقل دم ــاي مس ــن )R(، متغيره ــيد كرب مونوكس
ــن  ــي )D( همچني ــرعت فضاي ــيژن )B( و س ــت اکس غلظ
ــرعت  ــيژن )B2( و س ــا )A2(، اکس ــه دوم دم ــرات درج اث
فضايــي )D2( در بيــن اثــرات برهمکنــش عوامــل مســتقل 

و برهمکنــش دو متغيــر دما-غلظــت اکســيژن )AB( و 
دمــا- ســرعت فضايــي )AD(، بــا داشــتن P هــاي کمتــر از 
ــه  ــد. همان‌طــور ک ــي برخوردارن ــت بالاي 0/0003 از اهمي
در شــکل 5 الــف- قابــل مشــاهده اســت، افزايــش دمــا از 
100 تــا C° 200 باعــث ازديــاد درصــد تبديــل در فراينــد 

اکســایش کاتالیســتی شــده اســت. 

50000400003000020000100001500114078042060
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شکل 5 منحني‌هاي دو بعدي اثر متغيرهاي عملياتي الف( دما، ب( غلظت اکسيژن، ج( غلظت مونوکسيد کربن، د( سرعت فضايي، بر 
درصد تبديل فرايند

بالف

دج
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گاز  تبديــل  ميــزان  بــر  دمــا  افزايــش  مثبــت  اثــر 
مونوكســيدكربن در محــدوده دمايــي C° 200-20 بــر 
روي كاتاليســت 15 درصــد وزنــی پلاتيــن بــر پايــه 
ــزارش  ــز گ ــتي ني ــايش كاتاليس ــد اكس ــن در فراين گراف
                                                                                      ،300  °C بــه  دمــا  افزايــش  بــا   .]26[ اســت  شــده 
ــوان  ــه عن ــه اســت. ب ــل اندکــی کاهــش یافت درصــد تبدي
ــدوده  ــزان 4% در مح ــه می ــل ب ــد تبدی ــت درص ــال اف مث
یکســان  عملیاتــی  شــرایط  در   200-300  °C دمایــی 
غلظــت مونوکســيدکربن ppm 780، غلظــت اکســيژن 
vol 5/25% و ســرعت فضايــي h -1 30000 در جــدول 

2 در ردیف‌هــای 23 و 19 قابــل مشــاهده اســت کــه 
می‌تــوان آن را بــه ســوختن پایــه کربنــی در حضــور 
 200 °C 5/25%( در دماهــای بالاتــر از vol( اکســیژن
ــت  ــر مثب ــکل 5 ب-، تاثي ــه ش ــه ب ــا توج ــبت داد. ب نس
افزايــش غلظــت اکســيژن از 0/5 تــا 5/25 بــر درصــد 
تبديــل حائــز اهميــت اســت کــه البتــه بــا افزايــش غلظــت 
ــيژن،درصد  ــتر از vol 5/25% از گاز اکس ــر بيش ــه مقادي ب
تبديــل ثابــت مانــده اســت. اثــر افزايشــي ميــزان اكســيژن 
بــر درصــد تبديــل را مي‌تــوان بــه افزايــش ســرعت 
اكسيداســيون مونوكســيدكربن در محيــط غني از اكســيژن 
نســبت داد ]27[. شــکل 5 ج-، بي‌اثــر بــودن غلظــت 
                                                                                                1500-60 ppm ــدوده ــن در مح ــيد کرب ــده مونوکس آلاين
را نشــان مي‌دهــد. از نظــر تئــوري مي‌بايســت بــا افزايــش 
غلظــت آلاينــده در خــوراك، ميــزان تبديــل آن كاهش يابد 
ــر غلظــت  ــش شــده، تغيي ــي آزماي ــا در شــرايط عمليات ام
ــا  ــل آن تقريب ــر روي درصــد تبدي ــن ب گاز مونوكســيد كرب
ــه  ــوان ب ــي ت ــر را م ــن ام ــل اي ــت. دلي ــوده اس ــر ب بي‌تاثي
حضــور اكســيژن بــه ميــزان بيــش از حــد مــورد نيــاز، براي 
اكسيداســيون مونوكســيد كربــن بر روي ســطح كاتاليســت 
نســبت داد ]27[. همچنيــن شــکل 5 د-، نشــان مي‌دهــد 
ــا  ــا افزايــش ســرعت فضايــي در محــدوده 10000 ت کــه ب
ــر  ــا در مقادي ــوده ام ــت ب ــل ثاب ــد تبدي h -1 30000 درص

بالاتــري از h -1 30000 بــه دليــل كاهــش زمــان لازم بــراي 
ــر روي ســطح كاتاليســت  ــن ب جــذب گاز مونوكســيد كرب
ــد  ــزان درص ــي از مي ــه، اندك ــاي مربوط ــام واكنش‌ه و انج
تبديــل فراينــد حــذف، کاســته شــده اســت. بــا توجــه بــه 

ــه  ــود ک ــخص مي‌ش ــکل 5 مش ــدي ش ــاي دو بع منحني‌ه
ــاي واکنــش در  ــا vol 5% و دم ــزان غلظــت اکســيژن ت مي
محــدوده 100 تــا C° 200 از پارامترهــاي بســيار موثــر در 
فراينــد کاتاليســتي حــذف آلاينــده مونوکســيد کربــن بوده 
ــدوده  ــيدكربن در مح ــده مونوكس ــت آلاين ــزان غلظ و مي
ــان  ــري در راندم ــدول 1 تاثي ــدرج در ج ــگاهي من آزمايش

ــدارد. ــتي ن کاتاليس

شــکل 6 الــف-، برهم‌کنــش متغيرهــاي دمــا و غلظــت گاز 
ــل نشــان  ــزان درصــد تبدي ــر مي ــوراک را ب اکســيژن در خ
هــر  در  کــه مشــاهده مي‌شــود  مي‌دهــد. همان‌طــور 
غلظتــي از اکســيژن بــا افزايــش دمــا، ميــزان درصــد تبديــل 
ــزان اکســيژن در  ــا افزايــش مي ــاد مي‌شــود. همچنيــن ب زي
هــر دمــاي ثابتــي ميــزان درصــد تبديــل افزايــش مي‌يابــد. 
بديــن معنــي کــه اثــر متقابــل ايــن دو متغيــر مســتقل بــر 
متغيــر پاســخ، اثــري مثبــت اســت. البتــه لازم بــه توضيــح 
اســت کــه در غلظت‌هــاي کــم اکســيژن، افزايــش دمــا تاثيــر 
مثبــت کمتــري نســبت بــه غلظت‌هاي بــالاي اکســيژن دارد. 
در کل ميتــوان بيــان کــرد کــه فعاليت کاتاليســتي در غلظت 
vol 0/5% در دمــاي C° 100 از کمتريــن فعاليت کاتاليســتي 

                                                                         200- 300 °C ــي ــدوده دماي ــت vol 10% در مح و در غلظ
ــر  ــکل 6 ب-، اث ــتي را دارد. ش ــت کاتاليس ــترين فعالي بيش
متقابــل دو متغيــر دمــا و ســرعت فضايــي را بر درصــد تبديل 
ــه مشــاهده  ــور ک ــد. همانط مونوکســيدکربن نشــان مي‌ده
مي‌شــود مي‌تــوان گفــت کــه در محــدوده عملياتــي 
ســرعت فضايــي از 10000 تــا h-1 30000 بــا افزايــش دمــا 
از 100 تــا C° 200 افزايــش درصــد تبديــل قابــل مشــاهده 
اســت ولــي بــا افزايــش ميــزان ســرعت فضايــي تاثيــر مثبت 
افزايــش دمــا در فراينــد بهبــود کاتاليســتي کمتــر مي‌شــود 
بــه نحوي‌کــه در ســرعت فضايــي h-1 10000 در محــدوده ي 
دمايــي C° 200 تــا 300 بالاتريــن ميزان درصــد تبديل قابل 
ــر همکنــش  ــوان گفــت کــه ب مشــاهده اســت. در کل مي‌ت
ــر درصــد تبديــل، اثــري منفــي  ايــن دو متغيــر مســتقل ب
                                                                                                 200 °C اســت. بــه بيــان ديگــر بــا افزايــش دمــا از 100 تــا
 ،30000 h-1 و کاهــش ســرعت فضايــي بــه محــدوده

ــد. ــت مي‌آي ــل به‌دس ــزان تبدي ــترين مي بيش
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ــدرج در  ــس من ــز واريان ــل آنالي ــه در تحلي ــور ک همان‌ط
ــا و  ــاي دم ــش متغيره ــم کن ــد بره ــان ش ــدول 3 بي ج
غلظــت مونوکســيد کربــن در فراينــد فعاليــت کاتاليســتي 
بي‌اثــر اســت کــه در شــکل 6 ج، نيــز ايــن امــر مشــاهده 
مي‌شــود کــه رونــد تغييــرات درصــد تبديــل در محــدوده  
60 تــا ppm 1500 از گاز مونوکســيدکربن بــا افزايــش دمــا 

از 100تــا C° 300 يکســان اســت. 

بهينه‌سازي عوامل موثر بر درصد تبديل مونوکسيد کربن

ــل  ــه عوام ــزان بهين ــت1، مي ــع مطلوبي ــتفاده از تاب ــا اس ب
موثــر بــر متغيــر پاســخ درصــد تبديــل )R( قابــل محاســبه 

1. Desirability Function 
2. Validation 

ــراي  ــده ب ــن ش ــاي تعيي ــاس محدوده‌ه ــر اس ــت. ب اس
  R چهــار متغيــر مســتقل و ميــزان حداکثــر متغيــر پاســخ
ــراي  ــي بهينــه منــدرج ب ــا 100%، شــرايط عمليات ــر ب براب
ــا شــکل 7 حاصــل شــد. ــق ب متغيرهــاي عملياتــي مطاب

اعتبار سنجي2 مدل

ــج  ــا نتاي ــق ب ــدل در تطاب ــد از صحــت م ــه منظــور تايي ب
آزمايشــگاهي، آزمايــش اعتبــار ســنجي در شــرايط بهينــه 
ــده در  ــه ش ــداد ارائ ــا اع ــق ب ــتقل مطاب ــاي مس متغيره
شــکل 7 انجــام گرفــت. نتايــج حاصــل از ايــن بررســي در 
جــدول 4 نشــان از صحــت بــالاي مــدل فرضــي بــا نتايــج 

ــي دارد.  تجرب

%.vol 6/23= غلظت اکسیژن

100/5300100

5000010000150060

C° 272/79= دما

ppm 669/75= غلظت منوکسیدکربنhا/1 41979/42= سرعت فضایی

1/000100= مطلوبیت

10011
0

شکل 7 استفاده از تابع مطلوبيت در به‌دست آوردن شرايط عملياتي بهينه
100= درصد تبدیل

جدول 4 بررسي اعتبار سنجي مدل با استفاده از مقايسه متغيرهاي پاسخ پيشنهادي مدل و نتايج تجربي در شرايط عملياتي بهينه

R متغير پاسخ

تجربي: 99/51 پيش‌بيني شده: 100

- - ميزان بهينه متغيرها
- - 273   A (°C): دماي واکنش
- - 6  B (vol.%): غلظت اکسيژن 
- - 670  C (ppm):غلظت مونوکسيد کربن   

- - 42000  D (h-1): سرعت فضايي
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نتيجه‌گيري

در يــک جمع‌بنــدي مي‌تــوان اشــاره کــرد کــه بــا 
ــب  ــي مرك ــت طراح ــخ تح ــطح پاس ــتفاده از روش س اس
ــي  ــل مســتقل عمليات ــذاري عوام ــزان تاثيرگ مركــزي، مي
دمــاي واکنــش، ســرعت فضايــي و غلظــت گازهــاي 
ــورد  ــا م ــن متغيره ــش اي ــر همکن ــن ب ــوراک، همچني خ
ارزيابــي قــرار گرفــت. متغيرهــاي دمــا، غلظــت اکســيژن و 
ســرعت فضايــي بــه عنــوان عوامــل موثر بــر ميــزان تبديل 

و غلظــت مونوکســيد کربــن بــر ميــزان تبديــل کاتاليســتي 
بي‌اثــر بــوده و در برهمکنــش عوامــل مســتقل، متغيرهــاي 
غلظــت اکســيژن و دمــا، همچنيــن دمــا و ســرعت فضايــي 
از عوامــل موثــر بــر درصــد تبديــل بودنــد. لازم بــه ذکــر 
ــاي تحــت بررســي،  ــن متغيره ــه در مقايســه بي اســت ک
ــد  ــر درص ــر را ب ــترين تاثي ــيژن بيش ــت اکس ــا و غلظ دم
تبديــل داشــتند. همچنيــن انجــام آزمــون اعتبــار ســنجي 
بــراي متغيــر پاســخ، نشــان از تطابــق مــدل فرضــي ارائــه 

ــا داده‌هــاي آزمايشــگاهي داشــت. شــده ب
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INTRODUCTION
Carbon monoxide gas from combustion of 

hydrocarbon fuels is one of the most important 

sources of environmental pollution [1,2].  One 

of the most effective and economical ways 

to remove carbon monoxide emissions from 

chimneys and vehicles is the catalytic oxidation 

process of carbon monoxide to carbon dioxide. 

It has been reported by Kim et al [3-5] reported 

that in the process of carbon monoxide oxidation, 

cerium oxide is a suitable enhancer for iron, cobalt 

and manganese catalysts due to the provision of 

active oxygenates and the switching between 

Ce+3 and Ce+4 is [6]. In the present study, a 15 

wt.% cobalt-cerium oxide catalyst with a weight 

ratio of 1.5 cobalt-cerium metal based on multi-

walled carbon nanotubes was fabricated under 

the coherence method and investigated the 

parameters affecting the operating conditions 

on the conversion percentage. The carbon 

monoxide gas is converted to carbon dioxide, 

and the optimum amount of these parameters 

is calculated for maximum conversion of this 

pollutant. To investigate the effect of operating 

variables on reaction temperature, carbon 

monoxide pollutant concentration, oxygen 

gas concentration in the feed, and catalyst 

consumption rate on carbon monoxide gas 

conversion rate, response surface methodology 

(RSM) at five levels (+ 2, +1, 0, -1, -2) was used.
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EXPERIMENTAL PROCEDURE
CATALYST PREPARATION
Cobalt-cerium oxide catalyst with a weight ra-

tio of 1.5 to metal-cerium was fabricated based 

on multi-walled carbon nanotubes. The certain 

amounts of one-molar solutions of 6-cobalt ni-

trate and 6-cerium nitrate salts were mixed to-

gether under extreme stirring at 70 °C, then 

oxygenated carbon nanotubes (OMWNTs) were 

added to solution as desired, then resulting solu-

tion was sonicated for 30 minutes at 60 °C. The 

pH of the solution was adjusted to 10, and the 

solution was heated at 70 °C for one hour, and it 

was finally washed with distilled water until pH 

value reaches to 7. It dried in a thermal oven for 

12 hours at 100 °C. The catalyst calcination per-

formed at 550 °C in a horizontal furnace under 

argon for three hours. 

CATALYTIC ACTIVITY TEST
In order to study and optimize the parameters af-

fecting the catalytic performance of the carbon 

monoxide contaminant removal process from 15% 

wt.% cobalt-cerium oxide catalyst based on 1.5% 

metal to cobalt-cerium weight ratio, the process 

was evaluated in a reactor with quartz reactor. The 

reaction temperature which was controlled by a K-

type thermocouple was inserted directly into the 

catalyst bed. The reactor temperature between 

100-300 °C uses a thermal furnace equipped with 

a control system. In each experiment, different 

amounts of powder catalyst with 60-100 mesh 

were used depending on the amount of space 

speed considered as an operational variable.

RESULTS AND DISCUSSION PHASE 
COMPOSITION ANALYSIS
Response surface methodology (RSM) employed 

for optimization of the important parameters 

in the catalytic oxidation carbon monoxide. The 

levels were employed for the different factors 

(temperature, oxygen concentration, carbon 

monoxide concentration in the feed mixture and 

the spatial velocity on the conversion rate of car-

bon monoxide gas on the catalyst), according to 

CCD. The basis for selecting the minimum and 

maximum values of the operational variables of 

carbon monoxide and oxygen was determined 

according to the conditions of the flue gas emis-

sions of many refineries and power plants. 

CATALYTIC PERFORMANCES
Increasing the temperature from 100 to 200 °C 

increased the conversion rate in the catalytic 

oxidation process, which is in line with the results 

of other researchers (Figure 1a) [7]. By increasing 

the temperature to 300 °C, the conversion rate 

decreased slightly, which can be attributed to 

the burning of the carbon base in the presence 

of oxygen (5.25% vol ) at temperatures above 

200 °C. The positive effect of increasing oxygen 

concentration from 0.5 to 5.25 has been 

shown to be due to an increase in the rate of 

carbon monoxide oxidation in an oxygen-rich 

environment (Fig. 1b) [8]. On the other hand, the 

inert concentration of carbon monoxide in the 

range of 15-60 ppm indicates that the presence 

of oxygen at a much higher level than required 

for carbon monoxide oxidation does not affect 

the catalyst surface (Figure 1c) [8]. 

The evaluation of Fig. 5d shows that with an 

increase in spatial velocity, the conversion was 

constant over the range 10000-30000 h-1 but at 

higher values than 30000 h-1 due to the reduction 

of the time required for carbon monoxide 

adsorption on the surface. 
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The catalyst and related reactions have slightly 

decreased the conversion rate of the removal 

process. According to the two-dimensional curves 

of Fig. 1d, it is shown that oxygen concentration up 

to 5% vol  and reaction temperature in the range 

of 100-100 °C  are the most effective parameters 

in the catalytic process of CO2 removal. 

gas concentration variables in the feed on the 

conversion rate were investigated in Fig. 2a. As the 

oxygen concentration increased with increasing 

temperature, the higher conversion rate was, 

i.e. the interaction of these two independent 

variables on the response variable had a positive 

effect. At low oxygen concentrations, increasing 

temperature has less positive effect. The lowest 

and highest catalytic activity were at 0.5% vol at 

concentrations of 100 °C at 10% vol concentration 

in the temperature range of -200 °C respectively.

The interaction of the two variables of 

temperature and spatial velocity on the 

conversion rate of carbon monoxide evaluated 

in Fig. 2b. In the operating range, spatial velocity 

Figure 1: Two-dimensional curves of the effect of operating variables: (a) temperature, (b) oxygen concentration, 
(c) carbon monoxide concentration, (d) spatial velocity, on process conversion percentage.

from 10000 to 130000 h observed with increasing 

temperature from 100 to 200 °C. As the rate of 

space velocity increases, the positive effect of 

temperature increase on the catalytic recovery 

process reduced, so that at the space velocity of 

h-1 10000 the temperature range of 200-200 °C 

has the highest conversion rate

The interaction of temperature and carbon 

monoxide concentration variables is ineffective 

in the catalytic activity process, as shown in Fig. 

2c, 300 °C is the same.

OPTIMIZATION OF FACTORS 
The optimal amount of factors affecting the 

conversion percentage response variable (R) can 

be calculated using the desirability Function. 

Based on the limits for the four independent 

variables and the maximum response variable R 

of 100%, the optimal operating conditions for the 

operating variables were obtained in accordance 

with Fig. 3.
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Figure 2: Three-dimensional curve of interaction of (a) temperature and oxygen concentration (b) space 
temperature and velocity (c) carbon monoxide concentration and temperature, on process conversion 
percentage.

Figure 3: Optimal operating conditions based on desirability function.
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CONCLUSIONS
In this study, the modeling and optimizing the 

effective operating parameters in the catalytic 

oxidation process of carbon monoxide gas 

(reaction temperature, spatial velocity and 

concentration of feed gases) were evaluated 

using surface response method. Temperature, 

oxygen concentration and spatial velocity as 

factors affecting the conversion rate and carbon 

monoxide concentration were not effective 

on catalytic conversion. In the interaction 

of independent factors, variables of oxygen 

concentration and temperature as well as 

temperature and spatial velocity were the factors 

affecting the conversion rate. It should be noted 

that temperature and oxygen concentration had 

the most influence on the conversion percentage 

in the variables under study.
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