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Abstract

El trabajo realizado tiene como objetivo el estudio
experimental y de modelado cinético de la
oxidacion de sulfuro de hidrogeno (H,S), a presion
atmosférica y en un intervalo de temperaturas de
550-1100 °C. Los resultados han sido simulados con
el software Chemkin-Pro usando un mecanismo
detallado de reaccion compilado en este trabajo.

Introduccion

Hoy en dia, el incremento de la importancia de
fuentes de energia no convencionales, como gas
natural acido o gas de fracking, ha despertado el
interés en el uso de estos recursos sin la utilizacion
de caros procesos de desulfuracion. El sulfuro de
hidrégeno puede encontrarse en pozos de gas
natural (hasta un 30% de contenido de H,S en
volumen) y es un subproducto en variedad de
procesos industriales [1]. Sin embargo, la naturaleza
de la conversion de este compuesto sigue siendo
desconocida en muchos procesos. En este contexto,
el principal objetivo de este proyecto es estudiar la
conversion de sulfuro de hidrogeno en condiciones
de combustion, para poder predecir qué condiciones
de operacion son prometedoras para asegurar una
combustion estable, a la vez que minimizar las
emisiones contaminantes.

Método experimental

En el presente estudio lleva a cabo la oxidacion de
H,S bajo distintas atmodsferas reaccionantes: en
condiciones oxidantes (A=1.2), estequiométricas
(A=1) y condiciones reductoras (A=0.7, A=0.3). Se
considera la reaccion de oxidacion: H25+%02 -

S0, + H,0, para calcular la estequiometria, A. Los
experimentos se realizan a presion atmosférica, en
el intervalo de temperaturas 550-1100 °C y en un
reactor de flujo de cuarzo con una zona de reaccion
de 8.7 mm de didmetro interno y 200 mm de
longitud. El caudal total en todos los experimentos

es de 1 L (STP)/min, y el tiempo de residencia de
los gases en funcion de la temperatura de 195/T(K)
en segundos. Los gases reactantes son H,S, O,, NO
y nitrogeno para completar el caudal total. Ademas
de ~1% de vapor de agua, lo cual se consigue
saturando la corriente de nitrogeno a través de un
borboteador. De esta forma, se evitan reacciones de
terminacion en las paredes del reactor. A la salida
de éste se interrumpe la reaccidon con una corriente
de refrigeracion que disminuye drasticamente la
temperatura, para congelar la reacciéon. La
concentracion de H,S es de 500 ppm en todos los
experimentos. Para cuantificar H,S e H, se utiliza
un cromatografo de gases, un analizador en
continuo con sensor UV para SO, y un analizador
en continuo con sensor IR para NO.

Modelo cinético

Los resultados experimentales se analizan mediante
un modelo cinético con el software Chemkin-Pro y
utilizando el modelo de reactor flujo piston. Para
llevar a cabo la simulacion se precisa de una serie
de reacciones entre H,S, O, y NO, que se agrupan
en el llamado mecanismo de reaccidn, y que cuentan
con los correspondientes parametros cinéticos. El
mecanismo base usado puede encontrarse en detalle
en [2], el cual esta actualizado en este trabajo con un
sub-mecanismo para la conversion de H,S de la
bibliografia [3], y que incluye especies como SH,
OH y HO, de importancia en el sistema de
oxidacion de sulfuro de hidrégeno.

Resultados

Los resultados obtenidos indican que la conversion
de H,S aumenta con una mayor presencia de
oxigeno, con una temperatura de inicio de reaccion
en torno a los 650 °C en todos los casos,
independientemente de la estequiometria, Figura 1.
La presencia de NO desplaza la oxidacion de H,S a
temperaturas mas bajas en condiciones oxidantes,
mientras que en condiciones estequiométricas y
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reductoras el proceso se desplaza a temperaturas
mas altas. La concentracion de NO de entrada se ve
practicamente inalterada durante todos los
experimentos. El balance de azufre no se cumple en
condiciones en las que hay un déficit de oxigeno.
Esto se atribuye a la formacion de azufre, lo cual fue
constatado, pero no cuantificado, al observar un
deposito solido amarillo a la salida del reactor. En la
Figura 2 se puede observar un ejemplo de Ia
simulacién con el modelo cinético para uno de los
experimentos. En general, las simulaciones predicen
bien las tendencias experimentales.

Conclusiones y trabajo futuro

Los experimentos muestran una mayor conversion
del sulfuro de hidroégeno con atmosferas ricas en
oxigeno, con una temperatura de inicio de la
reaccion independiente de la estequiometria. La
oxidacion de H,S se modifica al introducir NO. El
modelo  cinético simula bien los datos
experimentales, por lo que podria utilizarse en el
disefio y optimizacién de procesos en casos reales,
tales como procesos de combustion y el proceso
Claus.
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Figura 1: Conversion de H,S frente a la temperatura para
distintas atmésferas reaccionantes (puntos vacios) y la
influencia del NO para los mismos experimentos (puntos
rellenos).
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Figura 2: Concentraciones de H,S, SO, y H, para »=1.27
en funcion de la temperatura. Datos experimentales

(puntos) y resultados del modelo cinético (lineas
discontinuas).
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