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 چکیده
عنوان پایه برای سنتز تروپش، از نانوصفحات گرافن به-محیطی فرآیند فیشراین تحقیق، برای بهبود کارایی و پایداری زیستدر 

های مختلفی مانند ها با تکنیکها با روش تلقیح مرطوب تهیه شده و خصوصیات آنهای کبالت استفاده شد. این کاتالیستکاتالیست

FTIR ،ICP ،BET ،XRD ،EDX ،TPR  وTEM  ها ( بر فعالیت کاتالیست%30تا  %10بررسی گردید. تأثیر تغییر درصد وزنی کبالت )از

وزنی  %1تر، سازی بیشترین فعالیت است. برای بهینهکبالت دارای بیش %30مورد مطالعه قرار گرفت. نتایج نشان داد کاتالیست حاوی 

درجه  240و  220بار و دماهای  25ها در یک راکتور بستر ثابت تحت فشار اتالیستروتنیوم به این کاتالیست افزوده شد. عملکرد این ک

عنوان پایه کاتالیست، علاوه بر گراد با جریان گاز سنتز بررسی شد. نتایج حاکی از آن است که استفاده از نانوصفحات گرافن بهسانتی

های آزمایشگاهی نشان دادند که این شود. دادهتر میهای پاکسوخت ها و تولیدبهبود کارایی فرآیند، منجر به کاهش انتشار آلاینده

توانند تأثیرات مثبت کنند و میپذیری متان و توزیع محصولات کمک میها به بهبود تبدیل مونوکسید کربن، گزینشکاتالیست

 محیطی به همراه داشته باشند.زیست

 .راکتور بستر ثابت گرافن، صفحات نانو روتنیوم، –تالیست کبالت کاتالیست کبالت، کا تروپش، فیشر سنتزکلیدی:  کلمات
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 مقدمه

یک  (Gas-to-liquid: GTL) تبدیل گاز به مایع    

ی مهم است که در آن گاز طبیعی به کاتالیستفرآیند 

های مایع متنوعی مانند نفتا، کروزن، هیدروکربن

 این (1)شود میدیزل، بنزین، واکس و روغن تبدیل 

فرآیند با هدف تبدیل گاز طبیعی به محصولات مایع 

تر و سازگارتر با ها آسانکه حمل و نقل و فروش آن

از  است. یکیمحیط زیست هستند، توسعه یافته 

تروپش -های کلیدی در این زمینه، فرآیند فیشرروش

های پاک و با است که نقش حیاتی در تولید سوخت

های کبالت، کاتالیست انتشار کمتر دارد. این فرآیند از

کند که به کاهش آهن و روتنیوم استفاده می

محیطی و افزایش بازدهی تولید های زیستآلاینده

های کاتالیست. (2می کنند )های سبز کمک سوخت

کبالت به دلیل کارایی بالا، عمر طولانی و توانایی 

تر، به عنوان یکی از های سنگینتولید هیدروکربن

تروپش شناخته -ها در فرآیند فیشربهترین گزینه

ها منجر به تولید کاتالیستاز این  شوند. استفادهمی

شود که کیفیت و کم آلاینده می با یهاسوخت

تواند به بهبود کیفیت هوا و کاهش اثرات منفی می

یکی از عوامل حیاتی در د. محیطی کمک کنزیست

ار ، نوع پایه مورد استفاده در ساختکاتالیستکارایی 

های با سطح ویژه و حجم حفره بالا، آن است. پایه

تری برای کبالت فراهم قابلیت بارگذاری بیش

کنند، که منجر به بهبود عملکرد و کاهش انتشار می

در این زمینه، مواد . (3) دشوای میگازهای گلخانه

های خاص خود مانند مقاومت کربنی به دلیل ویژگی

قابلیت بازیافت در برابر شرایط محیطی سخت، 

فلزات و پایداری شیمیایی، انتخاب مناسبی برای پایه 

 .(4) دهای ناهمگن هستنکاتالیست

ترین مواد در گرافن، به عنوان یکی از امیدوارکننده

نانوتکنولوژی، توجه زیادی را به خود جلب کرده 

های منحصر به فرد گرافن از جمله است. ویژگی

ی عالی و توانایی سازگارسطح ویژه بالا، زیست

العاده برای جذب بالا، آن را به یک پایه فوق

از  ه است. استفادههای ناهمگن تبدیل کردکاتالیست

-در فرآیند فیشر کاتالیستگرافن به عنوان پایه 

پذیری تروپش نه تنها باعث افزایش فعالیت و گزینش

شود، بلکه به کاهش مصرف انرژی و ها میکاتالیست

 .(5-6) دکنی فرآیند نیز کمک میافزایش کارای

اند که نانوصفحات گرافن به مطالعات قبلی نشان داده

دلیل خصوصیات فیزیکی و شیمیایی منحصر به فرد 

ی را بهبود بخشند و کاتالیستتوانند فعالیت خود، می

تر و دوستدار های باکیفیتمنجر به تولید سوخت

 .(7) دمحیط زیست شون

 و Coی هاکاتالیستا سنتز در این مطالعه، هدف م

Co-Ru  با استفاده از روش تلقیح مرطوب و پایه

ها کاتالیستفیزیکی این -گرافن است. خواص شیمی

های مختلف مورد بررسی قرار با استفاده از روش

تروپش از نظر -ها در فرآیند فیشرگرفته و عملکرد آن

پذیری محصولات تبدیل مونوکسید کربن و گزینش

ین ارزیابی شده است. این تحقیق به سبک و سنگ

دنبال ارائه راهکارهای پایدارتر و کارآمدتر برای تولید 

های پاک از گاز طبیعی است که تأثیرات سوخت

 مثبتی بر محیط زیست دارد.
 

 هاروشمواد و 

 مواد اولیه

ها از نیترات برای تهیه کاتالیست

و نیترات نیتروزیل  O2.6H2)3Co(NO کبالت
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 %9/99با خلوص بیش از  3u(NO)(NOR(3 روتنیوم

ها و مادهبه عنوان پیش Sigma-Aldrich از شرکت

ها استفاده شد. نانوصفحات گرافن دهنده بهبود

تهران،  از پژوهشگاه صنعت نفت GNS شدهعاملی

 .ایران تهیه شد
 

 تهیه کاتالیست

ها با استفاده از روش تلقیح همزمان بر کاتالیست

با بارگذاری وزنی کبالت به  رافنروی نانوصفحات گ

 1درصد وزنی و روتنیوم به میزان   30، 20، 10میزان 

د، فهرست کاتالیست ها در درصد وزنی سنتز ش

های نیترات مادهپیشقابل مشاهده است.  1جدول 

کبالت و نیترات نیتروزیل روتنیوم به طور جداگانه یا 

های مشخص وزنی بر روی همزمان با نسبت

پس از تلقیح،  .حات گرافن تلقیح شدندنانوصف

 100های کاتالیست به مدت یک شب در دمای نمونه

گراد خشک شدند تا رطوبت اضافی از درجه سانتی

ها تحت جریان گاز سپس کاتالیست .بین برود

 3گراد به مدت درجه سانتی 350نیتروژن در دمای 

 .کلسینه شد  ºC min 3-1 ساعت و با نرخ افزایش دما
 

 ها.مشخصات و ترکیب درصد کاتالیست (:1)جدول 

 کاتالیست
شماره 

 کاتالیست
 مقدار کبالت

(wt %) 

مقدار 

 روتنیوم
(wt %) 

نسبت 

 روتنیوم به

 کبالت

Co/GNS C1 10 - - 

Co/GNS C2
 20 - - 

Co/GNS C3
 30 - - 

Co-Ru/GNS C4
 03  1 0333/0  

 

 کاتالیست شناسایی

  وسط دستگاهت (FTIR) قرمز مادونسنجی طیف

Perkin Elmer FT-IR های برای شناسایی گروه

 دار عاملی موجود بر سطح نانوصفحات گرافن عامل

ها با استفاده از شده استفاده شد. ترکیب کاتالیست

تعیین شد.   JEOL, JED-2300مدل EDX دستگاه

های سنتز بارگذاری کبالت و روتنیوم در کاتالیست

. گیری شداندازه ICP-AES شده با استفاده از روش

های سطح ویژه، حجم حفره و شعاع متوسط حفره

های کلسینه شده از طریق کاتالیست ها وپایه

های جذب/واجذب نیتروژن با استفاده از ایزوترم

گیری اندازه  Micromeritics, ASAP 2010 دستگاه

های شد. برای تعیین فازهای موجود در کاتالیست

   با استفاده از دستگاه XRD تهیه شده، از روش

Philips PW1840  استفاده شد. مورفولوژی

 Zeiss مدل TEM با استفاده از دستگاه هاکاتالیست

EM10C با ولتاژ kV 100 ت. مورد بررسی قرار گرف

های تهیه شده با استفاده از کاتالیست TPR هایآزمون

گیری شد. این روش اندازه TPD-TPR 2900 دستگاه

ها دروژن جذب شده برای کاهش کاتالیستمقدار هی

گراد درجه سانتی 900-25را در محدوده دمایی 

گرم از  25/0کند. برای این آزمون، گیری میاندازه

های کلسینه شده تحت جریان هیدروژن در کاتالیست

ساعت احیا  20مدت گراد به درجه سانتی 400دمای 

حت ت گراددرجه سانتی 70شد. سپس دمای نمونه تا 

جریان هیدروژن کاهش یافت و پس از آن جریان 

آرگون جایگزین هیدروژن شد و این جریان به مدت 

دقیقه ادامه یافت تا هیدروژن فیزیکی جذب شده  30

از بین برود. پس از این، دما تحت جریان آرگون با 

درجه  400در دقیقه تا گراد درجه سانتی 10نرخ 

یدروژن خروجی در افزایش یافت. طیف هگراد سانتی

یک کروماتوگراف گازی مجهز به آشکارساز هدایت 

 تشخیص داده شد.( TCD) یحرارت
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 ها در سیستم واکنشسنتز هیدروکربن

که برای بررسی  تروپش-شماتیک فرآیند فیشر

نشان  1ها استفاده شد، در شکل فعالیت کاتالیست

بستر  راکتور یک داده شده است. در این سیستم،

متر و سانتی 27/1ای عمودی با قطر داخلی هثابت لول

جریان  .متر استسانتی 5/4ارتفاع بستر کاتالیست 

گاز سنتز )هیدروژن + مونوکسید کربن( از بالا وارد 

شود. برای گرم کردن راکتور، از حمام نمک مذاب می

استفاده شد، بخش میانی شامل کاتالیست مخلوط با 

ها در راکتور بارگذاری ستاثر بود. ابتدا کاتالیماده بی

با استفاده  نششده و عملیات احیا قبل از شروع واک

گراد، درجه سانتی 380از هیدروژن خالص در دمای 

ساعت و تحت فشار اتمسفری انجام  16به مدت 

درجه  240ا ت 220شد. سپس دمای راکتور به 

سازی، گراد کاهش یافت. پس از مرحله فعالسانتی

 1به  2 کربندمونوکسیبه  ت هیدروژنگاز سنتز با نسب

 Gas Hourly Space) و با سرعت فضایی مشخص

Velocity: GHSV ) وارد راکتور شد که منجر به

بار( گردید.  25مگاپاسکال ) 2افزایش فشار راکتور تا 

ها برای همه کاتالیست تروپش-فیشری هاآزمایش

انجام شد و محصولات فرآیند )یعنی کندانسیت( از 

درجه  0و  80های گرم و سرد در دمای تله طریق

آوری شد. ترکیب و نوع محصولات گراد جمعسانتی

گازی غیر قابل تقطیر به عنوان جریان خروجی گاز 

با  Agilent 7890A توسط دستگاه آنالیزور گاز

بررسی شد. همچنین،  آشکارساز هدایت حرارتی

آوری شده از برای تحلیل محصولات مایع جمع

   DHAی گرم و سرد، از دستگاه آنالیزورهاتله

Agilent  استفاده شد و جریان گاز اضافی غیر قابل

در  های اصلیتقطیر به اتمسفر تخلیه شد. واکنش

شامل تبدیل مونوکسید کربن و  تروپش-فیشرفرایند 

های سبک و سنگین و آب هیدروژن به هیدروکربن

ر ها از نظاست. برای ارزیابی عملکرد کاتالیست

، ل مونوکسید کربنفعالیت در فرآیند، تبدی

های ها و تولید هیدروکربنپذیری هیدروکربنانتخاب

 .مورد بررسی قرار گرفتند  زنجیره بلند
 

 
مورد مطالعه در این  تروپش-شریف فرایند کی. شمات1شکل 

 پژوهش.
 

 نتایج و بحث
FTIR 

جود بر های عاملی موگروه FTIRتحلیل  2شکل     

دهد. باندهای جذبی مربوط سطح گرافن را نشان می

 mc-1 به نوسان پیوند گروه کربوکسیل با طول موج

 mc 1469-1 و پیوند حلقه آروماتیک در ناحیه 1096

برای  C-Hهای متقارن و نامتقارن مشاهده شد. کشش

2CH  3وCH  1 موج های در طول-mc 2918  وH-C 

 های مشاهده شده درکمشاهده شد. پی mc 571-1 در
1-mc 1712 1 و-mc 3425  به ترتیب مربوط به

های های کربونیل و گروهارتعاشات کششی گروه

هیدروکسیل در اسیدهای کربوکسیلیک هستند. این 

گرافن با اسید نیتریک  تیماردهند که نتایج نشان می

های کربوکسیل بر سطح گرافن باعث تشکیل گروه
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ن، پیک مشاهده شده در طول شده است. علاوه بر ای

به پیوندهای دوگانه در ساختار  mc 1572-1 موج

   .(8) گرافن مرتبط است
 

 
شده به  عامل داراز گرافن نانو صفحه   FTIR فی. ط2شکل 

 عنوان پایه ی کاتالیست.
 

ICP 
در  ICPها با استفاده از تحلیل ترکیب کاتالیست    

دهند شان مینشان داده شده است. نتایج ن 2جدول 

که مقدار بارگذاری کبالت و روتنیوم به مقادیر 

ها صحت سنتز بنابراین این دادهتئوریک نزدیک است 

 .(9)کنند ها را اثبات میکاتالیست
 

مقایسه ی مقادیر کبالت و روتنیوم تئوری و واقعی  (:2)جدول 

 .ICPحاصل از آنالیز 

 مقدار روتنیوم
(wt %) 

 مقدار کبالت
(wt %) اره کاتالیستشم 

ICP تئوری ICP تئوری 

- - 52/9 10 C1 

- - 35/19 20 C2
 

- - 63/28 30 C3
 

84/4 1 62/28 30 C4
 

 

 

 

 

BET 
 گیری سطح ویژهبرای اندازه BETآزمایش    

ذ بر ، شعاع متوسط منافمترمربع بر گرم برحسب

متر ذ برحسب سانتی، و حجم منافحسب نانومتر

ها انجام شد و ها و کاتالیستیهپامکعب بر گرم برای 

نشان داده شده است. مقدار هر  3نتایج آن در جدول 

تر از های کلسینه شده کمسه پارامتر در کاتالیست

های ها است که این کاهش به دلیل پوشش سایتپایه

فعال و انسداد منافذ توسط فلزات فعال )کبالت و 

داده روتنیوم( در طول فرآیند سنتز کاتالیست رخ 

و همکاران،  Li ;2021و همکاران،  Fangاست )

(. با افزایش مقدار روتنیوم در کاتالیست 2022

دوفلزی، تفاوت قابل توجهی در حجم منافذ و اندازه 

 BETشود، اما سطح ویژه متوسط منافذ مشاهده نمی

تواند یابد که این موضوع میدر کاتالیست افزایش می

بالت در کاتالیست تر کبه علت وجود ذرات کوچک

 باشد.

 

 .BETنتایج آزمون مطالعه سطح ویژه  (:3جدول )

 قطر منافذ
(nm) 

 حجم منافذ
(cm3/g) 

 سطح ویژه
(m2/g) 

 شماره کاتالیست

- 04/2 690 GNS 

442/4 54/1 624 C1 

383/4 44/0 577 C2
 

382/4 42/0 560 C3
 

444/4 50/0 590 C4 

 

XRD 

فازهای کریستالی  برای شناسایی XRD آنالیز    

روتنیوم بر روی -های کبالت و کبالتکاتالیست

های مشاهده ، پیک3گرافن استفاده شد. طبق شکل 

مربوط به  درجه 53/43 و 73/25شده در زوایای 

های اکسید کبالت که بر سطح گرافن هستند. پیک
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، 9/36، 36/32، 18اند، در زوایای گرافن تشکیل شده

درجه مشاهده شد.  21/65و  35/59، 6/46

مشاهده درجه  9/36ترین پیک در زاویه واضح

اکسید کبالت  (10) شود. بر اساس مطالعات قبلیمی

تشکیل  4O3Coمعمولاً به شکل  XRD در الگوی

پیک مشخص شده اکسید کبالت برای تعیین  .شودمی

اندازه ذرات کبالت با استفاده از معادله شرر استفاده 

نشان داده شده است. با  4شد و نتایج در جدول 

(، در %30-%10افزایش میزان درصد کبالت )

. در یافتکاتالیستهای تک فلزی اندازه بلور افزایش 

(، اندازه نانوبلورهای C4دو فلزی ) کاتالیستیک 

 کاتالیستنانومتر در مقایسه با یک  1.5اکسید کبالت 

. روتنیوم با (11-12)تر بود م( کC3فلزی منفرد )

یزان برهم کنش ذرات ریزتر با پایه  برای کاهش م

گیری این ذرات کوچکتر روی سطح و در شکل

نهایت افزایش تعداد ذرات ریز روی سطح به عنوان 

ذرات مستقل که قابلیت احیای بالاتری دارند عمل 

کند. وجود این ذرات کوچک اضافه شده روی می

سطح کاتالیست میانگین اندازه ذرات را کاهش می 

 دهد.

 
-C1الگوی پراش پرتو ایکس برای کاتالیست های  (:3)شکل 

C4. 
 

 بر اساس معادله شرر. 4O2COاندازه ذرات  (:4)جدول 

 
3 4Co Od nm شماره کاتالیست 

2/5 C1
 

7/2 C2
 

1/8 C3
 

2/2 C4
 

EDX  و  TPR 

کاتالیست برای اطمینان از حضور تمامی عناصر در    

 EDX های. در طیفبررسی شد EDX های، طیفها

های مربوط ، پیکC2و C1 هایمربوط به کاتالیست

و همچنین در  به عناصر کربن، اکسیژن، کبالت

مشاهده  های مربوط به روتنیوم، پیکC4 تکاتالیس

دهنده ها نشانشد. حضور اکسیژن در نمونه

های فلز بر سطح کاتالیست است. این اکسیداسیون اتم

  .نمایش داده شده است 4 لمشاهده در شک
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 .C4و  C1برای کاتالیست  EDXآنالیز  (:4)شکل

 

 TPRالگوهای 5شکل در   TPRآزمایش

در  ارائه شده است. C4 تا C1 هایکاتالیست

های اول کاتالیست  با درصدهای متفاوت کبالت، پیک

و  371-291و دوم احیا به ترتیب در گستره دماهای 

در همچنین د، شگراد ظاهر سانتی درجه 350-550

های اضافی مشاهده شد پیکتعدادی TPR های پیک

دهنده وجود تعدادی  ها نشانین پیککه وجود ا

ذرات کبالت است که در دماهای متفاوت احیا می 

نشان داده شد،   XRDشوند. همان گونه که در نتایج  

تر کبالت، ساختار کاتالیست با درصد وزنی پایین

های ساختاری داشته و میزان نقصآمورف تری 

تر است و با افزایش موجود در سطح کاتالیست بیش

های ساختاری کمدرصد وزنی کبالت تعداد این نقص

تر می شود و با افزایش مقدار کبالت موجود روی 

سطح کاتالیست، فرآیند احیا سخت تر شده و احیا در 

دمای بالاتری انجام خواهد شد. معمولا نسبت 

وزن مصرف شده در مرحله اول احیا به مرحله هیدر

است. میزان هیدروژن مصرف شده در  3به  1دوم 

تر از مقدار مورد انتظار است و این مرحله اول کم

تر از احیای توان به احیای نیترات بیشمساله را می

4O3CO  نسبت داد. افزایش میزان کبالت در کاتالیست

دار زیادی شدت نسبی پیک احیای دوم را به مق

دهد که نشان دهنده افزایش درجه احیا کاهش می

 %1در کاتالیست دو فلزی با افزایش . (13) است

تر روتنیوم، پیک های اول و دوم احیا به دماهای پایین

و همچنین میزان احیای کاتالیست  منتقل شدند

یابد. با افزودن روتنیوم میزان احیای افزایش می

ری را نشان می دهد. احیای تمرحله اول افزایش بیش

از احیای اکسید  ترپاییناکسید روتنیوم در دماهای 

دهد و روتنیوم احیا شده، احیای کبالت کبالت رخ می

همچنین روتنیوم می تواند احیای  بخشد،بهبود می را

 .(14)بهتر کند ذرات ریز کبالت را 
 

 
 .C1-C4های برای کاتالیست TPRالگوی (: 5)شکل 
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 .C1-C4های کاتالیست TPRنتایج آنالیز  (:5)جدول 

 شماره کاتالیست
TPR هایپیک  

1st (ºC) 2nd (ºC) 3nd (ºC) 

C1
 300 350 520 

C2
 371 8/519 - 

C3
 331 5/502 6/562 

C4
 2/291 433 2/550 

TPD 
های کاتالیست کبالت توسط نمونه TPDنتایج     

نتایج نشان  نشان داده شده است. 6اکسیژن در جدول 

دهد با افزایش درصد کبالت موجود در کاتالیست می

میزان هیدروژن مصرفی و درصد احیای کاتالیست  

افزایش یافته و میزان پراکندگی ذرات کبالت روی 

با افزایش میزان و  کندسطح پایه کاهش پیدا می

کبالت در کاتالیست اندازه ذرات کبالت افزایش پیدا 

ن را به کلوخه شدن ذرات کبالت آتوان کند که میمی

 .(15-16) نسبت داد

 

 .C1-C4های برای کاتالیست TPDنتایج آنالیز  (:6)جدول 

H2 desorption  شماره کاتالیست Catμmol g.  
O2 desorption 

 Catμmol g.  Dispersion (%) particles (nm) 

C1 657 1463 93/30 8/4 

C2 1484 1952 55/17 5/6 

C3 2347 2530 05/15 7/7 

C4 3457 2636 95/32 5/4 

 
 

TEM

( را Co-Ru/GNS) ستکاتالی TEMنتایج  6شکل     

های تیره شکل کروی نانوذرات دهد. لکهنشان می

 TEMاکسید کبالت روی سطح گرافن هستند. تصویر 

دهد که نانوذرات کبالت با اندازه به وضوح نشان می

ایه نانومتر به خوبی بر روی سطح پ 15-5ت ذرا

اند. میانگین اندازه ذرات اکسید پراکنده شده کاتالیست

نانومتر است که  04/12حدود  ستکبالت برای کاتالی

مطابقت دارد. همچنین، توزیع  XRDبا نتایج آنالیز 

نمودار توزیع اندازه ذرات در  در اندازه ذرات کبالت

لازم به ذکر است . نشان داده شده است 7شکل 

تر زرگب TEMمقادیر به دست آمده از نتایج آزمون 

به دلیل تجمع ذرات در طول سنتز  XRDاز نتایج 

 .(17) تاس
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 اکسید کبالت.اندازه ذرات  و نمودار توزیع Co-RuGNSکاتالیست  TEM ریتصاو (:6)شکل 

 

 ستیکاتالیفرایند نتایج 

گرم از  5/1اکتور، ر در هاکاتالیستبرای آزمایش     

در راکتور بارگذاری شد. برای کاهش  کاتالیستهر 

گراد درجه سانتی 380ها، دما به آرامی به کاتالیست

افزایش یافت و هیدروژن در فشار اتمسفر به راکتور 

د، انجامیطول  به ساعت 16وارد شد. مرحله کاهش 

گراد )دمای درجه سانتی 220سپس دمای راکتور به 

و واکنش در حضور خوراک  فتیا اهشواکنش( ک

حاوی گازهای هیدروژن و مونوکسید کربن 

(/CO2H با نسبت )بار آغاز شد 25در فشار  2 .

در بدنه راکتور در نزدیکی  نصب شده ترموکوپل

د که اختلاف دما دانشان  کاتالیستمنطقه بارگیری 

درجه  3بین این قسمت و ورودی راکتور حدود 

ی داغ با راد است و پس از آن هیچ نقطهگسانتی

شود. دیده نمی کاتالیستبستر  در تجمع حرارتی

گازها و محصولات واکنش نداده وارد بخش 

های جداسازی محصول شد و محصولات مایع در تله

. محصولات گازی و گشتسرد و گرم جمع آوری 

همچنین گازهای واکنش نداده از خروجی گاز خارج 

ن گاز خروجی از سیستم هر ساعت د. سرعت جریاش

توسط یک سرنگ گاز  شده،گیری با یک فلومتر اندازه

و برای تجزیه و  انجام شدخاص نمونه برداری 

تحلیل نتایج به دستگاه کروماتوگرافی تزریق می 

، فرایند پیوستهساعت  24شود. همچنین پس از 

محصولات مایع در تله های سرد و گرم جمع آوری 

د. در نهایت، راکتور خاموش  و برای شو استخراج 

 شد.بعدی آماده  کاتالیستبارگیری 

ها با تغییرات درصد تبدیل و فعالیت کاتالیست    

ارائه شده است. با  7تغییر میزان کبالت در جدول 

توجه به نتایج، درصد تبدیل و فعالیت به تعداد 

های فعال کبالت بستگی دارد. با افزایش میزان سایت

های فعال موجود در کاتالیست تعداد سایت کبالت

کبالت روی سطح کاتالیست افزایش یافته و در نتیجه 

 .کنددرصد تبدیل افزایش پیدا می
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 GHSVو 2برابر   CO2H/ بار، نسبت 25های سنتز شده در شرایط ثابت )فشار تروپش با کاتالیست-نتایج فرایند فیشر (:7)جدول 

 (.L/h.g  3برابر

 دما شماره کاتالیست
(ºC)

COدرصد تبدیل  
 

 انتخاب پذیری

4CH 4C - 2C +
5C 

C1 
220 7/51 40/20 50/10 40/69 

240 4/457 30/24 70/16 80/62 

C2 

220 04/62 32/16 40/8 95/74 

240 88/68 44/19 63/13 46/67 

C3 
220 45/74 42/11 72/6 95/82 

240 66/82 61/13 69/10 18/72 

C4 
220 87/84 14/9 04/5 61/86 

240 23/94 25/12 02/8 95/77 

 

 

 7ها در شکل پذیری کاتالیستتغییرات گزینش    

ارائه شده است. نتایج مطالعات نشان داد در فرآیند 

پذیری تر کبالت گزینشتروپش ذرات بزرگ -فیشر

تر داشته و های سنگینبالاتری نسبت به هیدروکربن

تر های سبکتر نسبت به فرآوردهذرات کوچک

توان با باشند. این تغییرات را میپذیرتر میگزینش

توجه به ساختار ذرات کبالت به این شکل توجیه کرد 

تر ممانعت فضایی برای جذب که در ذرات بزرگ

- جدایشی مونوکسیدکربن، تشکیل مونومرهای
2CH- 

ن این مونومر به زنجیره در حال رشد و افزوده شد 

، کندبنابراین رشد زنجیره افزایش پیدا می، تر استکم

با افزایش میزان کبالت اندازه ذرات کبالت افزایش 

ها به سمت پذیری فرآوردهیافته و در نهایت گزینش

+ های هیدروکربنی سنگینفرآورده
5C رودپیش می  

(18). 

 

 
+و  4CH نتز پذیری سانتخاب (:7)شکل 

5C در فرایند فیشر-

 . 4C-1Cهای تروپش با کاتالیست

 

نتایج مربوط به درصد  7همچنین در جدول     

ها با افزودن پذیری فرآوردهتبدیل و گزینش

  شده است. قبلاً در نتایج ذکر  روتنیوم دهندهارتقاء

TPR  نشان داده شد که با افزودن روتنیوم درصد

کند و به این ترتیب یش پیدا میاحیای کاتالیست افزا

کند و با های فعال کبالت افزایش پیدا میتعداد سایت

توجه به اینکه میزان فعالیت کاتالیست در فرایند 

های احیا شده کبالت تروپش تابعی از سایت -فیشر

 نسبت به کاتالیست 4C فلزی است، فعالیت کاتالیست
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 3C  فعالیت به و با توجه به نتایج این  یافتافزایش

 کرد.افزایش پیدا  %10میزان 

پذیری همچنین با افزودن روتیوم گزینش    

+ های سنگینفرآورده
5C  افزایش  61/86به  95/82از

 14/9به  42/11پذیری متان از کند و گزینشپیدا می

کند. روتنیوم نسبت به کبالت کاهش پیدا می

های پذیری بالاتری نسبت به هیدروکربنگزینش

+ترگینسن
5C  دارد. بنابراین بالاتر بودن میزان

را  3C نسبت به 4C تر در کاتالیستمحصولات سنگین

توان به غنی شدن سطح بلورهای کبالت از فلز می

 .(19)روتنیوم نسبت داد 

شود، افزایش مشاهده می 8همانطور که از شکل     

د. برای همه ش COدما موجب افزایش درصد تبدیل 

 240تا  220، با افزایش دما در محدوده هاکاتالیست

گراد، درصد تبدیل مونوکسید کربن درجه سانتی

افزایش پیدا کرد. به طورکلی سرعت واکنش فیشر 

یابد و در نتیجه تروپش در دماهای بالا افزایش می

 شود.تر میسرعت مصرف گاز مونوکسید کربن بیش

 

 
-ند فیشردرصد تبدیل مونوکسید کربن در فرای (:8)شکل 

 .4C-1Cهای تروپش با کاتالیست
 

 

 گیرینتیجه

 سبب پایه گرافن، بالای بسیار سطح مساحت    

 ترکوچک پایه، سطح بر فلز نانوذرات بهتر پراکندگی

 هایجایگاه افزایش تعداد و فلز ذرات اندازه شدن

 شود. اینمی کاتالیست فعالیت افزایش و فلزی فعال

 شدن غیرفعال و فلزی ذرات شدن کلوخه از عوامل

 جلوگیری تروپش-رفیش واکنش حین در کاتالیست

 افزایش سبب بهتر کاتالیست احیاءپذیری کند.می

-هجایگا تعداد افزایش احیاءشده، فلزی ذرات تعداد

 فعالیت افزایش به دنبال آن و فلزی فعال های

 .شودمی کاتالیست

 Co/GNS هایبررسی نتایج حاصل از کاتالیست    

دهد که فعالیت کاتالیست با افزایش مقدار ان مینش

به صورت خطی  %30- %10بارگذاری فلز کبالت از 

یابد. فعالیت کاتالیستی متناسب با تعداد افزایش می

های فعال سطح است، در نتیجه با افزایش جایگاه

های فعال مقدار کبالت بارگذاری شده تعداد جایگاه

ل مونوکسید کربن سطح افزایش یافته و درصد تبدی

پذیری متان و یابد. انتخابنیز افزایش می

های سبک با افزایش درصد وزنی کبالت هیدروکربن

+پذیری کاهش و انتخاب
5C  یابد. افزایش می 

 4Cدو فلزی  پذیری متان برای کاتالیستگزینش    

باشد، می 3Cهای تک فلزی تر از کاتالیستکم

های سنگین هیدروکربن پذیریدرحالیکه برای گزینش
+

5C   عکس این مطلب صادق است و با اضافه شدن

+روتنیوم گزینش پذیری 
5C   افزایش می یابد. در این

ساختار، روتنیوم نقش اساسی در خواص کاتالیستی 

کند. علاوه بر این، تروپش ایفا می-واکنش فیشر

روتنیوم در قیاس با کبالت تمایل زیادی برای 

+تولید
5C س تمایل کمتری برای تولید متان و بلعک
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با افزایش دما، فعالیت کاتالیست . همچنین دارد

کند. افزایش دمای واکنش باعث افزایش پیدا می

افزایش غلظت هیدروژن روی سطح کاتالیست شده و 

های به دلیل افزایش تحرک هیدروژن، سرعت واکنش

های اختتام زنجیره افزایش یافته و تولید هیدروکربن

 .تر، کاهش خواهد یافتینسنگ
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Abstract 
In this research, to improve the efficiency and environmental sustainability of the Fischer-Tropsch 

process, graphene nanosheets were used as a base for the synthesis of cobalt catalysts. These catalysts 

were prepared by wet inoculation method and their properties were investigated by various techniques 

such as FTIR, ICP, BET, XRD, EDX, TPR and TEM. The effect of changing the weight percentage of 

cobalt (from 10% to 30%) on the activity of the catalysts was studied. The results showed that the 

catalyst containing 30% cobalt has the highest activity. for further optimization, 1% by weight of 

ruthenium was added to this catalyst. The performance of these catalysts was investigated in a fixed 

bed reactor under 25 bar pressure and temperatures of 220 ℃  and 240 ℃ with synthesis gas flow. The 

results indicate that the use of graphene nanosheets as a catalyst base, in addition to improving the 

efficiency of the process, leads to the reduction of pollutant emissions and the production of cleaner 

fuels. Laboratory data showed that these catalysts help to improve carbon monoxide conversion, 

methane selectivity and product distribution and can have positive environmental impacts. 
 

Keywords: Fischer-Tropsch synthesis, Cobalt catalyst, Cobalt-ruthenium catalyst, Graphene 

nanoplates, Fixed bed reactor 
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