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  چکیده

 ستیز طیمح ،هاانسان سلامت بر نگران کننده است. این موضوع CO2 ژهیو به گلخانه يگازهابیش از حد  شیافزابه دلیل  یلیفس يها سوخت از استفاده امروزه

 بخش دینو و نینو یروش ،گاز متان خشکریفرمینگ  و ربخا نگیفرمیر ندیفرآ از یبیترک ،متان مجدد اصلاح ندیفرآو جبران ناپذیر دارد.  یمنفاثرات  ياقتصاد و

مورد بررسی قرار گرفته است. به منو کسید کربن  دروژنیهتعیین نسبت مناسب و  CO2 مهار پژوهش نیا در. است گازسنتز دیتول در CO2 انتشار کاهش در

مکان یابی جریان استانداردهاي موجود در منابع در نظر گرفته شد. مطابق با  bar 12 -18 و oC 525 -850 رتیببمحدوده دما و فشار عملیاتی فرآیند به 

هاي ریفرمینگ با برگشتی جهت صرفه جویی اقتصادي و جلوگیري از هدر رفت گاز متان، و همچنین نسبت بخار آب به خوراك مناسب جهت انجام واکنش

% دارد. نتایج 10هاي صنعتی با بیشینه انحراف این پژوهش انطباق بسیار خوبی با دادهراندمان بالا مورد بررسی قرار گرفت. مدل ترمودینامیکی انتخاب شده در 

باشد. همچنین نسبت مناسب بخار آب می bar 4/15 فشار وو   C°650 -550 ییدما ، محدودهCO2شبیه سازي نشان داد که بهترین شرایط عملیاتی براي مهار 

شود و خوبی انجام می به CO2باشد. در این شرایط مهار ناسب براي ورود جریان برگشتی، راکتور شیفت میبه خوراك فرآیند سه در نظر گرفته شد. مکان م

   شود.تولید می الکل تولید صنعتمناسب  خوراك عنوان به )29/2مناسب هیدروژه به منوکسید کربن (نسبت 

 .CO2مهار  آلودگی زیست محیطی، گاز طبیعی، گاز سنتز، اصلاح مجدد، :کلیدي هاي واژه

   

  

Simulation and optimization of natural gas steam reforming and Bi-reforming process 
to reduce carbon dioxide emissions  

   

Department of Chemical Engineering, Quchane University of Technology, Iran  F. Chamani 
Department of Chemical Engineering, Quchane University of Technology, Iran  H. Beiki 

  

Abstract  
Today, the use of fossil fuels is worrying due to the excessive increase of greenhouse gases, especially CO2. This issue has negative 
and irreversible effects on human health, the environment and the economy. The methane bi-reforming process which is a 
combination of steam reforming and dry reforming of methane, is a new and promising method to reduce CO2 emissions in 
synthesis gas production. In this study, CO2 inhibition and determining the appropriate ratio of hydrogen to carbon monoxide was 
investigated. The range of the operating temperature and pressure was 525-850°C and 12-18 bar according to the literature. The 
location of the recycle flow for economic savings and prevent wastage of methane gas, as well as the suitable ratio of steam to feed 
for high-efficiency reforming reactions were also investigated. The thermodynamic model selected in this study is very well adapted 
to industrial data with a maximum deviation of 10%. The simulation results showed that the suitable operating conditions for CO2 
inhibition are temperature range of 550-650°C and pressure of 15.4 bar. Also, the appropriate ratio of steam to feed of process was 
considered as three. Water-gas shift reactor was a suitable location for recycle flow entry. Under these conditions, CO2 inhibition is 
well performed and the appropriate ratio of hydrogen to carbon monoxide (2.29) is produced as a suitable feed for the alcohol 
industry. 

Keywords: Synthesis Gas, Remediation, Natural Gas, Environmental Pollution, CO2 Inhibition.  

   

 

   مقدمه - 1

 اکثر در انرژي اصلی منبع عنوان به فسیلی هاي سوخت از استفاده

 شدن گرم جمله از یمحیطزیست   منفی اتاثر ایجاد باعث کشورها

 پیامدهاي ایجاد باعث هوا آلودگی. است شدهتغییر اقلیم  و زمین کره

 از قبل]. 5- 1[ شود می زیستی مشکلات و دياقتصا اجتماعی، منفی

در ، است بوده ppm 330 -180  اتمسفر CO2 غلظت صنعتی، انقلاب

 به منجر جنگل تخریب و فسیلی هاي سوخت احتراقحال حاضر 

و یا  CO2از اینرو کاهش تولید . است شده اتمسفرCO2  غلظت افزایش

جات زمین و ن براي کننده امیدوار استراتژي یک عنوان بهآن  جذب

مورد  انرژي از %85 حدود حاضر، درحالاست.  ، مورد توجه احیاء حیات

 فرآورده بر مبتنیفسیلی  هاي سوخت از استفاده بانیاز زندگی بشري 

 دهه طی. شود می تامین طبیعی گاز و بنزین جمله از نفتی هاي

 از طبیعی حد از فراتر دما، افزایش و اي گلخانه گازهاي تولید گذشته،

منتشر شده  CO2از  % 60 حدود. است دهبو سلسیوس درجه 1 به 6/0

پالایشگاه  پتروشیمی، صنایع حرارتی، هاي نیروگاه به مربوطدر اتمسفر 

  ].6[ باشد می فولاد و آهن و صنایع سیمان هاي کارخانههاي نفت و گاز، 

 شود می تولید جهان سراسر در پرتلند سیمان تن میلیاردها سالانه
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 و آهک سنگ تجزیه اثر در CO2 عظیم مقادیر شدن آزاد دلیل به که

 محیط بر منفی تاثیر سیمان تولید کارخانه در سنگ زغال سوزاندن

- کلرید سیمان حاوي مواد توسط CO2 جذب اخیرا. گذارد می زیست

 نظر از منیزیم کلرید اکسید. است شده بررسی MOC(1( منیزیم اکسی

 , 3Mg(OH)2.MgCl2.8H2O مترياستوکیو ثبات با ترمودینامیکی

5Mg(OH)2.MgCl2.8H2O از حاصل نتایج. سنتز شدند XRD,SEM در 

 دادند نشان را بالایی CO2جذب ظرفیت معدنی هاي کربن MOC دو هر

]7.[  

) IPCC( هوایی و آب تغییرات المللی بین هیات ،2014 سال در

 دلیل به هوایی و آب شرایطتغییر  و زمین کره شدن گرم که کرد تایید

. است انسانی هاي فعالیت افزایش از ناشی اي گلخانه گازهاي تاثیر

 بین محدوده در CO2 سرانه انتشار میزان بالاترین که کشورهایی

  .است شده داده نشان 1 شکل در ،دارند را 2018 تا 1990 هاي سال

شود، چین بالاترین سرعت رشد تولید همانطور که مشاهده می

CO2 .ایران رتبه هفتم را در تولید  را دار استCO2 .در آسیا دارا است  

  

  
-CO2 (2018 سرانه انتشار رشد میزان بالاترین که کشورهایی - 1شکل

1990(  

  

 در CO2 بالاي درصد گازطبیعی، ریفرمینگ فرآیند معایب از یکی

 گرمایش و اتمسفر بر مخرب اثرات به منجر که ،است ریفرمرها خروجی

  . شود می ها انسان سلامتی روي بر منفی تاثیر آن و به تبع زمینکره 

 اصلاح طریق از هیدروژن تولید سازي بهینه مبناي بر پژوهشی

 دماي در خوراك. است شده گزارش CO2 جذب با) SRM( متان بخار

در دو راکتور مختلف براي  اتمسفر 1 فشار با سلسیوس درجه 900

تولید  راندمان ٪90 با غشاي رآکتورمقایسه استفاده شده است. 

 معمولی ثابت بستر راکتور با مقایسه در CO2 بازیافت ٪84 و هیدروژن

  ].8[ رددا همراه به توجهی قابل بهبود مشابه، شرایط در

 کلسیم حلقه زدایی گاز اساس بر که داد نشان دیگري پژوهش

)CLG(2 جذب با هیدروژن از غنی سنتز گاز توان می CO2 کرد تولید. 

 آغشته روش طریق از) Ca-Al-Fe( ترکیبی کلسیم- آهن جاذب یک

) Ca-Al و Ca( معمولی جاذب دو با و ،شده سنتز اي مرحله دو سازي

-GC( جرمی سنج طیف- گازي کروماتوگرافی نتایج. است شده مقایسه

MS (در هیدروژن غلظت افزایش باعث کلسیم از استفاده که داد نشان 

                                                             
1 Magnesium Oxychloride Cement 
2 Calcium Looping Gasification 

  ].9[ ستاشده  کک مهار همچنین و گاز ریفرمینگ

و همکاران واکنش ریفرمینگ بخار متان را در زمینه ون اخیرا،  

سرامیک - در یک راکتور غشایی کربنات CO2تولید هیدروژن با جذب 

سرامیک با - بررسی کردند. راکتور غشایی از یک غشاي دو فاز کربنات

ها ساخته شده است. ترکیب محصول ساختار دیواره نامتقارن لایه

بطور موثري  CO2ور غشائی تایید می کند که حذف خروجی از راکت

گاز در ریفرمینگ بخار متان - باعث تغییر در واکنش جابجایی آب

درجه  900دهد. در دماي  شود و بازده تولید هیدروژن را افزایش می می

داراي  CO2 81اتمسفر راکتور غشایی با بازیابی % 1و فشار  سلسیوس

اصلاح خشک ]. توان 11باشد [یدر تولید هیدروژن م 90راندمان %

مورد بررسی آزمایشگاهی قرار گرفت.  متان توسط القاي مغناطیسی

توسط یک میدان مغناطیسی متناوب با فرکانس مورد نیاز انرژي 

رادیویی تأمین می شود که همزمان با کاتالیزور واکنش اصلاح شده و 

به این ترتیب، مولد گرما با اتلاف انرژي الکترومغناطیسی کار می کند. 

با  .شودگرماي واکنش مستقیماً توسط بستر کاتالیزوري تأمین می

به عنوان واسطه گرما در یک راکتور   Ni60Co40 هاياستفاده از گلوله

گزارش شده  سلسیوسدرجه  850به دماي بالاتر از رسیدن بستر ثابت 

در این دما تبدیل متان و تولید هیدروژن با عملکردي قابل است. 

 مقایسه با آنهایی که با گرمایش معمولی بدست آمده اند رخ داده است

]12[ .   

 آب بخار از دروژنیه دیتول خود پژوهش در همکاران و هان نگیب

 جینتا. کردند یبررس يدیخورش يانرژ از استفاده با را یعیطب گاز و

 با mmol.h-1g-1185  دروژنیهتولید  بازدهداد که  نشان آنها پژوهش

  ].13[ داد نشان C°500 يدما در %60 راندمان

 و خشک اصلاح قیطر از سنتز گاز دیتول همکاران و گائو نگبوین

. دادند قرار یبررس مورد را Ni-Ce/ZnM-5 زوریکاتال يرو بر متان بخار

 نیبالاتر سنتز گاز به CH4 و CO2  لیتبد در که ددا نشان آنها جینتا

  باشد می  % 99 و %94 زانیم

 گاز که است صنعتی فرآیندهاي مهمترین از یکی متان اصلاح

 در فونتانا فلیسس بار اولین]. 14[ کند می تبدیل سنتز گاز به را طبیعی

 و داغ کک زغال سطح از بخار دادن عبور با توانست میلادي 1780سال

 براي صنعتی و رایج روش سه]. 15[ نماید تولید را سنتز گاز ،شده خسر

 اکسیداسیون و (SMR) 3 متان بخار ریفرمینگ شامل: سنتز گاز تولید

تا   (ATR) 5خودکار گرمایی  تبدیل فرآیند و(POM) 4 متان جزئی

 که است فرآیندي متان کاتالیزوري ریفرمینگ]. 16[ استمعرفی شده 

 کربن و هیدروژن از مخلوطی به گازطبیعی تبدیل در اي ردهگست طور به

  ].17[ شود می استفاده) H2+CO( مونوکسید

 بهینه نسبت با سنتز گاز تولید شده مطالعه منابع به توجه با

H2/CO از استفاده همچنین و CO2 جلوگیري منظور به فرآیند این در 

 و برانگیز چالش اي ئلهمس عنوان به تواند می اي گلخانه گازهاي انتشار از

 زمینه در کمتري مطالعات همچنین. شود گرفته نظر در اهمیت حائز

 تقاضا افزایش گرفتن نظر در با. است  گرفته صورت متان مجدد اصلاح

                                                             
3 Steam Methane Reforming   
4 Partial Oxidation of Methane 
5 Auto Thermal Reforming 
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 بالایی اهمیت از الکل تولید 1روسیو کرونا بیماري بحرانی شرایط و

 نسبت با نتزگازس تولید به پژوهش این در توان می و.  است برخوردار

 بدون اتانول و متانول تولید براي CO2 از عاري و H2/CO  29/2  بهینه

 به نوین روشی ارائه هدف با. کرد اشاره CO2 جداسازي واحد به نیاز

 از پژوهش این در سنتز، گاز تولید فرآیند عملکرد شرایط بهبود منظور

 تجه جنوبی پارس پتروشیمی مجتمع طبیعی گاز جریان هاي داده

 هیدروژن تولید سازي بهینه همچنین. است شده استفاده سازي شبیه

 کاهش جهت CO2 مهار و اتانول و متانول تولید واحد در مناسب

) BRM(متان مجدد اصلاح جریان افزودن با محیطی زیست هاي آلودگی

 بر نیکل کاتالیزور حضور در 4/15bar فشار و C850 -525° دماي در

  .است گرفته قرار سیبرر مورد آلومینا پایه

  

  مدلسازي - 2

  شرایط واکنش - 2-1

 متان مجدد اصلاح و آب بخار با ریفرمینگ فرآیند واکنش مراحل

  :باشد می زیر شرح به

)1(  ∆H298= 206 kJ/mol  SRM: CH4 + H2O ↔ CO + 3H2   

)2(  ∆H298= -41 kJ/mol WGS: CO + H2O ↔ CO2 + H2 

)3(  ∆H298=260 kJ/mol   DRM: CH4 + CO2 ↔ 2CO + 2H2   

      

)4(  ∆H298= 220 kJ/mol  BRM: 3CH4 + 2H2O + CO2 ↔ 4CO 
+ 8H2     

 که است کاتالیزوري فرآیند یک ،متان بخار اصلاح ،)1( واکنش

 .است بخار و سبک هاي هیدروکربن یا متان بین واکنش شامل

 جذب با همراه هیدروژن، و مونوکسید کربن شامل واکنش محصولات

 واکنش بخار با کربن مونوکسید دوم مرحله دراست. ) گرماگیر( گرما

 در شود. می گرما تولید با همراه CO2 و هیدروژن تولید به منجر و داده

 هیدروژنیعنی  نهایی، محصول و شده ترکیب متان با CO2 سوم مرحله

  .شودتولید می مونوکسید کربن و

 آیندفر عملکرد شرایط بهبود منظور به نوین روشی ارائه هدف با

 مجتمع 106 واحد طبیعی گاز جریان هاي داده از سنتز گاز تولید

  .]18[ است شدهستفاده ا سازي شبیهبراي  جنوبی پارس پتروشیمی

 با kg/day  230000 روزانه صورت به طبیعی گاز فرآیند این در

 بر نیکل کاتالیست و آب بخار حضور در bar 91 فشار وC  57° دماي

 ترکیب 1 جدول. گیرد می قرار استفاده مورد) Ni-Al2O3( آلومینا پایه

  .دهد می نشان را فرآیند به ورودي خوراك جرمی درصد

 قیمت ارزان علت به نیکل کاتالیزور شده مطالعه منابع به توجه با

 توجه مورد نجیب فلزات به نسبت بیشتر دسترسی قابلیت و بودن

 به نسبت را تريبالا فعالیت نیکل همچنین. است گرفته قرار بسیاري

 در بررسی مورد هاي کاتالیزوريپایه. دهد می نشان مس و آهن فلزات

 دلیل به که زیرکونیوم اکسید و اکسیدتیتانیوم آلومینا، از عبارتند منابع

  .گیرد می قرار استفاده مورد بودن اسیدي و بالا سطح بودن دارا

  

  جنوبی پارس پتروشیمی مجتمع غنی گاز آنالیز -1جدول

                                                             
1 COVID-19 

  ترکیب  %وزنی صددر

70  CH4  

9/4  CO2  

3/2  N2  

8/8  C2H6  

2/5  C3H8  

6/4  i-C4H8  

3/2  n-C5H12  

8/1  n-C6H14  

  

قابل ذکر است به دلیل پایین بودن درصد تبدیل دیگر ترکیبات 

از  معادلات  ،نسبت به متان و همچنین غلظت پایین آنها در خوراك

استفاده شده در شبیه  هايشده است.واکنشا صرفه نظر آنهریفرمینگ 

از نوع تعادلی و با  ERV-101و  ERV-100سازي ها در راکتورهاي 

تعریف شده است. واکنش  HYSYSاي استفاده از اطلاعات کتابخانه

آرنیوسی مطابق با  اي نیز از نوعریفرمینگ خشک متان در راکتور لوله

  ] تعریف شده است.19مرجع [

  

  فرآیند شرح - 2-2

 مهار و هیدروژن تولید سازي بهینه و سازي شبیه پژوهش، این در

CO2 اصلاح جریان افزودن با محیطی زیست هاي آلودگی کاهش جهت 

 حضور درbar4/15 فشار و C°850 -550 دماي در) BRM(متان مجدد

 انجام HYSYS2.4.1 افزار نرم کمک به آلومینا پایه بر نیکل کاتالیزور

  .است شده

 جریان هاي داده از سنتز گاز تولید فرآیند سازي شبیه در

 است شده استفاده جنوبی پارس پتروشیمی مجتمع شیرین گازطبیعی

 فرآیند سازي شبیه جهت Ping Robison حالت معادله همچین. ]18[

  .است شده انتخاب افزار نرم در

 و گوگرد ترکیبات از عاري متان %70 خلوص با كراخو ابتدا

] 18[ جنوبی پارس 106 واحد از bar91 فشار و C°57 دماي با سولفید

 سه شامل فرآیند این. است شده ارسال فرآیند به لوله خط طریق از

 با مولی سه به یک، نسبت با آب بخار آن در که باشد می اصلی واکنش

واکنش  .دهد می رخ بخار ریفرمینگ فرآیند و شده ترکیب خوراك

  دهد.نیز رخ می  گاز- آب جابجایی جانبی برگشت پذیر

 اي  لوله راکتور در متان خشک ریفرمینگ واکنش سوم حلهمر در

    است. متان مجدد اصلاحها، فرآیندمجموع واکنش. شود می انجام

 جریان هاي داده بر استناد با متانمجدد  اصلاح فرآیند کلی شماي

 2 شکل در جنوبی پارس پتروشیمی مجتمع 106 واحد طبیعی گاز

  .است ورده شدهآ
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  متان مجدد اصلاح فرآیند سازي شبیه کلی شماي -2شکل

  

  

 دلیل به زیر هاي واکنش از فرآیند، عملیاتی شرایط به توجه با

 شبیه در اصلی واکنش با مقایسه در آنها واکنش سرعت بودن پایین

  :]20است [ شده نظر صرفه سازي

)6(   CMD: CH4→H2+C     

)7(   BC: CO2+CO→C                                          

)8(   CG1: CO+H2→C                                             

)9(   CG2:CO2+H2O→CO+H2                                

 بخار اصلاح واکنش اول در بخش: است بخش دو شامل فرآیند این

 و شده ترکیب معینی نسبت به آب بخار و متان آن در که شود می انجام

 ریفرمر راکتور وارد سپس و گرمکن پیش وارد دما افزایش منظور به

)ERV-100می %8/88 به متان تبدیل درصد بخش این در. شود¬) می-

ارائه شده  2 جدول در اول مرحله از خروجی ترکیبات مولی کسر رسد. 

  . است

  

  بخار ریفرمینگ واحد از خروجی سنتز گاز اجزا کسرمولی -2جدول

H2O  CO2  CO  H2  N2 C3H8  C2H6 CH4 

6311/0  05011/0  0037/0  1348/0  0052/0  0117/0  0198/0  1251/0  

  

اي لوله راکتور در متان است که خشک ریفرمینگ دوم مرحله

)PFR-100( ارائه 3 جدول اي درراکتور لوله شود. مشخصاتانجام می 

 نشان 4جدول  در 2 مرحله از خروجی ترکیبات کسر مولی. است شده

  . است شده داده

  

  ]21[ ايراکتور لوله مشخصات -3جدول

  2/12 (m)طول راکتور

  3/0  (m)قطرلوله

  124  ها تعدادلوله

  

  خشک ریفرمینگ واحد از خروجی سنتز گاز اجزا کسرمولی -4جدول

H2O  CO2  CO  H2  N2 C3H8  C2H6 CH4 

5736/0  0  301/0  6936/0  0048/0  0106/0  0180/0  0682/0  

  

 از توان می و است مواجه فشار افت محدودیت با فرآیند این

 فشار افت و بیشتر داخلی سطح که کرد استفاده هایی کاتالیست

 به هاي کاتالیزوريپایه افزودن با منظور این به کند ایجاد کمتري

 افزایش باعث که بخشید بهبود را آن خواص توان می نیکل کاتالیزور

 عنوان به Rh, Ru, Pt, Ir نجیب فلزات از استفاده. گردد می CO2 جذب

 محدود آنها به دسترسی و باشد نمی صرفه به مقرون کاتالیزور  پایه

 دادند نشان را مطلوبی عملکرد تاکنون که استفاده مورد هاي پایه. است

 کاتالیزور از مقاله این در.  SiO2, Al2O3, TiO2, ZrO2, CeO2 از عبارتند

  . است شده استفاده آلومینا پایه بر نیکل

  

  بحث و نتایج - 3

 و متان مجدد اصلاح هاي واکنش تحلیل و تجزیه به بخش این در

 تبدیل روي بر برگشتی جریانو  دما جمله از مختلف پارامترهاي تاثیر

  .است شده بررسی راکتور خروجی ترکیبات و متان

  

  اعتبار سنجی مدل -1- 3

هاي واحد  اي میان داده مقایسه ،به منظور بررسی صحت شبیه سازي

شبیه نتایج حاصل از و ] 22[ نتز مجتمع پتروشیمی اراكس تولید گاز

(در تایج حاصل از شبیه سازي ن 5در جدول  انجام شده است. سازي

مقایسه شده است. با واحد مجتمع پتروشیمی اراك خروجی فرآیند) 

  گردد. لاخظه می

 

  مقایسه پارامتر دما و فشار خروجی -5 جدول

  درصد خطا   کار حاضر  واحد صنعتی  

  1/1 890  900  (℃)اي خروجیدم

 12  9/11  83/0  (bar)فشار خروجی

�kmolمتان
hr� �  035/0  033/0  71/5  

کربن دي 

�kmolاکسید
hr� �  

651/5  0   -  

�kmolآب
hr� �  773/7  65/7 58/1  

�kmolهیدروژن
hr� �  14/7  88/7  36/10  

  

نتایج حاصل از ، بیشترین انحراف بین 5با توجه به اطلاعات جدول 

% و مربوط به هیدروژن 10اطلاعات صنعتی حدود یه سازي و شب

دهد مدل انتخاب شده در این باشد. جدول ؟ نشان میتولیدي می

  تواند فرآیند ریفرمینگ را تقلید کند. پژوهش به خوبی می

  

  تجربی آنالیز -2- 3

هاي نشواک در فرآورده سازي بهینه و متان تبدیل تحلیل و بررسی
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 هاي هیدروکربن و هیدروژن ،CO2 وکسیدکربن،مون دیتول ،اشاره شده

 به H2/CO نسبت و) Y( بازده ،)X( تبدیل میزان بر استناد با خوراك

  .است شدهرائه ا  6 جدول در آنها مقایسه و محاسبه زیر شرح

     Conversion (i) =
[�]���[�]���

[�]��
× 100   (10) 

     yield (i)  =
[�]���

[�]��
   (11) 

                                                                                                                                                                    نشان دهند هر جزء می باشد. iکه در آن 

)12(                          
��

��
ratio =

��� �� �� ��������

��� �� �� ��������
  

  

  

  راکتورها دمایی بازه دو  در متان تبدیل نتایج -6جدول

H�

CO
ratio 

X���
 X����

 X���
 T(°C) Step 

3  54/76  59/76  39/82  550  1  

23/2  0  37/0  79/1  750  2  

    

 کسرمولی تان،م تبدیل درصد واکنش،طی انجام  در دما افزایش با

 به هیدروژن نسبت و )آب بخار ، مونوکسید کربن هیدروژن،اجزاء (

 CO2 میزان . این در حالی است کهیابد می افزایش کربن مونوکسید

 تبدیل درصد ، ثابت دماي در فشار افزایش با همچنین. یابد می کاهش

 مونوکسید کربن و هیدروژن مولی کسرشود. همچنین کم می متان

  .یابد می افزایش بخارآب و فتهیا کاهش

 کربنبخار آب به متان برابر با سه، یمول نسبت گرفتن نظر در با

 با. شود هیتجز C720° يدما تا تواند یم متان و ابدی یم کاهش جامد

توان مانع تشکیل ، می%50 از شیب تابه خوراك  آب  بخار نسبت شیافزا

 متان لیتبد زانیمت به این صور  کک و غیر فعال شدن کاتالیست شد.

   .شودمی افزوده هیدروژن گاز تولید و

 ،گرفته شود نظر در یک معادل مولی نسبت این اگر صورتیکه در

CO2 دمایی ي بازه در ترتیب به جامد کربن و °C 800 -250 و°C 800 -

 شدن فعال غیر باعث جامد کربن حالت این در و شوند می تشکیل 450

 به CO2همچنین  خواهد شد. فرآیند در تلالاخ ،و به تبع آن  کاتالیست

 سوختن و 1بودوارد هايواکنشطی  نامطلوب جانبی محصول یک عنوان

  خواهد شد. تولید متان

)13(  CO↔CO2+C                            ∆H298 = -171kj/mol  

)14(  CH4+2O2→ CO2+2H2O           ∆H298 = -803 kj/mol                        

 تولید واحد عملکرد بر تواند می فشار و دما تغییرات فرآیند این در

 بازده بر خوراك در متان غلظت افزایش همچنین .باشد موثر سنتز گاز

  مونوکسید هب هیدروژن نسبتبه تبع آن  و افزاید می هیدروژنتولید 

 این عملیاتی پارامترهاي از یک هر تغییر. بخشد می بهبود را کربن

 ایجاد را متفاوتی هیدروژن بازده و متان تبدیل درصد تواند می فرآیند

 اتر، متیل دي تولید جمله از صنعت در متنوعی کاربردهايو در  کند

  مورد استفاده قرار گیرد.  هاالکل و آمونیاك

 عملیاتی شرایط در موثر و اصلی پارامتر دو فشار و دما بطورکلی

را براي  H2/CO از معینی نسبت هر که به طوري باشندمی فرآیند

                                                             
1 Boudouard Reaction 

واکنش  توان تولید کرد. می صنعت درخاص خود  کاربردهاي

تواند بیشترین تاثیر را بر ریفرمینگ، واکنشی گرماگیر است و دما می

 هیدروژن تولیددما منجر به  افزایشروي این واکنش داشته باشد. 

 نسبت افزایش ثباع که است دیگري عامل آب بخار بیشتر خواهد شد. 

H2/CO سازد مهار را کربن تولید تواند می حدودي تا و شود می . 

 گاز- آب جابجایی واکنش در تعادل جابجایی باعث CO2 میزان افزایش

 شده مهار CO2 پژوهش این در. شود می H2/CO نسبت کاهش سمت به

  .است شده تولید) 29/2( مطلوب نسبتی با H2/CO  و

مقایسه با نتایج در اي  ر طول راکتور لولهتغییر دما د 3در شکل 

مشهود است که دما در طول  3در شکل است.   شدهنشان داده صنعتی 

  راکتور انطباق خوبی با داده هاي صنعتی دارد. 

  

  
  ايلوله راکتور طول در دما تغییرات -3شکل

  

نسبت هیدروژن به مونوکسید  بر رويفرآیند اثر فشار  7در جدول 

ارائه شده است. فشار  اي در خروجی راکتور لوله مولی متان جزء کربن و

کند و اثر آن در دماي ثابت بار در ورودي فرآیند تغییر می 2/0با گام 
oC 520  در ورودي راکتور ریفرمر، مورد بررسی قرار گرفته است. از

آنجا که تغییرات در نسبت هیدروژن به منوکسید کربن و جزء مولی 

آیند به هم نزدیک بود، اعداد به صورت جدولی و متان خروجی از فر

   ارائه شده است.  7ها در جدول براي برخی از داده

  

اثر فشار خوراك فرآیند بر غلظت متان و نسبت هیدروژن به -7جدول 

   oC 520در دماي  منواکسید کربن فرآیند

H2/CO  %CH4  Pin(bar)  

2.3550  5.8  12  

2.3337  6.1  13  

2.3141  6.35  14  

2.3  6.58  15  

2.288 6.61 15.4 

2.29705  6.67  16  

2.29605  6.72  17  

2.29504  6.72  18  

  

شود افزایش فشار باعث  میمشاهده  7جدول همانگونه که در 
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تولید متان و کاهش نسبت هیدروژن به مونوکسیدکربن در افزایش 

ند تغییر فشار در این فرآیبا این وجود شود.  اي می خروجی راکتور لوله

  تاثیر ناچیزي بر روي نسبت هیدروژن به مونوکسیدکربن دارد.

 متان مولی جز بر) ERV-100( ریفرمر راکتور دماي تاثیر 4 شکل

 متان تبدیل میزان دما افزایش بادهد. را نشان میخروجی از راکتورها 

 رخ ریفرمر واکنش بودن گرماگیر دلیل به امر اینیابد. می افزایش

 تولید به منجر ذکرشده واکنششیمیایی  ادلاتمع طبق و دهد می

  . شود می مونوکسید کربن و هیدروژن

  

  
  مختلف دماهاي در هاراکتور از خروجی متان ترکیب -4شکل  

  

و  شده )ERV-100( ریفرمر راکتور وارد 7/0 جزء مولی با متان

 شود می مشاهده همچنین. است رسیده% 78/88 آن به تبدیل درصد

 کاهش 06/0 به) PFR-100اي (راکتور لوله خروجی در متان ترکیب

اي است. با توجه به دبی قابل ملاحظه مواد خروجی از راکتور لوله یافته

)kg/h 30403 جهت استفاده مجدد از متان، از یک جریان برگشتی در (

 و لیتبد زانیم یبرگشت انیجر افزودن بافرآیند استفاده شده است. 

   .است افتهی شیافزا فرآورده دیتول

 انجام تقویت براي معیاري ریفرمر راکتور از خروجی متان

 نامطلوب هاي واکنش انجام از جلوگیري و مطلوب ةذکرشد هاي واکنش

 شده تعیین استاندارد طبق مثال عنوان به. باشد می کک تشکیل مانند

 یا نداده واکنش متان میزان اراك شازند پتروشیمی واحد طراح توسط

 مولی درصد 4/3- 6/3 از کمتر بایستی ریفرمر از خروجی انمت اصطلاحا

 متان جزء مولی 550℃ دماي در مذکور استاندارد طبق]. 22[ باشد

  .بدست آمد 1251/0 ،ریفرمر راکتور از خروجی

، در شد اشاره CO2 مضررات به مقدمه بخش در که همانطور

 ورراکت خروجی از حاصل CO2 از درصد 60 فرآیندهاي مرسوم حدود

 کاهشیابد. این درحالی است که می انتشار زیست محیط در ریفرمر،

 شده تبدیل برانگیز چالش اي مسئله یک به محیطی زیست آلاینده این

 سوخت عنوان بهحاصل از ریفرمینگ بخار متان  هیدروژن اگرچه. است

تولید شده در این  مونوکسید کربن و CO2آید، اما بشمار می پاك

 کره شدن گرم جمله ازند اثرات مخرب زیست محیطی توافرآیند می

از شته باشد. اد ها انسان سلامتیمطلوب بر نا تاثیرو به تبع آن  زمین

 فرآیند عملکرد بهبود جهت در CO2 مهاربه پژوهش  این دراینرو 

  .است شده پرداختهریفرمینگ مجدد متان 

 نشان 5در شکل  C650 -550° دمایی بازه در CO2 مهاربررسی 

 کلیدي پارامترهاي از یکی فرآیند این روي بر دما تاثیرداده شده است. 

 خروجی دماي تغییرات با است ملموس شکل در که همانگونه. باشد می

 و تعادل به کهکرد  مهار اي گونه به را CO2 میزان توان می ریفرمر راکتور

  زایشاف با که داشت نظر در باید. نشود وارد خللی فرآورده بهینه نسبت

مناسب  نسبت و متان تبدیل میزان توان می مذکور دماي حد از بیش

 اما آورد بدست خروجی دراز هیدروژن به کربن منواکسید  تري

آن به واسطه  محیطی زیست مشکلات و جانبی مضررات از توان نمی

  .کرد پوشی چشم CO2تولید 

  

  
   هاراکتور از خروجی CO2 ترکیب بررسی -5شکل

  

 بخار ریفرمینگ راکتور سه از خروجی هیدروژن یزانم 6 شکل در

 بررسی اي لوله راکتور و) ERV-101گاز (- متان، راکتور جابجایی آب

 ترکیب میزان دما افزایش با شود می مشاهده که همانطوراست.  شده

  دما افزایش با. است یافته افزایش 7/0 به اي لوله راکتور در هیدروژن

 ورودي خوراك درموجود  متان ،بخار ینگریفرم گرماگیر شنواک طبق

 . جزءاست شده تبدیل هیدروژن و مونوکسید کربن به و شده مصرف

 38/0 بخار ریفرمینگ راکتور از حاصل خروجی هیدروژن مولی

 واکنش در دما افزایش است مشاهده قابل که همانطور .باشد می

 به متان یلتبد بر ناچیزي تاثیر بودن گرماده دلیل به گاز- آب جابجابی

 مولی جزء اي لوله راکتور طول در دما افزایش با. دارد محصولات

  .رسدمی 78/0 به هیدروژن

  

  
   هاراکتور از خروجی هیدروژن ترکیب -6شکل

  

  برگشتی جریان - 3-3

متان موجود در  مجدد برگرداندن منظور به برگشتی جریان

0

0.02

0.04

0.06

0.08

0.1

0.12

0.14

0.16

497 597 697 797

M
o

le
 F

ra
ct

io
n

T°C

 WGS Reactor SRM Reactor PFR

0

0.002

0.004

0.006

0.008

0.01

0.012

497 597 697 797

M
o

le
 F

ra
ct

io
n

T°C

 WGS Reactor SRM Reactor PFR

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

497 597 697 797

M
o

le
 F

ra
ct

io
n

T˚C

 WGS Reactor SRM Reactor PFR



 

 
321  

 

شر
ن

 هی
س

ند
مه

 ی
کان

م
ی

 ک
بر

ه ت
گا

ش
دان

ی
 ز،

ه پ
ار

شم
اپی

 ی
97

د 
جل

 ،
51

ه 
ار

شم
 ،

4
ن، 

تا
س

زم
 ،

14
00

ه 
ح

صف
 ،

31
5

 -
32

2
  

– 
مه

اط
ف

 
من

چ
 ی

س
ح

و 
ی

کیب ن
ی

 
 نسبترسیدن به  و متان تبدیل افزایش جهت اي،خروجی راکتور لوله

فرآیند، مورد بررسی  خروجی در مونوکسید کربنبه  هیدروژنمناسب 

 در دما یکنواختی منجر بهجریان برگشتی همچنین  قرار گرفته است.

  . شود می ايلوله راکتور

جهت یافتن مکان مناسب ورودي جریان برگشتی به فرآیند، اثر 

شد.  رسیبه راکتورهاي مختلف موجود در فرآیند بر برگشتی جریان

  ارائه شده است. 8نتایج حاصل از آن در جدول 

  

برگشتی  هاي جریان در مونوکسیدکربن به هیدروژن نسبت -8جدول

  مختلف

CO2 (in 
PFR-100 

feed) 

H�

CO
ratio 

CO H� Reactor 

1788/0  07/13  071/0  9281/0  Reform 
(ERV-
100)  

0013/0  29/2  304/0  6958/0  WGS  

(ERV-
101) 

0500/0  27/2 306/0  6933/0  PFR 

 (PFR-
100)  

  

 وبه منوکسید کربن  دروژنیه بر روي نسبت یبرگشت انیجراثر 

بهترین راکتور انتخابی  ،8 جدول ه. با توجه بشد یبررس CO2غلظت 

باشد. چرا می ERV-101براي ورود جریان برگشتی به آن، راکتور شماره 

دهد که هدف اصلی این رخ می CO2تولید که در این شرایط کمترین 

 بهرسد که می 29/2به  H2/CO نهیبه زانیم باشد. همچنینپژوهش می

مناسبتر  گرید يها انیجر به نسبت اتانول به سنتز گاز لیتبد منظور

  .است

، آنچه در مجتمع در حالت معمول (بدون جریان برگشتی

-ERVخروجی از راکتور ٍ CO2)، جزء مولی دهدپتروشیمی اراك رخ می

به  CO2جزء  آنبوده است. با افزودن جریان برگشتی به  0.05، 101

  یابدمیکاهش یافته  0013/0

  

   گیري نتیجه - 4

 عملیاتی شرایط گرفتن نظر در با سنتز گاز در این پژوهش تولید

ه منظور جلوگیري از ) بCO2 مهار( محیطی زیست مسائل بهینه،

 .است شده رسیبر متان مجدد اصلاح جریان افزودن با کک تشکیل

همچنین استفاده از جریان برگشتی و مکان یابی مناسب آن در فرآیند 

مورد بررسی قرار گرفت. نتایج شبیه سازي در این پژوهش حاکی از 

 ترکیبی جریان اعمال باهاي صنعتی بود. انطباق بسیار خوب با داده

- C 650°  محدوده در دما تغییراتاستفاده از  و) متان مجدد اصلاح(

 هیدروژن بهینه نسبت وانجام شد  )صفر به( خروجی CO2 مهار ،550

جهت صرفه جویی در . استشبیه سازي شده  کربن مونوکسید به

مصرف انرژي مورد نیاز راکتور ریرمر به دلیل نیاز به افزایش دما و 

ها، و همچنین جلوگیري از تشکیل کک، نسبت گرماگیر بود واکنش

نتایج شبیه  پژوهش معادل سه تعیین شد..  بخار آب به خوراك در این

 به هیدروژن نسبتفرآیند،  در کلیدي ارامترهايسازي نشان داد که 

، دما افزایش با. است ورودي بخارآب میزان و فشار دما، ،مونوکسیدکربن

 خروجیدر  مونوکسید کربن به و نسبت هیدروژن متان تبدیل درصد

نشان داد  سازي شبیه از حاصل نتایج. یابد می افزایش ریفرمر راکتور

بهترین مکان براي ورود جریان برگشتی به فرآیند، راکتور شیفت است. 

 CO2 غلظت و مونوکسیدکربن به هیدروژن نسبتدر این شرایط 

و صفر است. همچنین در این  29/2به ترتیب  سنتز گاز در خروجی

  رسد. می 88/87% به متان تبدیلشرایط درصد 
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