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بررسي توليد هيدروژن از 
طريق ريفورمينگ  متان در رآکتورهاي 
 CFD مونوليتي با استفاده از روشهاي

  
محمد ایرانی 

ایران ، تهران، پژوهشگاه صنعت نفت، پژوهشکده گاز
iranim@ripi.ir

چکیده:
در اين تحقيق انجام واكنش ريفورمينگ متان روي كاتاليست Ni جهت توليد هيدروژن در ماكيرورآكتور با استفاده از 
مدلسازي رياضي بررسي شده است. مدلسازي رياضي با استفاده از روشهاي CFD انجام گرفته كه كي روش حل كامل 
و دقيق براي جريانهاي واكنشي مي باشد. يک تک کانال جهت شبيه سازي در نظرگرفته شد و مدل دوبعدي تقارن 
 )WGS( و شيفت- آب –گاز SMR محوري جهت شبيه سازي انتخاب گرديد. معادلات نرخ واکنش براي واکنشهاي
بر اساس مدلهاي موجود Langmuir-Hinshelwood  انتخاب شد. آزمايشات مربوط به فرآيند SMR در يک رآکتور 
مقياس آزمایشگاهی انجام گرفتند. نتايج حاصل از شبيه سازي با نتايج تجربي مقايسه گرديد و توافق خوبي مشاهده 
گرديد. مدل CFD تاييد شده به عنوان آزمايشگاه مجازي در نظر گرفته شد.براي بررسي اثر پارامترها روي عملکرد 
رآکتور، كي طراحي آزمايش با استفاده از نرم افزار Expert Design انجام گرفت. پارامترهاي بررسي شده شامل دماي 
خوراك، فشار عملياتي، فلاكس جرمي خوراك و نسبت مولی بخار آب به متان بودند كه با بررسي‌هاي انجام گرفته 
، نسبت   GHSV ترتيب  به  تاثير دارد  از نظرآماري  پارامترهايي كه روي درصد تبديل  مشخص گرديد كه موثرترين 
مولي بخار آب به متان ،  فشار  و دماي خوراك مي باشند همچنين مقادير پارامترها براي كاركرد بهينه رآكتور معرفي 
شدند. از بررسي نتايج CFD مي توان مطالعات بيشتري روي عملکردرآکتور انجام دادو با صرف هزينه کم اطلاعات 

ارزشمندي بدست آورد.

کلمات کلیدی: رآکتور مونوليتي، متان ، ریفورمینگ با بخار، CFD ، آنالیز حساسیت  

1- مقدمه 
امروزه استفاده از گاز سنتز جايگاه ويژهاي در صنعت بخود 
فرآيندهاي  و  سنتز  گاز  از  استفاده  با  است.  داده  اختصاص 
مختلف مي توان مواد متنوع شيميايي توليد نمود، بنابراين 
گاز سنتز ماده اوليه بسيار با ارزشي جهت توليد مواد متنوع 
شيميايي ميباشد. در سالهاي اخير تلاشهاي گسترده جهاني 
جهت استفاده موثر از گاز طبيعي و تبديل آن به محصولات 
با ارزش و آسان از نظر حمل و نقل نظير متانول، سوختهاي 
هيدروكربني مايع و مواد اوليه پتروشيمي نظير اتيلن و ساير 

اولفينهاي سبك، انجام شده است]1[. 
اثرات زيست محيطي انتشار گازهاي آلاينده ناشي از احتراق 
بازدارنده در  قوانين  از يک طرف و وضع  سوختهاي فسيلي 
ارتباط با آلاينده هاي محيطي )Euro IV(  از طرف ديگر 
داده  افزايش  را  پاک  فسيلي  سوختهاي  از  استفاده  به  نياز 

از پاک ترين سوختهايي است که مي  است. هيدروژن يکي 
تواند جايگزين سوختهاي فسيلي شود. بعلاوه تنوع گوناگوني 
از کاربردهاي هيدروژن در صنعت وجود دارد که برخي از آنها 
از: توليد آمونياك، پيل سوختي ، هيدروژناسيون و  عبارتند 

هيدروكرايكنگ  اشاره نمود. 
صنعتي  واحدهاي  در  هيدروژن  توليد  فرآيند  ترين  رايج 
SMR است که در آن متان به هيدروژن تبديل مي گردد. 
فرآيندها  سازي  کوچک  تکنولوژي  راستاي  در  تحقيقات 
براي توسعه توليد هيدروژن در مقياسهاي کوچک در محل 
دليل  به  مونوليتي  رآکتورهاي   .]2,3[ دارد   ادامه  همچنان 
مساحت در معرض بالاي آنها ، افت فشار کم ، سهولت انتقال 
در  گسترده  طور  به  بالا  مکانيکي  مقاومت  و  وحرارت  جرم 
استفاده  بعلاوه  گردند]4[.  مي  استفاده  کاربردها  از  بسياري 
به  نسبت  ديگري  فراواني  مزاياي  مونوليتي  رآکتورهاي  از 
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رآکتورهاي مرسوم دارد که عبارتند از : کاهش هزينه هاي 
ثابت و جايگيري درفضاي کوچکتر]2, 5-7[.

براي  گرديد،  ذکر  رآکتورمونوليتي  براي  بالا  در  که  مزايايي 
منابع گازي دور افتاده که کمتر در دسترس باشند]8[ مانند 
جزاير سيري ،خارک و قشم جذابيت بيشتري دارند. ذخاير 
مکعب  فوت  تريليون   1045/7 حدود  ايران  شده  اثبات  گاز 
است که 15/8 درصد کل ذخاير جهان مي باشد. ايران بعد 
از روسيه از لحاظ ذخاير گازي مقام دوم را دارد]9[. بنابراين 
پتانسيل زيادي براي توليد هيدروژن موجود است. به منظور 
نفت  صنعت  پژوهشگاه  پتانسيل،  اين  از  استفاده  بررسي 
انجام  را  فعاليتهاي تجربي و شبيه سازي  از  گستره وسيعي 
داده است. در اين تحقيق توليد هيدروژن با استفاده از فرآيند 
SMR در يک رآکتور مقياس بنچ بررسي شد. همچنين اثر 
جرمي  فلاكس  عملياتي،  فشار  خوراك،  دماي  ي  پارامترها 
از  استفاده  با  رآکتور،  عملکرد  روي  ديواره  دماي  و  خوراك 
طراحي تجربي آزمايشها روي کارکرد رآکتور بررسي گرديد و 

مقادير اين پارامترها براي کارکرد بهينه بدست آمد.

2- سامانه تست رآکتوري
يک شکل شماتيک از مجموعه اي که آزمايشات در آن انجام 

شده در شکل 1 نشان داده شده است.

از  با مخلوطي  رآکتور  همانطور که در شکل ديده مي شود 
گاز متان وبخارآب تغذيه مي گردد. ميزان دبي گاز با کنترل 
کننده دبي جرمي ) MFC-BROOKS 5850®( و ميزان 
 Bronkhorst Hi-Tec دبي جرمي بخارآب با دستگاه مدل
تنظيم مي گردد. رآکتور مونوليتي که کاتاليست نيکل روي 
آن واشکوت شده در يک سيلندر شيشه اي از جنس کوارتز 
قرار داده شده و با پشم سنگ آب بندي مي گردد. يک هيتر 
کمربندي جهت ايجاد گرماي واکنش به دور سيلندر شيشه 
اي از جنس کوارتز بسته شده است. محصولات واکنش توسط 
يک خط لوله به GC متصل است تا آناليز گازها انجام گيرد.

3- مدلسازي 
سازي  شبيه  براي  شده  گرفته  نظر  در   )2- )شکل  هندسه 
واكنش SMR در رآكتور مونوليتي كي كانال با عرضي برابر 

2mm و نكيل واشكوت شده است 

شکل 1- شماتيک دستگاهي که آزمايشات تجربي توسط آن انجام شده است.

شکل 2- هندسه مسئله

جدول1 - واكنشهاي  درنظر گرفته شده  در اين شبيه سازي 

http://www.google.com/url?sa=t&source=web&cd=2&ved=0CBsQFjAB&url=http%3A%2F%2Fwww.brooksinstrument.com%2Fdocumentation-a-downloads.html%3Ftask%3Dfinish%26cid%3D40%26catid%3D43&ei=utDlTaq2Os7usgbkm_X-Bw&usg=AFQjCNE3xeY8zmVPOKscTJu12eapN8-r4g
http://www.google.com/url?sa=t&source=web&cd=2&ved=0CBsQFjAB&url=http%3A%2F%2Fwww.brooksinstrument.com%2Fdocumentation-a-downloads.html%3Ftask%3Dfinish%26cid%3D40%26catid%3D43&ei=utDlTaq2Os7usgbkm_X-Bw&usg=AFQjCNE3xeY8zmVPOKscTJu12eapN8-r4g
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شامل  که  دهنده  واکنش  مواد   SMR فرآيند  راکتور  در 
بخارآب  ومتان مي‌باشند. مواد واکنش دهنده در اين راکتور 
انتخاب شده دست خوش  کاتاليست)نكيل(  نوع  به  توجه  با 

پارامترهاي نرخ واكنش  واکنش‌هاي جداول 1 و2مي‌گردند. 
در جدول 1 آمده است. 

3-1- معادلات حاکم بر مسئله
حرکت،  اندازه  جرم،  بقاي  شامل  جريان  بر  حاکم  معادلات 

انرژي و اجزاء مي‌باشند.

 

جدول2  اطلاعات مدل سينتكيي بهينه واكنشهاي 
ريفورمينگ متان با استفاده از بخارآب

حل معادلات حاکم بر مسئله با گسسته‌سازي دامنه فيزيکي 
آغاز مي‌گردد.  دامنه محاسباتي  به يک  آن  تبديل  و  مسئله 
نرم‌افزار  از  راکتور  هندسي  شکل  شبکه‌بندي  ايجاد  براي 
Gambit استفاده شده است.پس از ايجاد دامنه محاسباتي 
لازم است هر يک معادلات ارائه شده بر روي المان‌هاي توليد 
  FLUENT شده اعمال گردند. براي شبيه سازي از نرم افزار
روش  نرم‌افزار  این  در  استفاده  مورد  روش  گرديد.  استفاده 
براي  ابتدا  در  مي‌باشد.   )Finite Volume( محدود  حجم 
اعتبارسنجي مدل CFD ، با استفاده از اطلاعات آزمايشگاهي 
موجود  چند شبيه سازي انجام گرفت که کانتور کسرمولي 

همانطور  است.  شده  1073رسم    K دماي  در   )  3 )شکل 
در  تغييرات  اعظم  قسمت  گردد  مي  مشاهده  شکل  در  که 
9 ميليمتراول انجام مي گيرد بنابراين طول موثر رآکتور 9 
اورهال  زمان  توسعه  به  مربوط  طول  بقيه  و  است  ميليمتر 
استفاده  کاتاليست  اول  ميليمتر   9 وقتي  عبارتي  است.به 

گرديد، از باقيمانده طول کاتاليست استفاده خواهد شد.
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نتايج شبيه سازي با اطلاعات تجربي مقايسه گرديد. پارامتر 
مورد مقايسه در صد تبديل بود که همانگونه که در شکل 4 
مشاهده مي گردد حد اکثر خطاي موجود کمتر از 10 درصد 

بود که مقداري از خطا به خطاي آزمايش مربوط است.

 

در هر صورت اختلاف مشاهده شده بين نتايج شبيه سازي 
مدل  از  توانيم  مي  بنابراين  است.  منطقي  آزمايشگاهي  و 
CFD تاييد شده توسط اطلاعات تجربی به عنوان آزمايشگاه 
مجازي استفاده کرده و بررسي هاي بيشتر با استفاده از مدل 
CFD انجام گيرد.  براي بررسي اثر پارامترهاي مختلف در 
از  استفاده  با  سازيها  شبيه  سري  كي  مذكور  حالت  دو  هر 
طراحي تجربی آزمايشها انجام گرفت كه در جدول3  تمامي 
آزمايشات به همراه مقادير پارامترها آمده است. پارامترهاي و 

گستره بررسي هركي از آنها در جدول آمده است:

طراحي آزمايشات با استفاده از روش D-optimal صورت 
مورد  پارامتر  مقدار  همراه  به  آزمايشات  تعداد  که  گرفت 
از شبيه  مواردي  ادامه،  در  است.  آمده  مطالعه در جدول 3 
سازيهاي انجام شده كه در آن در صد تبديل ) پاسخ ( بيش 
از 90 درصد است، انتخاب شده ونتايج ارائه شده كه راجع 
به آن به تفصيل بحث شده است. از نتايج طراحي آزمايشات 
آيدكه همه  بر مي  واريانس )جدول 4( چنين  آناليز  جدول 
پارامترهاي  مذكور روي در صد تبديل موثر بوده و مطابق 
درصد  روي  كه  پارامترهايي  موثرترين  آناليز  اين   F-Test
نسبت   ،  GHSVترتيب به  دارد  تاثير  نظرآماري  از  تبديل 
مولي بخار آب به متان ،  فشار  و دماي خوراك مي باشند. 
پارامترهاي  اهميت  دهنده  نشان   p-value جدول  اين  در 
 F-Test گزينش شده براي آزمايش است كه بر اساس مقدار
به دست مي آيد. چنانچه اين مقداربراي هر پارامتر از 0/05 
كمتر باشد،  نشان دهنده اهميت اين پارامتر در آزمايش مورد 
نظر است. علاوه بر اين، هر چه اين مقدار در مقايسه با مقدار 
بيشتري  اهميت  از  باشد،  كمتر  ديگر  پارامترهاي  با  متناظر 

برخوردار است.

شکل-3 کانتور کسرمولی هیدروژن در طول رآکتور

شکل4- مقایسه نتایج تجربی و شبیه سازی
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جدول3 - طراحي آزمايشها جهت بررسي اثر پارامترهاي مختلف و پاسخ

TF SCR P GHSV conversion

1 800 2 40 4 0.725749
2 800 2 40 2 0.771345
3 900 3 40 4 0.885638
4 800 2 40 4 0.813333
5 800 2 40 2 0.896983
6 900 1 40 2 0.88345
7 900 2 30 2 0.939161
8 700 2 20 2 0.719438
9 800 3 30 4 0.828382
10 700 1 40 4 0.576356
11 800 1 20 4 0.590551
12 700 3 2 4 0.646153
13 900 3 20 3 0.79661
14 800 1 30 3 0.744419
15 900 1 40 4 0.859751
16 700 1 20 3 0.602481
17 800 2 30 3 0.83221
18 700 3 40 2 0.862689
19 900 1 30 3 0.821694
20 700 3 30 2 0.844311
21 900 2 20 4 0.697699
22 800 2 20 3 0.765403
23 800 3 20 2 0.863991
24 900 2 40 3 0.898829
25 700 3 40 3 0.817587
26 900 1 30 4 0.090387
27 800 3 30 2 0.930122
28 800 3 20 3 0.744091
29 700 2 30 3 0.736567
30 700 3 30 3 0.825893
31 800 1 40 2 0.90894
32 700 1 30 2 0.622326
33 900 1 20 2 0.847757
34 800 3 40 3 0.913557
35 700 2 30 4 0.764567
36 900 3 40 2 0.96312
37 800 1 40 3 0.796554
38 900 3 30 3 0.89955
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به  توجه  با  شود،  مي  مشاهده   4 جدول  در  كه  همانطور   
مقدار P-value )0/04( اندركنش پارامترهاي فشار و نسبت 
مولي بخار آب به متان، بر روي آزمايشات از اهميت بالايي 
برخوردار است. در صورتكيه، مقدار P-value براي اندركنش 

نسبت مولي بخار آب به متان و GHSV )0/1380( از 0/05 
بيشتر بوده كه نشان دهنده عدم اهميت اين اندركنش براي 

اين دو پارامتر مي باشد.

جدول 4- آناليز واريانس براي واكنشهاي سطحي

جدول 5 موارد انتخاب شده توسط نرم افزار با كاركرد بهينه

با توجه به تحليلهاي آماري منتج از طراحي تجربي آزمايشها، 
10 مورد )جدول 5 ( كه در آن مقدار درصد تبديل بالا مي 
باشد ذكر شده كه بسته به شرايط و محدوديتهاي عملياتي مي 
توان از بين آنها شرايط بهينه را انتخاب كرد. به عنوان مثال 
انتخاب نرم افزار با توجه به درصد بالاي تبديل، مورد 1 است 

ولي با توجه به فشار بالاي عملياتي )40 بار( و فاصله كم درصد 
تبديل آن با مورد شماره 2 با فشار عملياتي 30 بار، مورد 2 

مناسب تر به نظر مي رسد.
 همچنين با توجه به شكل 5 ) نمودار Half-Normal ( ديده 
 ،GHSV  كه بترتيب نمايانگر A,B,C,Dمي شود كه پارامترهاي
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و  باشند  مي  خوراك  ودماي  متان  به  بخارآب  مولي  نسبت  فشار، 

 Half-Normal با توجه به اينكه از خط  BDو BC اندركنش هاي

فاصله دارند، روي مدل موثرند.

۴- نتیجه گیری:

انتقال جرم و حرارت برای  در این تحقیق مدلسازی و شبیه سازی 

هیدروژن  تولید  منظور  به  بخارآب  با  متان  گاز  ریفرمینگ  واکنش 

پایا  حالت  در  سازی  شبیه  این  شد.  انجام  مونولیتی  رآکتورهای  در 

گردیدند  مقایسه  تجربی  نتایج  با  سازی  شبیه  نتایج  گرفت.  انجام 

عنوان  به  شده  تایید   CFD مدل  گردید.  حاصل  خوبی  توافق  که 

طراحی  از  استفاده  با  گرفت.  قرار  استفاده  مورد  مجازی  آزمایشگاه 

تجربی آزمایش ها و مدل تایید شده، یک سری شبیه سازی جهت 

عملياتي، فلاكس جرمي  فشار  دماي خوراك،  پارامترهای  اثر  یافتن 

خوراك و نسبت مولی بخار آب به متان انجام گرفت كه با بررسي‌هاي 

انجام گرفته مشخص گرديد كه موثرترين پارامترهايي كه روي درصد 

تبديل از نظرآماري تاثير دارد به ترتيبGHSV، نسبت مولي بخار 
همچنين  باشند  مي  خوراك  دماي  و  فشار   متان،   به  آب 
مقادير پارامترها براي كاركرد بهينه رآكتور معرفي شدند. از 
بررسي نتايج CFD مي توان مطالعات بيشتري روي عملکرد 
ارزشمندي  با صرف هزينه کم اطلاعات  انجام داد و  رآکتور 

بدست آورد.
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Abstract

In the present work, Steam Methane Reforming(SMR) reaction in monolith reactors was 
modeled. Experiments of SMR were carried out in a Bench-scale monolith reactor. A 
single-channel was considered and two axi-symmetric CFD models were developed for 
modeling. General kinetic models for SMR and Water–Gas-Shift (WGS) reaction rates 
based on Langmuir–Hinshelwood type were employed. Good agreement was achieved 
between bench experimental data and the model. The validated CFD model was con-
sidered as numerical laboratory .Using experimental design a sensitivity analysis was 
run in order to find the effect of feed temperature, GHSV, pressure and inlet H2O/CH4 
molar ratio on the reactor performance. It was concluded that obtained results from CFD 
analysis gives precise guidelines for further studies on optimization of monolithic reac-
tor performance. 

Keywords: Monolith reactor, CFD, Steam reforming, sensitivity analysis 


