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چکیده

گاز سنتز ترکیبی از اجزای اصلی هیدروژن و منواکسیدکربن است که به‌عنوان یک مادۀ میانی با‌ارزش در فرایندهای 
اتانول، آمونیاک، سنتز فیشر-تروپش در تبدیل گاز به مایع و سولفورزدایی به ‌کار می‌رود.  مهمی نظیر تولید متانول، 
فرایندهای معمول صنعتی که تاکنون برای تولید گاز سنتز از گاز طبیعی توسعه یافته‌اند، واحدهای عظیم با مصرف انرژی 
بالا هستند. روش اکسیداسیون جزئی یا همان احتراق ناقص به‌دلیل مزایای نسبی متعددی که دارد می‌تواند به‌عنوان یکی 
از روش‌های جایگزین فرایند متداول ریفرمینگ مرطوب متان محسوب شود. بر همین اساس در تحقیق حاضر به مطالعۀ 
فرایند اکسیداسیون جزئی گاز طبیعی در مقیاس نیمه‌صنعتی )بنچ( به‌منظور تولید گاز سنتز در یک رآکتور پرداخته خواهد 
شد. طراحی و ساخت رآکتور مذکور همراه با یافتن مسیر بهینه و تعیین شرایط عملیاتی، علاوه بر کنترل نسبت هیدروژن 
به منو‌اکسیدکربن، می‌تواند منجر به تولید گاز سنتز با حداقل میزان دوده شود. نتایج حاصل از پایلوت اکسایش جزئی با 
محیط متخلخل نشان می‌دهد که می‌توان گاز سنتز با نسبت 1/14 تا 1/47 تولید کرد. گاز متان باقی‌مانده در محصول 
و آب و دی‌اکسیدکربن را در مرحلۀ خالص‌سازی می‌توان حذف کرد. طبق مشاهدات انجام‌شده، زمانی که شعله در محل 

بالای شعله‌گیر پایدار بماند، محصول نهایی فاقد دوده است.

کلمات کلیدی: گاز سنتز، رآکتور غیرکاتالیستی، اکسایش جزئی، محیط متخلخل.

۱- مقدمه
گاز سنتز که ترکیبی از هیدروژن و منواکسیدکربن است، 
یک مادۀ با‌ارزش در فرایندهای تولید متانول، اتانول، آمونیاک، 
سنتز فیشر-تروپش1، فناوری تبدیل گاز به مایع )GTL(2 و 
از گاز طبیعی،  سولفورزدایی به‌ کار می‌رود. گاز سنتز عمدتاً 
بررسی‌ها  می‌شود.  حاصل  زغال‌سنگ  و  زیست‌توده  نفتا، 
راه‌حل  به‌عنوان  آینده  در  هیدروژن  که  این ‌است  از  حاکی 
نهایی برای پاسخ‌گویی به نیاز آیندۀ انرژی جهان به‌ویژه در 
حوزۀ حمل‌ونقل خواهد بود. افزایش شمار اتومبیل‌ها موجب 

1. Fischer-Tropsch	
2. Gas to Liquid	

آلاینده‌های  بی‌رویۀ  انتشار  قبیل  از  نگرانی‌هایی  افزایش 
است.  شده  زمین  کرۀ  گرم‌شدن  و  خودروها  اگزوز  از  گازی 
مصرف سوخت‌های فسیلی عاملی مهم برای انتشار گازهای 
شمار  به‌  آب‌وهوایی  مشکلات  اصلی  مسبب  و  گلخانه‌ای 
می‌آیند. به‌منظور حل بخشی از این مشکلات نیاز به یافتن 
منبع انرژی جایگزین بهینه‌ای برای سوخت وسایل نقلیه در 
کنار اقداماتی نظیر توسعه و استفاده از خودروهای با استاندارد 
بالا و کارآمد هستیم. از جمله‌ سوخت‌های پاک‌تر نسبت به 
بایودیزل،  بایواتانول،  به  می‌توان  اصلی  فسیلی  سوخت‌های 
سوخت‌های  همۀ  میان  در  کرد.  اشاره  هیدروژن  و   CNG
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جایگزین، هیدروژن بنا بر دلایل کلیدی امنیت انرژی، کاهش 
انتشار گازهای گلخانه‌ای و متعاقباً کاهش آلودگی هوای محلی 
 .]1[ می‌رسد  به ‌نظر  مناسب‌تر  حمل‌ونقل  کاربرد‌های  برای 
متعددی  کاربردهای   ]2[ همکاران  و  جین  گزارش  طبق  بر 
برای هیدروژن به‌عنوان ترکیب اصلی گاز سنتز و یک سوخت 
بالقوه ذکر شد که در آینده فراگیری بیشتری خواهند داشت. 
اتومبیل‌ها،  سوخت  برق،  تولید  از:  عبارت‌اند  آن‌ها  جملۀ  از 
مصارف  همچنین  و  صنعتی  کاربردهای  هواپیما،  و  جت 
امروزه  محیط‌زیست.  دوستدار  و  غیرآلاینده  به‌روش  خانگی 
از منابع مختلف سوخت و انرژی می‌توان به‌منظور تولید گاز 
منابع  استفاده کرد. در حال حاضر عمدتاً  سنتز و هیدروژن 
غیرقابل‌تجدید برای این امر به‌ کار می‌رود، اما برای رسیدن 
به یک تولید پایدار استفاده از منابع تجدید‌پذیر ضروری به 
‌نظر می‌رسد. هم‌اکنون بخش عمدۀ نیاز انرژی جهان )حدود 
تأمین  به‌وسیلۀ سوخت‌های مایع و گازی فسیلی  65درصد( 
می‌شود. استفاده از این سوخت‌ها به‌علت دسترسی گسترده و 
راحتی در به‌کارگیری آن‌هاست. در تولید گاز سنتز گستره‌ای 
مشاهده  می‌توان  را  ترموشیمیایی  و  شیمیایی  فرایندهای  از 

کرد ]1[ و ]2[.
جز  چیزی  به‌خودی‌خود  جزئی  اکسیداسیون  فرایند 
که  نیست  هوا  با  هیدروکربنی  سوخت‌های  ناقص  احتراق 
حالت  می‌شود.  انجام  آن  حضور  در  یا  و  کاتالیست  بدون 
غیرکاتالیستی این فرایند که به اکسیداسیون جزئی گرمایی 
حالت  به  نسبت  کمتری  بازدهی  است،  معروف   )TPOX(
عمر  بالاتر،  انعطاف‌پذیری  به‌خاطر  اما  دارد.  آن  کاتالیستی 
مفید بیشتر و هزینه‌های پایین‌تر مورد توجه واقع شده است 
]3[. آزمایش‌ها نشان می‌دهد که در صورت افزودن کاتالیست 
دمای عملیاتی سیستم کاهش می‌یابد. با این‌ حال اثبات شده 
است که کنترل دما به‌خاطر تشکیل کک و نقاط داغ ناشی از 
طبیعت گرمازای واکنش‌ها در این فرایند بسیار دشوار است. 
کاتالیست‌ها جهت تبدیل گاز طبیعی معمولاً بر پایۀ نیکل و 
رادیم هستند. از طرفی، اغلب سوخت‌های هیدروکربنی دارای 
مقداری از ترکیبات حاوی گوگرد هستند که باعث مسمومیت 
و غیرفعال‌شدن این کاتالیست‌ها می‌شوند. با توجه به آنچه در 
قادر  این روش  مراجع ذکر شده است، حالت غیرکاتالیستی 
است تا تحمل بیشتری را در مقابل گوگرد موجود در خوراک 
ورودی از خود نشان دهد. فرایند TPOX در دمای بالا و با 
نسبت H2/CO حدود 2 همراه با تشکیل دوده رخ می‌دهد که 
برای خوراک‌دهی به سیستم‌های پیل سوختی و یا رآکتورهای 

سنتز فیشر-تروپش مطلوب است ]4[.

سینتیک   TPOX فرایند  توسعۀ  در  ریشه‌ای  چالش‌های 
پایین و پایداری کاهش‌یافتۀ شعله در دمای آدیاباتیک شعلۀ 
پایین است. تکنیک‌های حل این مسائل که در قالب پروژه‌های 
تحقیقاتی در برخی از مراکز علمی دنیا تحت بررسی هستند، 
موجبات پیشرفت در حوزۀ اصول و مکانیسم احتراق از طریق 
واکنشگرها  به  واکنش  دمابالای  ناحیۀ  از  حرارت  بازگردانی 
پژوهش  در  که  تکنیک‌ها  این  از  یکی  است.  آورده‌  فراهم  را 
حاضر دنبال خواهد شد، استفاده از محیط متخلخل همراه با 
خواص گرمایی مناسب با قابلیت بهبود انتقال حرارت درونی 
هیدروکربن‌ها  اکسیداسیون  فرایندهای  انجام  است.  رآکتور 
برابر شدن سرعت  تا 30  باعث 10  در محیط‌های متخلخل 
این  از  استفاده  بدون  آرام  معمول  حالت  به  نسبت  شعله 
را  بالاتری  واکنش  سرعت  ازاین‌رو،   .]5[ می‌شود  ساختارها 
نسبت به فرایند احتراق معمولی خواهیم داشت که نتیجۀ آن 
 TPOX بهبودبخشیدن به مشخصه‌های عملیاتی فرایندهای
و متعاقباً افزایش پایداری سیستم احتراقی آن خواهد بود. در 
سال 1998 درایتون و همکاران ]6[ به مطالعۀ تولید گاز سنتز 
از طریق احتراق فوق‌آدیاباتیک مخلوط غنی از سوخت )متان-

هوا( به‌کمک مشعل دوطرفه )RFB(1 پرداختند و دریافتند 
به  متان  تبدیل  حداکثر   8 تا   2 هم‌ارزی  محدودۀ  برای  که 
به‌ترتیب 65 و 75 درصد است.  هیدروژن و منواکسیدکربن 
امواج احتراق فیلتراسیون2 در محیط متخلخل با چند سوخت 
 ]7[ همکارانش  و  تولدو  توسط   1/5 تا   1 هم‌ارزی  نسبت  با 
انجام شد. بیشینۀ بازدهی تولید هیدروژن نزدیک به 50درصد 
و منواکسیدکربن حدود 80درصد برای همۀ سوخت‌ها گزارش 
متخلخل  ساختار  نوع  دو   ]5[ همکارانش  و  الحمامره  شد. 
سیلیسیم کاربید )SiC( و فیبر Al2O3 را در محفظۀ‌ احتراق 
آزمودند و دریافتند که تغییر دمای پیش‌گرم اثر چندانی روی 
همکارانش  و  لوکو  نداشته ‌است.  محصولات خروجی  غلظت 
]3[ احتراق ناقص متان غنی برای تولید هیدروژن دو محیط 
قرار  مطالعه  مورد  را   Al2O3 پرکن‌های  و   SiSiC متخلخل 
  3SMPS دادند و توزیع اندازۀ ذرات دوده در خروجی را از روش
اندازه‌گیری کردند. آن‌ها دریافتند که ساختار SiSiC به‌واسطۀ 
خواص گرمایی بهتر و تخلخل بیشتر و زمان ماند بیشتر گاز 
سنتز با ذرات دودۀ کمتر را تولید می‌کند. بدویا و همکاران 
]8[ پایداری شعله در محیط متخلخل در فشار بالا را آزمودند. 
افزایش  با  سوختن  سرعت  که  رسیدند  نتیجه  این  به  آن‌ها 

3. Reciprocal Flow Burner	
4. Filtration combustion waves	
5. Scanning Mobility Particle Sizer	
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همکاران  و  تولدو  می‌یابد.  کاهش  غیرخطی  به‌صورت  فشار 
توسط  سنتز  گاز  به  سنگین  هیدروکربن‌های  تبدیل   ]9[
پرکن‌های کروی آلومینایی را بررسی کردند. نتایج حاصل از 
هیدروژن  برای  را  درصدی  تا 11   10 مولی  غلظت  کار  این 
در  این  می‌دهد.  نشان   1/8 تا   1/3 هم‌ارزی  نسبت‌های  در 
حالی است که غلظت منواکسیدکربن در بازۀ نسبت هم‌ارزی 
مذکور از 15/9درصد به 1/1درصد کاهش یافته است. لوکو و 
استوانه‌ای  پرکن‌های  از  دیگر  پژوهشی  در   ]10[ همکارانش 
استفاده   TPOX فرایند  در  62درصد  تخلخل  با  آلومینایی 
کردند. حداکثر بازده به‌دست‌آمده برای تولید گاز سنتز حدود 

65درصد بر مبنای تشکیل هیدروژن و منواکسیدکربن بود.
جزئی  اکسیداسیون  پایلوت  بررسی  به  حاضر  تحقیق  در 
سنتز  گاز  تولید  برای  کرباید  سیلیکون  متخلخل  محیط  در 
به‌طور  ساخته‌شده  رآکتوری  سامانۀ  ابتدا  می‌شود.  پرداخته 
مختصر تشریح می‌گردد. سپس نتایج حاصل از آزمایش‌های 

صورت‌گرفته و تحلیل‌های مرتبط ارائه می‌شود.

2- کار تجربی
سامانۀ احتراق جزئی در )شکل 1( نشان داده شده است. 
)متان(  طبیعی  گاز  سوخت  جریان  دبی‌های  سامانه  این  در 
تنظیم  شدت‌جریان  کنترل‌کننده‌های  به‌کمک  اکسیژن  و 
الکتریکی  گرمکن  یک  به‌وسیلۀ  ابتدا  نیز  اکسیژن  می‌شوند. 
ریفرمینگ  منطقۀ  به  ورود  از  قبل  سپس  و  شده  پیش‌گرم 
رآکتور در محفظۀ اختلاط با سوخت موردنظر آمیخته می‌شود.

شکل 1- طرح کلی دیاگرام فرایندی سامانۀ آزمایشگاهی

دمای رآکتور از طریق ترموکوپل‌های نوع S و B در حوالی 
ورودی  در   K نوع  ترموکوپل‌های  به‌کمک  و همچنین  شعله 
اندازه‌گیری خواهد  موردنیاز  نقاط  و سایر  رآکتور  و خروجی 

 TPOX شد. اجزای اصلی سامانۀ آزمایشگاهی علاوه بر ریفرمر
شامل بخش‌های خنک‌سازی، ابزار آنالیز، اندازه‌گیری و ادوات 

کنترلی است.
مجرای  طریق  از  تولیدشده  محصولات  از  نمونه‌گیری 
مخصوص صورت خواهد پذیرفت. این نمونه‌ها بعد از سردشدن 
آن  به‌کمک  تا  شده  گازی  آنالیزکنندۀ‌  روانۀ  لازم  اقدامات  و 
گونه‌های  و   CO2 و   CO، H2 همچون  اصلی  اجزای  غلظت 
جزئی همانند C2H2، CH4 همراه با O2 اندازه‌گیری شود. فاز 
مایع موجود در گاز نیز توسط فیلترهای مخصوص در بالادست 
دستگاه آنالیز حذف می‌شود. بخش عمدۀ باقی‌مانده از محصول 
که گازی دمابالا، سمی و قابل‌انفجار است پس از خنک‌سازی 
در بخش بعدی زیر هود رها شده یا در قسمت پساسوختن1  
موردنظر  رآکتور  مؤثر  داخلی  قطر  و  طول  می‌شود.  سوزانده 
به‌ترتیب در حدود 50 و 10 سانتی‌متر در نظر گرفته شده که 
به یک سیستم خنک‌کن متصل خواهد شد. بر روی بدنۀ اصلی 
اندازه‌گیری دما، فشار و  ابزار  آن سوراخ‌هایی به‌منظور تعبیۀ 
ترموکوپل‌های  به  با توجه  موارد دیگر پیش‌بینی شده است. 
اندازه‌گیری دما و حسگر فشار به‌کاررفته در این سامانه نیاز 
به شناسایی و تهیۀ دستگاه اکتساب دادۀ )DAQ(2 مناسب از 
جمله کارت‌های تبدیل سیگنال‌های آنالوگ به دیجیتال بوده 
است و توسط سخت‌افزار DAQ  به‌همراه متعلقات الکترونیک 
موردنیاز دیگر مانند منبع تغذیه تهیه و به یک کامپیوتر متصل 
شد. برای ذخیره‌سازی و پردازش اطلاعات از نرم‌افزار داده‌نگار 
استفاده شد. ساختار سیلیکون کرباید در شکل   LabView

زیر آمده است.

)الف( )ب(

شکل ۲- ساختار متخلخل )الف( قبل از احتراق و )ب( 

در حال احتراق و تولید گاز سنتز

6. Post-combustion	
7. Data Acquisition	
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3- نتایج و بحث
اکسایش جزئی گاز متان خالص با اکسیژن در بار گرمایی 6 
کیلووات در حالت مخلوط بسیار غنی از سوخت و نسبت‌های 

هم‌ارزی 2/5 و 2/7 صورت پذیرفت.

3-1- نتایج بار حرارتی 6 کیلووات با نسبت هم‌ارزی 2/5
داده شده  نشان  در شکل  ۳  کوره  در طول  دما  پروفایل 
است. در آزمون آخر )3:19( دمای وسط رآکتور )حدود 250 
میلی‌متر( به حدود 1200 درجه می‌رسد در حالی که دمای 
پس از این نقطه رو به کاهش می‌رود و در منطقۀ حدود 390 
میلی‌متر، دما به حدود 600 درجۀ سانتی‌گراد می‌رسد. این 
پروفایل نشان می‌دهد که منطقۀ اصلی واکنش‌ها در محدودۀ 
به‌دلیل هدایت حرارتی  است.  میلی‌متر  تا 280   240 تقریباً 
و شدت‌جریان گاز احتراق به‌سمت جلو، دمای پس از شعله 
بالای 500 درجۀ سانتی‌گراد باقی می‌ماند. البته افت حرارت 
خواهیم  جداره‌‌‌ها  طریق  از  محدوده  این  در  نیز  مختصری 

داشت.

 

شکل ۳- دمای نقاط محفظۀ احتراق در طی زمان و مکان

 با نسبت هم‌ارزی 2/5

این شکل نشان می‌دهد که مهاجرت شعله به‌سمت پایین 
این جنس  برای  پایداری آن در محدودۀ موردنظر  و  رآکتور 

حدود یک ساعت طول می‌‌‌کشد.
جدول ۱ ترکیب درصد گازها را نشان می‌دهد. همان طور 
رسیده  به‌بالای 30درصد  هیدروژن  درصد  می‌شود  دیده  که 
برای  ردیاب  گاز  به‌عنوان   He حضور  با  نتایج  این  است. 
محاسبات موازنۀ جرم است. با حذف هلیوم، میزان هیدروژن 
نیز افزایش می‌یابد. نسبت H2/CO در آزمایش آخر به حدود 

1/3 رسیده است.

جدول ۱- آنالیز محصولات با نسبت هم‌ارزی 2/5
7360300Time (min)

Composition (% mole)

8.578.658.038.30He

35.9733.9434.6635.51H2

15.8017.3216.8416.21CH4

0.110.110.100.10C2H6

9.549.749.307.27CO2

--1.241.34C3H6

2.850.64--O2

27.1529.5929.8431.26CO

1.321.151.161.14H2/CO

3-2- نتایج بار حرارتی 6 کیلووات با نسبت هم‌ارزی 2/7
پروفایل دما در طی زمان و مکان در طول رآکتور در نسبت 
هم‌ارزی 2/7 و بار حرارتی 6 کیلووات به‌ترتیب در )شکل ۴( 
را   GC از  نتایج حاصل  نیز  نشان داده شده است. جدول ۲ 

نشان می‌دهد.

 

شکل ۴- دمای نقاط محفظۀ احتراق در طی زمان و مکان 

با نسبت هم‌ارزی 2/7

جدول ۲- آنالیز محصولات با نسبت هم‌ارزی 2/۷
7560300Time (min)

Composition (% mole)

9.1010.278.749.07He

34.7221.4434.1638.91H2

18.7429.1318.4416.41CH4

0.170.230.110.09C2H6

9.049.7511.247.33CO2

1.680.38--O2

26.5328.8127.3128.19CO

1.310.741.251.38H2/CO
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 4- نتیجه‌گیری
 یکی از روش‌های تولید گاز سنتز که نسبت به سوخت‌های 
متنوع هیدروکربنی انعطاف بیشتری دارد فرایند اکسیداسیون 
جزئی است. این روش، یا همان احتراق ناقص به‌دلیل مزایای 
از روش‌های  نسبی متعددی که دارد می‌تواند به‌عنوان یکی 
محسوب  متان  مرطوب  ریفرمینگ  متداول  فرایند  جایگزین 
طراحی  )بنچ(  آزمایشگاهی  سامانۀ  در  تجربی  کارهای  شود. 
شد و ساخت و راه‌اندازی آن در پژوهشگاه صنعت نفت انجام 
شد. نتایج نشان می‌دهد که سامانۀ اکسایش جزئی با تمرکز بر 
احتراق در محیط متخلخل منجر به تولید گاز سنتز با حداقل 
به  با نسبت هیدروژن  تولیدشده  میزان دوده شد. گاز سنتز 
منواکسیدکربن 1/14 تا 1/47 دارای مقداری ناخالصی متان، 
CO2 و آب است که می‌تواند در مراحل خالص‌سازی همانند 

فرایندهای معمول به حداقل برسد. مشاهدات نشان داد زمانی 
که شعله در محل بالای شعله‌گیر پایدار بماند، محصول نهایی 

فاقد دوده است.
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Abstract

Syngas, a mixture of hydrogen and carbon monoxide, is used as a valuable intermediate 
gas in important processes such as methanol, ethanol, ammonia, Fischer-Tropsch 
Synthesis as well as de-sulfurization units. Conventional industrial processes to produce 
syngas, such as steam reforming, demand high investments and are energy-consuming. 
Meanwhile, partial oxidation is an alternative method of syngas production with the 
advantage of lower H2/CO ratio. In the current work, a pilot scale syngas production by 
partial oxidation in a ceramic porous media is presented. The results obtained from the 
pilot show that a syngas with H2/CO ratio from 1.14 to 1.47 is produced. The product 
has lower carbon content than that of a reactor with a common burner. The remained 
methane, water and CO2 could be removed in the purification unit. According to the 
observation, when the flame is located upward in the burner, the final product is free of 
soot.

Keywords: Syngas, Non-catalytic reactor, Partial oxidation, Porous media.


