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 پیشگفتار

ملکرد و طول عمر پیل سوختی اکسید جامد به بررسی روشهای  با توجه به اهمیت نشست کربن و تاثیر آن بر ع پروژهدر این 
از   استفاده  با  پرداخته شده است.  شبیهجلوگیری و حذف رسوب کربن  و مطالعه تجربی  افزار سازی عددی  نرم  از  این راستا  در 

شامل    ،و روش هایی که مورد بررسی قرار گرفته است  شده استکامسول برای مدل سازی پیل سوختی اکسید جامد استفاده  
کربن و همچنین استفاده از  اکسیددیهوا و    آب،افزودن بخار  ،کاهش سرعت جریان ورودی  ،افزایش دما  ،افزایش چگالی جریان
 1آزمون عملکرد و تصویربرداری با میکروسکوپ الکترونی روبشی شامل    نیز   مطالعات تجربی صورت گرفته   .هیدروژن بوده است

تصویربرداری با میکروسکوپ الکترونی گیرد و از  گذاری مدل عددی مورد استفاده قرار میباشد. آزمون عملکرد با هدف صحهمی
 شود.روبشی، عملکرد مدلهای نشست کربن بررسی می

که در فصل اول مطالعات صورت گرفته در زمینه نشست کربن مورد بررسی قرار   ،می باشدفصل    ۷گزارش حاضر شامل   
جلوگیری و حذف  ، مکانیزمهای تخریب، عوامل تاثیرگذار بر نشست کربن، روشهای . این فصل شامل فرایند رسوب کربنگیردمی

 در متان گاز که  شود پرداخته می فرایندهای  به دوم فصل در   باشد.رسوب کربن و تاثیر نشست کربن بر عملکرد پیل سوختی می

این فرایندها شامل واکنشهای رفورمینگ و الکتروشیمیایی    شود.می استفاده مصرفی  عنوان سوخت به جامد  اکسید پیل سوختی
. این روشها شامل دیاگرام  بررسی می شود  ،در فصل سوم روش هایی که برای بررسی امکان نشست کربن کاربرد داردباشد.  می
روش عددی مورد استفاده برای شبیه سازی تشریح   باشد. در فصل چهارمتایی فعالیت کربن و استفاده از روابط سینیتیکی میسه

تجهیزات    ۵فصل    شود.حاکم بر میدان جریان، دما و غلظت در هر دو ناحیه آزاد و متخلخل ارائه می  ت. در این فصل معادل می شود
می معرفی  را  تجربی  مطالعات  با  جریانکندمرتبط  منحنی  آزمون  با  مرتبط  تجهیزات  شامل  که  با  -،  برداری  تصویر  و  ولتاژ 

شود و در نهایت  در فصل ششم نتایج به دست آمده از مطالعات عددی و تجربی ارائه می  .باشدرونی روبشی میمیکروسکوپ الکت
 .شودبندی میهای صورت گرفته نتیجه گیری می شود و مطالعات انجام شده جمعدر فصل هفتم از فعالیت

 

1 Scanning Electron Microscope 
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 39 ................................................................................. [ 9۵] متان یجزئ ونیداسیاکس ندیفرآ یط دما حسب  بر مختلف ییدوتا یهامخلوط یبرا  سیلوئ عدد(  3-2) شکل

  گاز  گانه سه نقطه ،  TGLV ؛ کربن  بخارات ،  V ؛ کربن عیما ،  L ؛ یکربن یها نانولوله ،  CNT ؛ تی گراف ،  G ؛ الماس  ،  D. کربن  یبرا  فاز نمودار( 1-3) شکل

 46 ............................................................................................................................... [ 11۵] یبحران  نقطه ،  CR ؛ عیما-الماس- تی گراف گانه سه نقطه ،  TGDL ؛ جامد

 48 .................................................................................................................................................................[ 116] ژنیاکس و دروژنیه  کربن،  ییتا سه اگرامید( 2-3) شکل

 48 .......................................................................................................................................... [ 11۵]  بار 1 فشار در ژنیاکس و دروژنیه  کربن،  ییتا سه اگرامید( 3-3) شکل

 49 ........................................................................................................................................[ 11۵] بار 10 فشار در ژنیاکس و دروژنیه  کربن،  ییتا سه اگرامید( 4-3) شکل

 ۵3 ........................................................................................................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت  لیپ کی در انیجر دانیم( 1-4) شکل

 ۵9 .................................................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ در یورود یمرز طیشرا  کی شمات( 2-4) شکل

 60 ................................................................................................................................................................................. کانالها از  یخروج یمرز طیشرا  کی شمات( 3-4) شکل

 61 ................................................................................................................... کانال  یخروج در آرام انیجر استفاده جهت شده  اضافه یساختگ دامنه کی شمات( 4-4) شکل

 62 .................................................................................................................................................................... یبعد 2 مدل کی  در وارید یمرز شرط کی شمات( ۵-4) شکل

 63 .............................................................................................................................. یلولها جامد دیاکس یسوخت  لیپ در یمحور تقارن یمرز شرط کی شمات( 6-4) شکل

 68 ................................................................................................................................. جامد  دیاکس  یسوخت لیپ هی یورود سوخت یبرا  ثابت دما یمرز شرط( ۷-4) شکل

 68 .......................................................................................................................................................................................................قیعا یمرز شرط کی شمات( 8-4) شکل

 69 ............................................................................................................................................................................. مشخص  یحرارت  شار یمرز شرط کی شمات( 9-4) شکل

 ۷0 .............................................................................................................................................................................................. یوستگ یپ یمرز شرط کیشمات ( 10-4) شکل

 ۷1 ................................................................................................................................................................................................ ی خروج  یمرز شرط کیشمات ( 11-4) شکل

 ۷4 ....................................................................................................................................................... [ 136]نیرو پژوهشگاه آزمایشگاهی پایلوت شماتیک طرح( 1-۵) شکل

 ۷4 .............................................................................................................................سل تک جامد اکسید  سوختی پیلهای آزمایش آزمایشگاهی تجهیز و کوره( 2-۵) شکل

 ۷۵ ................................................................................................................................................................................................ هوا و سوخت دبی کننده تنظیم( 3-۵) شکل

 ۷۵ ........................................................................................................................................................................................ گالوانواستات -پتانسیواستات دستگاه( 4-۵) شکل

 ۷6 ..................................................................................................................................................... آزمایشگاهی  مطالعات در استفاده  مورد سلهای از  ای نمونه( ۵-۵) شکل

 ۷6 .....................................................................................................................................................................................................آزمون  انجام فرایند فلوچارت( 6-۵) شکل

 ۷8 .............................................................................................................. [ 138]  جامد اکسید سوختی پیل برای کامل آزمون سیستم یک از گرافیکی طرحی( ۷-۵) شکل

 ۷9 .......................................................................................................................................... (. SEM) یروبش یالکترون کروسکوپی م ساختار و یظاهر ینما( 8-۵) شکل

 SEM .................................................................................................................................................... 81  در نمونه با هیاول یالکترون یپرتو کنشهمبر حجم( 9-۵) شکل

  یروبش یالکترون کروسکوپیم در مشخصه کسیا  یپرتو زین و نییپا ی انرژ  و هیثانو ، یبازگشت  یها الکترون جادیا  ی چگونگ و مفهوم از  یکیشمات ( 10-۵) شکل

(SEM[ )140 ] ............................................................................................................................................................................................................................................. 82 

[ 143] آن دیتشد بر هیاول یالکترون  یپرتو یانرژ شیافزا  اثر و پوشش بدون ی کوارتز قطعه  کی سطح  یرو  بر هاالکترون شارژ دهیپد از SEM ریتصاو(  11-۵) شکل

 ....................................................................................................................................................................................................................................................................... 8۷ 
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SEM [14۵ ] با زیآنال یبرا  هانمونه یده پوشش در استفاده مورد بال خلأ در  یریتبخ  یده پوشش( b) و[ 146]کندوپاش( a) دستگاه دو از یریتصاو(  12-۵) شکل

 ....................................................................................................................................................................................................................................................................... 88 

 SOFC ]۵4[ . ...................................................................................................................................................... 89  آند در کربن  رسوب از SEM ریتصاو(  13-۵) شکل

 EDXS [64 ] ................................................................................... 90 یعنصر  زیآنال یهاداده همراه  به SOFC آند در کربن  رسوب از SEM ریتصاو(  14-۵) شکل

 93 ....................................................................................................................................................................................................... مطالعه  مورد مسئله هندسه( 1-6) شکل

 94 ............................................................................................................................................ ی عدد و یتجرب مطالعات از حاصل انیجر-ولتاژ یمنحن  سهیمقا( 2-6) شکل

 9۵ ...................................................................................................................................................................... مختلف  یشبکهبند سه یبرا  دما عیتوز  راتیی تغ( 3-6) شکل

 98 ................................................................................................................................ جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در دما عی توز یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( 4-6) شکل

 99 ............................................................................................................................ جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در متان غلظت یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( ۵-6) شکل

 99 ..................................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در دروژنیه غلظت یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( 6-6) شکل

 100 ........................................................................................................ جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در دکربنیمونوکس غلظت یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( ۷-6) شکل

 100 ........................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در آب غلظت یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( 8-6) شکل

 101 ...................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن دیاکس ید غلظت یرو بر انیجر یچگال  ریتاث ( 9-6) شکل

 101 ..................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در آب بخار با نگیرفورم ندیفرا  نرخ یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  10-6) شکل

 102 ................................................................................................. جامد  دیاکس ی سوخت  لیپ طول  در گاز-آب  انتقال ندیفرا  نرخ یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  11-6) شکل

 102 ........................................................................ جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در کربن دیاکس ید با نگیرفورم ندیفرا  نرخ یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  12-6) شکل

 103 ...................................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن نسبت یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  13-6) شکل

 103 ................................................................................................................ جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در دروژنیه  نسبت یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  14-6) شکل

 104 .................................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول  در ژنیاکس نسبت یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  1۵-6) شکل

 104 ........................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ  طول در هیناح دو کننده جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  16-6) شکل

 10۵ ..........................................................................................................................یی تا  سه اگرامید در اول  هیناح یبرا  کربن  نشست بر انیجر یچگال ریتاث(  1۷-6) شکل

 106 ......................................................................................................................... یی تا سه اگرامید در دوم هیناح یبرا  کربن  نشست بر انیجر یچگال ریتاث(  18-6) شکل

 10۷ ........................................................................................................................ یی تا  سه اگرامید در سوم هیناح یبرا  کربن  نشست بر انیجر یچگال ریتاث(  19-6) شکل

 10۷ ................................................................. جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیویاکت بیضر یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  20-6) شکل

 108 ........................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول  در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیویاکت بیضر یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  21-6) شکل

 108 ................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول  در سنتز عکس ندیفرا  در کربن تهیویاکت بیضر یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  22-6) شکل

 109 ............................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن  تهیویاکت  یکل بیضر یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  23-6) شکل

 109 ...................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در کربن تهیویاکت یکل  بی ضر یعیطب تمیلگار یرو بر انیجر یچگال ریتاث(  24-6) شکل

 114 .............................................................................................................................. جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در دما عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  2۵-6) شکل

 114 ............................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در متان غلظت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  26-6) شکل

 11۵ ........................................................................................................ جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در دروژنیه  غلظت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  2۷-6) شکل
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 11۵ ............................................................................................. جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول  در کربن دیمونوکس غلظت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  28-6) شکل

 116 .................................................................................................................. جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در آب غلظت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  29-6) شکل

 116 ............................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن دیاکس ید غلظت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  30-6) شکل

 11۷ ........................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در آب بخار با نگیرفورم  ندیفرا   نرخ یرو بر یکار یدما ریتاث(  31-6) شکل

 11۷ .................................................................................................... جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در گاز-آب انتقال ندیفرا   نرخ یرو بر یکار یدما ریتاث(  32-6) شکل

 118 ........................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول  در کربن دیاکس ید با نگیرفورم  ندیفرا   نرخ یرو بر یکار یدما ریتاث(  33-6) شکل

 118 ......................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن نسبت یرو بر یکار یدما ریتاث(  34-6) شکل

 119 ......................................................................................................... جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در دروژنیه نسبت عی توز یرو بر یکار یدما ریتاث(  3۵-6) شکل

 119 ..................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو بر یکار یدما ریتاث(  36-6) شکل

 120 .............................................................. جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در  هیناح دو کننده جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله یرو بر یکار یدما ریتاث(  3۷-6) شکل

 120 ............................................................................................................................. یی تا سه اگرامید در اول هیناح یبرا  کربن نشست بر یکار یدما ریتاث(  38-6) شکل

 121 ............................................................................................................................. یی تا سه اگرامید در دوم هیناح یبرا  کربن نشست بر یکار یدما ریتاث(  39-6) شکل

 122 ............................................................................................................................یی تا  سه اگرامید در سوم هیناح یبرا  کربن نشست بر یکار یدما ریتاث(  40-6) شکل

 122 ................................................................................ جامد دیاکس یسوخت لی پ طول در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیو یاکت  یرو بر یکار یدما ریتاث(  41-6) شکل

 123 .......................................................................................... جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیو یاکت  یرو بر یکار یدما ریتاث(  42-6) شکل

 123 ................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول  در سنتز گاز دیتول  عکس ندیفرا  در کربن تهیو یاکت  یرو بر یکار یدما ریتاث(  43-6) شکل

 124 .............................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن  یکل تهیو یاکت  یرو بر یکار یدما ریتاث(  44-6) شکل

 124 ..................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ  طول در کربن  یکل  تهیویاکت  یعیطب تمیلگار یرو بر یکار یدما ریتاث(  4۵-6) شکل

 128 .............................................................................................................. جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در دما عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  46-6) شکل

 129 ............................................................................................... جامد  دیاکس ی سوخت لیپ طول در متان غلظت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  4۷-6) شکل

 129 ........................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در دروژنیه غلظت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  48-6) شکل

 130 ............................................................................. جامد  دیاکس یسوخت لیپ  طول در کربن  دیمونوکس غلظت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  49-6) شکل

 130 .................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در آب غلظت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵0-6) شکل

 131 ............................................................................ جامد  دیاکس یسوخت لیپ  طول در کربن دیاکس ید غلظت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵1-6) شکل

 131 ........................................................................ جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در آب بخار با نگیرفورم ندیفرا  نرخ یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵2-6) شکل

 132 .................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در گاز- آب انتقال ندیفرا  نرخ یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵3-6) شکل

 132 ........................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن دیاکس ید با نگیرفورم ندیفرا  نرخ یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵4-6) شکل

 133 ......................................................................................................... جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در کربن نسبت یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵۵-6) شکل

 133 ......................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در دروژنیه نسبت عیتوز یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵6-6) شکل

 134 .............................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۵۷-6) شکل



DOI: 10.30503/nripress.2020.308  
سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن در  های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

 ی 

 

 134 .............................................. جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در هیناح دو کننده   جدا  خط از  یعملکرد نقطه فاصله یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵8-6) شکل

 13۵ ............................................................................................................. ییتا  سه اگرامید در اول  هیناح یبرا  کربن نشست بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  ۵9-6) شکل

 136 ............................................................................................................. ییتا  سه اگرامید در دوم هیناح یبرا  کربن نشست بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  60-6) شکل

 13۷ ............................................................................................................ ییتا  سه اگرامید در سوم هیناح یبرا  کربن نشست بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  61-6) شکل

 13۷ ................................................................ جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  62-6) شکل

 138 .......................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول  در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  63-6) شکل

 138 ................................................... جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول  در سنتز گاز دیتول  عکس ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  64-6) شکل

 139 .............................................................................................. جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن یکل  تهیوی اکت یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  6۵-6) شکل

 139 ..................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در کربن  یکل  تهیویاکت  یعیطب تمیلگار یرو بر یورود انیجر سرعت ریتاث(  66-6) شکل

 142 ...................................................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در دما عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  6۷-6) شکل

 143 ........................................................................................................ جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در متان غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  68-6) شکل

 143 ................................................................................................. جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در دروژنیه غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  69-6) شکل

 144 ...................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ  طول در کربن دیمونوکس غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷0-6) شکل

 144 ........................................................................................................... جامد دیاکس   یسوخت لیپ طول در آب غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷1-6) شکل

 14۵ ..................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن  دیاکس ید غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷2-6) شکل

 14۵ ................................................................................. جامد  دیاکس یسوخت ل یپ طول در آب بخار با نگی رفورم ندیفرا  نرخ یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷3-6) شکل

 146 ............................................................................................. جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در گاز-آب انتقال ندیفرا  نرخ یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷4-6) شکل

 146 .................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول  در کربن دیاکس ید با نگی رفورم ندیفرا  نرخ یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷۵-6) شکل

 14۷ .................................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در کربن نسبت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷6-6) شکل

 14۷ .................................................................................................. جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در دروژنیه نسبت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷۷-6) شکل

 148 .............................................................................................................. جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷8-6) شکل

 148 ....................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در هیناح دو کننده  جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  ۷9-6) شکل

 149 ...................................................................................................................... یی تا سه اگرامید در اول هی ناح یبرا  کربن نشست بر آب بخار افزودن  ریتاث(  80-6) شکل

 1۵0 ..................................................................................................................... یی تا  سه اگرامید در دوم هی ناح یبرا  کربن نشست بر آب بخار افزودن  ریتاث(  81-6) شکل

 1۵1 .................................................................................................................... یی تا سه اگرامید در سوم هی ناح یبرا  کربن نشست بر آب بخار افزودن  ریتاث(  82-6) شکل

 1۵1 ......................................................................... جامد دیاکس یسوخت لیپ طول  در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  83-6) شکل

 1۵2 ................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  84-6) شکل

 1۵2 ............................................................ جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در سنتز  گاز دیتول عکس ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  8۵-6) شکل

 1۵3 ....................................................................................................... جامد دی اکس  یسوخت لیپ طول در کربن یکل  تهیویاکت یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  86-6) شکل

 1۵3 .............................................................................. جامد دیاکس یسوخت لی پ طول در کربن یکل  تهیویاکت یع یطب تمیلگار یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  8۷-6) شکل
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 1۵۷ ............................................................................................................................... جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در دما عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  88-6) شکل

 1۵۷ ................................................................................................................ جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در متان غلظت عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  89-6) شکل

 1۵8 ..........................................................................................................جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول  در دروژنیه  غلظت عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  90-6) شکل

 1۵8 .............................................................................................. جامد  دیاکس ی سوخت  لیپ طول در کربن دیمونوکس غلظت عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  91-6) شکل

 1۵9 ................................................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در آب غلظت عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  92-6) شکل

 1۵9 ..................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن  دیاکس ید غلظت عیتوز  یرو بر آب بخار افزودن  ریتاث(  93-6) شکل

 160 ......................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در آب بخار با نگیرفورم  ندیفرا  نرخ یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  94-6) شکل

 160 ..................................................................................................... جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در گاز-آب انتقال ندیفرا  نرخ یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  9۵-6) شکل

 161 ............................................................................ جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در کربن دیاکس ید با نگیرفورم  ندیفرا  نرخ یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  96-6) شکل

 161 .......................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن نسبت یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  9۷-6) شکل

 162 .......................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول  در دروژنیه نسبت عیتوز یرو بر هوا  افزودن  ریتاث(  98-6) شکل

 162 ................................................................................................................ جامد دیاکس  یسوخت لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو بر آب هوا  افزودن  ریتاث(  99-6) شکل

 163 ....................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در هیناح دو کننده  جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله یرو  بر ب هوا  افزودن ری تاث( 100-6) شکل

 163 ........................................................................................................................... یی تا سه اگرامید در اول هیناح یبرا  کربن  نشست بر هوا  افزودن ری تاث( 101-6) شکل

 164 .......................................................................................................................... یی تا سه اگرامید در دوم هیناح یبرا  کربن  نشست بر هوا   افزودن ری تاث( 102-6) شکل

 16۵ ......................................................................................................................... یی تا  سه اگرامید در سوم هیناح یبرا  کربن  نشست بر هوا   افزودن ری تاث( 103-6) شکل

 16۵ ............................................................................... جامد دیاکس یسوخت لی پ طول  در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر هوا  افزودن ری تاث( 104-6) شکل

 166 ......................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر هوا  افزودن ری تاث( 10۵-6) شکل

 166 .................................................................. جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در  سنتز گاز دیتول عکس ندیفرا  در کربن تهیوی اکت یرو بر هوا  افزودن ری تاث( 106-6) شکل

 16۷ ............................................................................................................. جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن یکل  تهیوی اکت یرو بر هوا  افزودن ری تاث( 10۷-6) شکل

 16۷ .................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن یکل تهیوی اکت یعیطب تمیلگار  یرو بر هوا  افزودن ری تاث( 108-6) شکل

 1۷1 ....................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در دما عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 109-6) شکل

 1۷1 ......................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در متان غلظت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 110-6) شکل

 1۷2 .................................................................................. جامد دیاکس یسوخت لی پ طول  در دروژنیه  غلظت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 111-6) شکل

 1۷2 ....................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول  در کربن دیمونوکس غلظت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 112-6) شکل

 1۷3 ........................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در آب غلظت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 113-6) شکل

 1۷3 ...................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن دیاکس ید غلظت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 114-6) شکل

 1۷4 .................................................................. جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در آب بخار با نگیرفورم  ندیفرا  نرخ یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 11۵-6) شکل

 1۷4 ............................................................................. جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول  در گاز-آب انتقال ندیفرا  نرخ یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 116-6) شکل

 1۷۵ .....................................................جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در کربن دی اکس ید با نگیرفورم  ندیفرا  نرخ یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 11۷-6) شکل
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 1۷۵ ................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت  لیپ طول در کربن نسبت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 118-6) شکل

 1۷6 ................................................................................... جامد دیاکس یسوخت لی پ طول  در دروژنیه نسبت عیتوز یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 119-6) شکل

 1۷6 ............................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 120-6) شکل

 1۷۷ ....................................... جامد دیاکس یسوخت لیپ طول در هیناح دو کننده  جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 121-6) شکل

 1۷۷ ..................................................................................................... ییتا سه اگرامید در اول هیناح یبرا  کربن نشست بر کربن دیاکس ید  افزودن ری تاث( 122-6) شکل

 1۷8 ...................................................................................................... ییتا سه اگرامید در دوم هیناح یبرا  کربن نشست بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 123-6) شکل

 1۷9 ..................................................................................................... ییتا سه اگرامید در سوم هیناح یبرا  کربن نشست بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 124-6) شکل

 1۷9 ......................................................... جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 12۵-6) شکل

 180 .................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در  بودوارد ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 126-6) شکل

 180 .............................................جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول  در سنتز گاز دیتول  عکس ندیفرا  در کربن تهیویاکت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 12۷-6) شکل

 181 ........................................................................................جامد  دیاکس یسوخت لیپ طول در کربن یکل  تهیویاکت یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 128-6) شکل

 181 ............................................................... جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در کربن یکل تهیویاکت   یعیطب تمیلگار یرو بر کربن دیاکس ید افزودن ری تاث( 129-6) شکل

 183 ................................................................................................................................ جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در دما عیتوز یرو  بر دروژنیه ری تاث( 130-6) شکل

 184 ............................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول  در دروژنیه  غلظت عیتوز یرو  بر آب بخار افزودن ری تاث( 131-6) شکل

 184 .................................................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در آب غلظت عیتوز یرو  بر دروژنیه ری تاث( 132-6) شکل

 18۵ ................................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول  در دروژنیه نسبت عیتوز یرو  بر آب بخار افزودن ری تاث( 133-6) شکل

 18۵ ....................................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ طول در ژنیاکس نسبت یرو  بر دروژنیه ری تاث( 134-6) شکل

 186 ................................................................ جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول در هی ناح دو کننده  جدا  خط از یعملکرد نقطه فاصله یرو  بر دروژنیه ری تاث( 13۵-6) شکل

 186 ................................................................................................................. ییتا سه اگرامید در اول هی ناح یبرا  کربن نشست بر دروژنیه   افزودن ری تاث( 136-6) شکل

 18۷ ................................................................................................................. ییتا  سه اگرامید در دوم هی ناح یبرا  کربن نشست بر دروژنیه   افزودن ری تاث( 13۷-6) شکل

 188 ................................................................................................................ ییتا سه اگرامید در سوم هی ناح یبرا  کربن نشست بر دروژنیه   افزودن ری تاث( 138-6) شکل

 188 .................................................................................. جامد  دیاکس یسوخت ل یپ طول در متان شکست ندیفرا  در کربن تهیویاکت  یرو  بر دروژنیه ری تاث( 139-6) شکل

 189 ............................................................................................ جامد  دیاکس یسوخت  لیپ طول در بودوارد ندیفرا  در کربن تهیویاکت  یرو  بر دروژنیه ری تاث( 140-6) شکل

 189 ..................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در سنتز گاز دیتول عکس ندیفرا  در کربن تهیویاکت  یرو  بر دروژنیه ری تاث( 141-6) شکل

 190 ................................................................................................................ جامد دیاکس  یسوخت  لیپ طول  در کربن یکل  تهیویاکت  یرو  بر دروژنیه ری تاث( 142-6) شکل

 190 ....................................................................................... جامد  دیاکس  یسوخت لیپ طول در کربن  یکل  تهیویاکت   یعیطب تمیلگار یرو  بر دروژنیه ری تاث( 143-6) شکل

 191 .............................................................................................................................................................................. خالص متان یبرا  ولتاژ انیجر یمنحن ( 144-6) شکل

 192 .................................................................................................................................................................... هوا همراه به متان یبرا  ولتاژ انیجر یمنحن ( 14۵-6) شکل

 193 ......................................................................... متان   سوخت با یسوخت لیپ  یبرا  اول هی ناح مرکز در یروبش  یالکترون کروسکوپیم از حاصل  ریتصو( 146-6) شکل

 193 ......................................................................... متان   سوخت با یسوخت لیپ یبرا  دوم هی ناح مرکز در یروبش  یالکترون کروسکوپیم از حاصل  ریتصو( 14۷-6) شکل
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 194 ........................................................................ متان سوخت با یسوخت لیپ ی برا  سوم هی ناح مرکز در یروبش  یالکترون کروسکوپیم از حاصل  ریتصو( 148-6) شکل

 194 .......................................................................................... متان  سوخت با ی سوخت  لیپ یبرا  اول هی ناح از  کسیا  پرتو ینرژ ا   پراش یسنج فی ط زیآنال (149-6) شکل

 19۵ .......................................................................................... متان  سوخت با ی سوخت لیپ یبرا  دوم هی ناح از  کسیا  پرتو ینرژ ا   پراش یسنج فی ط زیآنال (1۵0-6) شکل

 19۵ ......................................................................................... متان  سوخت با یسوخت  لیپ یبرا  سوم هی ناح از  کسیا  پرتو ینرژ ا   پراش یسنج فی ط زیآنال (1۵1-6) شکل

 196 .................................................................................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ  مرکز از کلین یعنصر نقشه( 1۵2-6) شکل

 196 ................................................................................................................................................. جامد  دیاکس  یسوخت لیپ مرکز از YSZ یعنصر نقشه( 1۵3-6) شکل

 19۷ .................................................................................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت لیپ  مرکز از کربن یعنصر نقشه( 1۵4-6) شکل

 19۷ ...................................................................................................................... جامد دیاکس یسوخت  لیپ مرکز از کربن و کلی ن یهمپوشان یعنصر نقشه( 1۵۵-6) شکل

 198 ................................................................................................................... جامد  دیاکس یسوخت  لیپ مرکز از YSZ و کربن  یهمپوشان یعنصر نقشه( 1۵6-6) شکل

 198 ........................................................................................................ جامد دی اکس یسوخت  لیپ مرکز  از YSZ و کربن کل، ی ن یهمپوشان یعنصر نقشه( 1۵۷-6) شکل

 199 ......................................................... هوا رفورمر  همراه به متان سوخت با  یسوخت لیپ یبرا  آند سطح  از  کسیا  پرتو ینرژ ا   پراش یسنج فی ط زیآنال (1۵8-6) شکل

 199 ......................................................... هوا رفورمر  همراه به متان سوخت با  یسوخت لیپ یبرا  آند داخل از  کسیا  پرتو ینرژ ا   پراش یسنج فی ط زیآنال (1۵9-6) شکل
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 مقدمه  -1-1

 تیفعال  یرسانا و دارا  یک یاز نظر الکترونباشد، چرا که  در الکترودهای آند پیل سوختی اکسید جامد بسیار متداول می  کلیناستفاده از  

صنعت  کاتالیست  کی  نیهمچن  کلین  فلز  .باشدمی  هیدروکربنها  رفورمینگ  یبرا  ییبال  کاتالیستی متاناس 1سنتز   یبرا  یمهم  ، 2ون ی، 

اما از طرف دیگر نیکل برای واکنشهایی که منجر به تولید   . باشدمی 5تروپش -شری فدر واکنش  گاز سنتز    دیو تول 4هی، تصف3ون یدروژناسیه
  یا  گوگرد خلاف همواره وجود دارد و بر  یکربن در سوختهای هیدروکربن از آنجا که تواند به عنوان کاتالیست عمل کند.شود، نیز میکربن می

و با توجه به مشکلات ناشی از رسوب کربن، این موضوع بر قابلیت اطمینان پیلهای    کرد  حذف   را  آن  توان   نمی   ای   تصفیه   پیش  هیچ   با  قیر
 . باشدسوختی اکسید جامد با سوختهای هیدروکربنی بسیار تاثیرگذار می

 کاتالیست   و  بپوشاند   را  سطح نیکل در آند  تواند  می است،  ناشی از استفاده از متان    که   پیل سوختی اکسید جامد  در  شده  تشکیل  جامد  کربن
در صورت غیر فعال شدن کاتالیست امکان انجام فرایند رفورمینگ    زیرا   برساند،  جدی  آسیب   پیل سوختی   به   تواند   می   این امر.  کند  غیرفعال  را

در این شکل تفاوت وضعیت پیل سوختی  . است شده داده نشان (1-1) شکل در گاز سنتز از متان وجود ندارد. شماتیک نشست کربنو تولید 
 برای دو سوخت هیدروژن و متان نشان داده شده است. 

 
 [ 1] تاثیر ناشی از استفاده از دو سوخت هیدروژن و متان بر کاتالیست نیکل ( 1-1) شکل 

در رابطه با   یادیز  مطالعات  باشد، امامیمتفاوت    یصنعت  کلی ن  کاتالیستهایو    پیلهای سوختی  یاگرچه مجموعه مواد و ساختار آندها
  پیل سوختی ناشی عملکرد    بی در مورد تخر  یدیمف  دانشتواند    یکه م   انجام شده است،  یصنعت  کاتالیستهایدر    کلین  یرسوب کربن بر رو

 از رسوب کربن ارائه دهد. 

 

1 Synthesis 
2 Methanation 
3 Hydrogenation 
4 Purification 
5 Fischer-Tropsch 
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 فرایند رسوب کربن  -2-1

و معکوس تولید    ((2-1)  )رابطه    ، 2بودوارد  واکنش  ،(  (1-1)رابطه  ) 1متان   شکست  مانند  مختلفی  واکنشهای  اثر  در  تواند  می  کربن  رسوب
 . [2]تولید شود ( 3-1 )رابطه   گاز سنتز

(1-1) CH4 ↔ 2H2 + C       ∆H = 75 KJ/mol 

(1-2) 2CO ↔ CO2 + C       ∆H = −172 KJ/mol 

(1-3) CO + H2 ↔ H2O + C     ∆H = −131 KJ/mol 

- کربن به جای کربن  -کربن تولیدی در واکنش شکست متان ناشی از تمایل کربنهای موجود در هیدروکربنها به تشکیل پیوندهای کربن 
 شود. طور کلی به آن کربن اطلاق میباشد، که در این مطالعه بهباشد. نتیجه انجام این واکنشها تولید کک میهیدروژن می

باشد.  تشکیل رسوبات کربن در واکنش های کاتالیستی مربوط به هیدروکربن ها بیشتر ناشی از مقدار کم آب به همراه هیدروکربن ها می 
جای رفورمینگ با بخار جهت  باشد، به دلیل کمبود آب واکنش شکست متان بهبطور نمونه برای متان که سوخت مصرفی در این مطالعه می

 باشد: مرحله بصورت زیر می 4این  ف کهبر روی سطوح کاتالیست در چهار مرحله اتفاق می افتد این فرایندگیرد. ت میتولید هیدروژن صور

(1-4) CH4 ↔ CH3 + H       

(1-5) CH3 ↔ CH2 + H       

(1-6) CH2 ↔ CH+ H       

(1-7) CH ↔ C + H       

با    [3,4]همکاران    و 4و هاگ 3راستا آرمور نرخ انجام سه واکنش اشاره شده مربوط به تولید کربن  به دما بسیار وابسته است، در همین  
 های  ثابتلگاریتم . هستند کربن تشکیل  برای  اصلی شکست متان و بودوارد دو واکنش که  بررسی تاثیر دما بر نرخ این واکنشها نشان دادند،

 . [۵]است  شده داده نشان( 2-1) شکل در مختلف مراجع از تولید کربن بدست آمده های واکنش تعادل

 

1 Methane Cracking 
2 Boudouoard 
3 Armor 
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 لگاریتم ثابتهای تعادل برای سه واکنش تولید کربن  ( 1-2) شکل 

یابد، در حالی که برای دو واکنش دیگر این  دما، افزایش می افزایش با متان واکنش شکست   تعادل ثابت که  شود،  می نتیجه (2-1) شکل  از

است، در حالی که برای دو واکنش دیگر    بال  حرارت  برای درجه  مطلوب  واکنش  یک  شکست متان  واکنش  در نتیجه.  یابدثابت کاهش می

شکست    واکنش  باشد،درجه سانتیگراد می  800باشد. با توجه به اینکه دمای عملکردی پیل سوختی اکسید جامد  دماهای پایین مطلوب می

 . باشدجامد ونشست آن بر روی کاتالیست نیکل در پیل سوختی اکسید جامد می تولید کربن اصلی منبع متان

 مکانیزمهای تخریب  -3-1

مکانیزم منجر به کاهش عملکرد و  ۵باشد. چرا که از طریق  پیلهای سوختی اکسید جامد  برای جدی مشکل یک تواند می کربن رسوب
 : [6]مکانیزم عبارتند از  ۵یا تخریب کاتالیست شود. این 

 .((3-1)ها به کاتالیست محدود شود )شکلدهندهکه دسترسی واکنش( رسوب یک یا چند لیه بر روی سطح کاتالیست، به طوری1)

 
 [ ۷]توسط کربن رسوب کرده پوشش بخشی از سطح کاتالیست  ( 1-3) شکل 
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دهنده قرار نگیرد. به این حالت که که هیچ سطحی از ذره کاتالیست در معرض واکنشطوری( در بر گرفتن کامل ذرات کاتالیست، به 2)
 باشد.( نشان دهنده این حالت می4-1گویند. شکل ) شود، کپسوله شدن می کاتالیست به طور کامل غیر فعال می

 
 [ 8]کپسوله شدن کاتالیست توسط کربن رسوب کرده  ( 1-4) شکل 

ها شود. شکل  تواند موجب انسداد مسیرهای عبور واکنش دهنده( با توجه به اندازه منفذها در محیط متخلخل آند، رسوب کربن می3)
 بصورت شماتیک این موضوع را نشان می دهد.  (1-۵)

 
 [ 9]انسداد مسیرهای عبور واکنش دهنده ها توسط کربن رسوب کرده  ( 1-5) شکل 

( نشان داده شده است، می تواند باعث استرس و شکستگی تکیه گاه شود یا  6-1( رشد رشته های کربن )کربن ویسکر( که در شکل )4)
 تواند از بین برود. ذرات کاتالیست را از تکیه گاه خارج کند. در این حالت ساختار آند می

 
 [ 10]جدا شدن ذرات کاتالیست به دلیل رشد رشته های کربن رسوب کرده  ( 1-6) شکل 

عمدتاً در آند مشکل ایجاد می  ( انحلال و یا ترکیب اتمهای کربن در کاتالیست که می تواند باعث افزایش حجم آنها شود. این تاثیر  ۵)
تواند ساختار آند را از بین ببرد. چرا که  ، جایی که کاتالیست ممکن است نقشی ساختاری داشته باشد و بنابراین این تغییرات حجمی میکند

و انقباض قرار    طانبساشود و کاتالیست را دریک سیکل  در این حالت بصورت مداوم کربن با کاتالیست ترکیب شده و سپس از آن خارج می
 دهد.می
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 کربن  تشکیل  عوامل تاثیرگذار بر  -4-1

، [11]باشد، به پارامترهایی همچون دما  نرخ نشست کربن در پیلهای سوختی اکسید جامد که کاتالیست آند در آن از جنس نیکل می
، میزان مصرف سوخت    [1۷– 12,1۵]، چگالی جریان[13,14]کربن سوخت مصرفی  - ، تعداد پیوندهای کربن[12,13]نسبت بخار به کربن  

 وابسته است.  [19] و ساختار آند  [14]، سرعت گاز [18]

یابد. این  ، نرخ نشست کربن با افزایش دما افزایش می  [20] 2و هیل 1با توجه به نتایج ارائه شده در مطالعه صورت گرفته توسط هی 
ساعت در معرض متان مرطوب با نسبت    4( به مدت  ۷-1در شکل )  NI/YSZهای سرمت  ( نشان داده شده است. نمونه۷-1تاثیر در شکل )
 اند.  قرار داده شده 03/0بخار به متان 

 
 [ 20] ساعت کارکرد در دماهای مختلف بر روی آند  4تاثیر نشست کربن ناشی از متان مرطوب بعد از   ( 1-7) شکل 

تا   ۵00ناشی از واکنش بودوارد در دمای بین    یدهد، اما مقدار ماکزیمم کربن تولیددمای بال نرخ واکنش شکست متان را افزایش می
در دماهای بالتر از این مقدار واکنش بودوارد در راستای مصرف کربن و تولید مونوکسیدکربن   .[23–21]افتددرجه سانتیگراد اتفاق می 600

 افتد. اتفاق می

نرخ نشست کربن بر روی کاتالیست   سوخت، گاز در کربن-کربن پیوندهای تعداد افزایش  و نسبت بخار به کربن کاهشبا   ، کلی طور به

مشاهده شده است. آنها نشست کربن را بر روی    [13]  همکاران  و 3اسپرل یابد. این دو روند در مطالعه انجام شده توسط  نیکل افزایش می
درجه سانتیگراد بررسی کردند.    ۵۵0تا    480پروپن و در دمای    پروپان و  اتن،  اتان،  برای سوختهای متان،  MgAl2O4کاتالیست نیکل با پایه  

شرایط عملکردی پیل سوختی اکسید جامد دو تفاوت قابل توجه دارد. مورد اول مربوط به دمای عملکردی  لزم به ذکر است، این مطالعه با  
درجه سانتیگراد است، در حالی که بازه دمایی مورد بررسی در    800تا     600باشد، که دمای عملکردی پیل سوختی اکسید جامد در حدود  می

باشد، که در پیل  می  MgAl2O4باشد. از طرف دیگر پایه کاتالیست مورد استفاده  درجه سانتیگراد می  ۵۵0تا    480بین    [13]این مطالعه  
 باشد.  می YSZسوختی اکسید جامد معمول 

کربن رسوب کرده   ای دوره طور به یا کنند  می کار بال نسبت بخار به کربن در معمولً نیکل از استفاده فرایندهای رفورمینگ صنعتی با

  که  ،است  شده  علاوه بر این مشاهده.  دهدمی  کاهش  را 4نرنست   پتانسیل   و  است  کننده  رقیق  بخار ،  SOFC  در  اما  گردد.حذف می  بخار  با
 جای   به  الکترولیت  طریق   از شده  منتقل   اکسیژن  یونهای  ، شود  باعث تواند می  سوخت   از   زیاد  استفاده  از  ناشی   سوخت   کم  غلظت   و  زیاد  بخار

  . [ 26,2۷]شود  می  ذزات نیکل   شدن  درشت  باعث   بخار  میزان زیاد  همچنین.  [24,2۵]کنند    اکسید  را  نیکل  الکتروشیمیایی،حضور در فرایندهای  
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محافظت کند و کمترین افت را در عملکرد آن ایجاد کند،  بتواند نیکل را از رسوب کربن که مطلوب نسبت بخار به کربن یافتن در این راستا
 بسیار ضروری است.  

باشد، چرا که افزایش چگالی جریان منجر به افزایش نرخ واکنشهای  چگالی جریان نیز پارامتر بسیار تاثیرگذاری بر روی نشست کربن می 
یابد. حضور این یونها افزایش می  TPBشود و در نتیجه میزان انتقال یون اکسیژن از کاتد به آند و حضور این یونها در  الکتروشیمیایی می

( و  2-1شود، که نرخ برگشت دو واکنش )اکسید کربن میمنجر به افزایش نرخ اکسید شدن کربن و همچنین افزایش غلظت بخار آب و دی
دهد. در دو مطالعه جداگانه تاثیر چگالی جریان بر نشست کربن مورد بررسی قرار  ( و در نتیجه حذف کربن نشست کرده را افزایش می1-3)

 .   [16,28]گرفته است 

گیری طیف امپدانش استفاده کردند.  نشست کربن از اندازه  تاثیر چگالی جریان بر  برای مشخص کردن  [16]  و همکاران  1کوهدر این راستا  
( تغییرات طیف امپدانس در ابتدا  8-1دهد. با توجه به شکل )دقیقه نشان می 30( نتایج بدست آمده از طیف امپدانش را برای هر 8-1شکل )

 باشد.  بسیار بیشتر می

 
 تاثیر رسوب کربن یر روی طیف امپدانس  ( 1-8) شکل 

  2/0شود. پس از نشست کربن چگالی جریان از صفر به  در این مطالعه آزمایش ابتدا در حالت مدار باز و با چگالی جریان صفر انجام می
افزایش چگالی جریان منجر به حذف    نتایج ارائه شدهدهد. با توجه به امپدانس در این حالت را نشان می( تغییر  9-1یابد. شکل )افزایش می

 شود. نشست کربن از طریق اکسید شدن کربن می

 
 طیف امپدانس در سه حالت مختلف  ( 1-9) شکل 

 

1 Koh 
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ام شد، تاثیر چگالی جریان بر نشست کربن در دماهای مختلف نشان جان  [28]و همکارانش   1توسط گونجی در مطالعه دیگری که توسط  
 حالت عبارتند از:  4دهد. این حالت مختلف نشان می 4( وضعیت پیل سوختی را در 10-1داده شد. شکل  )

 ( قبل از انجام تست  1)
 آمپر بر سانتیمتر مربع   ۵/0تیگراد و چگالی جریان ندرجه سا 900( بعد از تست در دمای 2)
 آمپر بر سانتیمتر مربع   ۵/0تیگراد و چگالی جریان ندرجه سا 800( بعد از تست در دمای 3)
 آمپر بر سانتیمتر مربع  0تیگراد و چگالی جریان ندرجه سا 900( بعد از تست در دمای 4)

 

 مختلف     حالت عملکرد 4تصاویر آند برای  ( 1-10) شکل 

- 1باشد. این موضوع در شکلهای )با توجه به نتایج بدست آمده افزایش چگالی جریان و همچنین دما منجر به کاهش نشست کربن می
 ( نشان داده شده است. 12-1( و )11

 

1
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 تاثیر دما بر نرخ نشست کربن  ( 1-11) شکل 

 
 تاثیر چگالی جریان بر نرخ نشست کربن  ( 1-12) شکل 

  سرعت   و  سوخت مصرفیشود،   می  گرفته  نادیده کربن  تاثیر آنها بر رسوب  باشند و معمولًپارامترهایی که بر نشست کربن تاثیرگذار می
پیل سوختی    به   که   سوختی  اساس   بر  بالقوه  جریان  چگالی  به   عملیاتی  جریان   چگالی  نسبت  صورت   به  معمولً  سوخت مصرفی که  باشد. می  آن
کربن و افزایش حضور یونهای اکسیدشود، افزایش آن همانند چگالی جریان به دلیل افزایش غلظت بخار آب و دی می تعریف شود، می داده

  [ 18]  همکارانش  و 1در این راستا یاماجی .  دهداکسیژن نرخ رسوب کردن را به دلیل کاهش تولید کربن و افزایش نرخ حذف آن کاهش می
باشد،  تاثیر ضریب سوخت مصرفی را بررسی کردند. آنها  درصد بخار آب می  2/1برای یک پیل سوختی اکسید جامد با سوخت اتان که دارای  

باشد، که ضریب سوخت مصرفی درصد آن کمتر از حالتی می  ۵0پیل سوختی با ضریب سوخت مصرفی   نشان دادند، که نشست کربن برای

 

1
 Yamaji 
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 ((. 14-1(و )13-1باشد )شکلهای )درصد می 20

 
 درصد   20مربوط به پیل سوختی با ضریب سوخت مصرفی  SEMتصاویر  ( 1-13) شکل 

 
 درصد   ۵0ریب سوخت مصرفی ضمربوط به پیل سوختی با   SEMتصاویر  ( 1-14) شکل 

و   1توان به مطالعه ایگوچی در زمینه تاثیر سرعت سوخت بر نرخ نشست کربن مطالعات بسیار کمی صورت گرفته است، در این راستا می
با افزایش لیتر بر ساعت افزایش دادند و مشاهده کردند، که نرخ تبدیل متان    60000به  20000اشاره کرد، که در آن دبی را از    [14]  همکاران
  یابد.کاهش میسرعت 

  تثبیت   زیرکونیا  آند  با  رسوب کربن در نیکل  .[11,28]  گیرد  قرار  آند  در  یونی  رساننده  ماده  تأثیر  تحت  تواند  می  همچنین  کربن  نرخ رسوب 
است و این   YSZ  به نسبت ScSZ با  تری قوی متقابل  اثر باشد، چرا که نیکل دارایکمتر می  NI/YSZدر مقابل ترکیب  اسکاندیا در شده

 

1 Eguchi 
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  دلیل   به  .[11]  دهند، در سطح نیکل بیشتر شودکه تشکیل کربن را کاهش میآب، هیدروژن و هیدروکسید  که غلظت    ،شود  موضوع باعث می
رود، که نتیجه آن کاهش نرخ نشست کربن  بال می هیدروژن به کربن  و  کربن  به  اکسیژن  های  نسبت  ،  هادهندهواکنش  افزایش غلظت این

 باشد. می

 جلوگیری از نشست کربن -5-1

به طور کلی ، دو روش برای حذف و یا به حداقل رساندن میزان رسوب کربن وجود دارد. این دو روش تغییر شرایط عملکردی و استفاده 
 شود. این دو بخش پرداخته می   بررسی   به. در ادامه   [32–29]باشدکاتالیستهای مقاوم در برابر کربن میاز 

 تغییر شرایط عملکردی -1-5-1

  همانطور .  شوندکه منجر به نشست کربن می  باشد،  می  هاییدهندهواکنش  غلظت  کاهش  معمول  روش   در تغییر شرایط عملکردی یک
  افزایش  شامل  روش  این .  شود   می   تأمین  کربن  مونوکسید  یا  متان  از   تولید کربن  واکنشهای  طریق   از   شده   تشکیل  کربن  شد،   اشاره  قبلاً  که

  دهنده واکنش  این.  افزایش آنها نرخ واکنشهای تولید کربن کاهش یابدرود با    می  انتظار  که  است،  کربن  اکسید  دی  و  آب  مانند  ها،  دهنده  واکنش
  را   سل  ولتاژ  و  پیل سوختی   درون   سوخت   غلظت    کنند و از طرف دیگر  می   دور  کربن   تشکیل  شرایط   از  را   واکنش  از یک طرف جهت   ها

 . دارد دقیق محاسبه به نیاز  سوختی غیر گازهای میزان افزایش غلظت  نتیجه در. دهد می کاهش
ر به افزایش  جباشد. این تغییر منیکی دیگر از روشهایی تغییر شرایط عملکردی برای جلوگیری از نشست کربن، افزایش چگالی جریان می

شود، اما  شود. این افزایش غلظت در آند منجر به کاهش امکان رسوب کربن میانتقال یونهای هیدرواکسیژن از سمت کاتد به سمت آند می
باشد و در صورت افزایش بیش از اندازه چگالی جریان امکان قرارگرفتن الکترولیت  ظرفبت انتقال یونهای اکسیژن توسط الکترولیت محدود می
 در شرایط عملکردی نامناسب و تخریب آن وجود دارد.  

پیوندد، منتقل کند. دمای افزایش دما نیز می تواند شرایط را به خارج از منطقه ای که رسوب کربن از نظر ترمودینامیکی به وقوع نمی
بایست از موادی استفاده شود، که قابلیت تحمل دمای بال را داشته  شود و می بالتر باعث افزایش هزینه ساخت پیل سوختی اکسید جامد می

 . [33,34]باشند 

، نشان داده شده است که کاهش    Ni-YSZدمای بالتر ممکن است، طول عمر کلی سیستم را نیز کاهش دهد. از طرف دیگر، با آندهای  
دما نیز می تواند باعث کاهش رسوب کربن در یک سلول تحت بار در متان مرطوب می شود. زیرا این امر باعث کاهش واکنش شکست متان  

نیاز    می شود، اگرچه چگالی جریان بال و در نتیجه جریان اکسیژن زیاد از کاتد به سمت آند هنوز برای از بین بردن رسوب کربن  به آند 
 .  [3۵]باشد می

علاوه بر موارد اشاره شده، از آنجا که میزان نشست کربن به میزان تشکیل و مصرف کربن بستگی دارد، به شدت تحت تأثیر شرایط  
 .  [32–29]باشد واکنش و ضریب فعالسازی کاتالیست نسبت به واکنشهای مختلف می
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 تغییرات کاتالیستی  -2-5-1

شود. مشکلات مربوط به نشست از آنجا که از نیکل به عنوان کاتالیست برای انجام فرایندهای رفورمینگ در بسیاری از صنایع استفاده می
کربن بر روی این کاتالیست تنها محدود به پیلهای سوختی اکسید جامد نیست. در همین راستا مطالعات زیادی بر روی امکان ایجاد تغییرات  

 تالیست نیکل جهت اجتناب از نشست کربن صورت گرفته است.  بر روی کا
کربن و -تواند، نرخ تشکیل پیوندهای کربنباشد. این تغییر مییکی از این راهکارها اضافه کردن فلزات به نیکل و تبدیل آن به آلیاژ می

ای تغییر دهد، که پتانسیل رسوب کربن به شدت کاهش یابد. مطالعات زیادی بر روی این فلزها صورت گرفته است کربن اکسیژن را به گونه
و همچنین فلزاتی گرانبها همچون طلا،    [8,38,41,42]و قلع    [36]، منگنز    [36]،آهن    [40–36,38]، مس    [36,3۷]فزودن کبالت  و تاثیر ا

ای بدست آمده  مورد بررسی قرار گرفته است. در برخی موارد نتایج بسیار امیدوار کننده  [46–43]نقره، پلاتین، پالدیوم، ریدیوم و ایریدیوم  
 است.  

فلزات گرانبها نسبت به نیکل در برابر رسوب کربن مقاومت بیشتری دارند و همچنین دارای ویژگی های دیگری مانند بهبود فعالیت 
باشند. در میان این فلزات ، متداول روشن شدن سیستم می-کاتالیستی، جلوگیری از اکسیداسیون نیکل و دارای عملکرد پایدار بعد از خاموش

دهد. فلز رودیوم باشد. این فلز به جای حل شدن در ذرات نیکل بر روی سطح کاتالیست تشکیل آلیاژ میاستفاده رودیوم می ترین عنصر مورد  
اکسیژن به طور قابل توجهی تحت  -کربن  را افزایش می دهد، در حالی که تشکیل پیوند کربن-انرژی مورد نیاز برای تشکیل پیوند کربن

 . [38,43]یجه، نرخ رسوب کربن کاهش می یابد تأثیر قرار نمی گیرند. در نت
شود، که فرایند احیا . وجود پلاتین منجر به ایجاد بلورهای کوچک اکسید نیکل می[38,4۷]باشدعملکرد پلاتین نیز همانند رودیوم می

. علاوه بر این تطبیق پذیری ترکیب نیکل با پلاتین امکان ایجاد ساختارهای  [48]کند  دهد و انتشار آن در محیط آند را بهتر میآن را بهبود می
 . [4۷,48]که باید برای به حداقل رساندن رسوب کربن کنترل شوند    ،مختلف سطحی )پوسته هسته ای ، تک لیه و آلیاژها( را فراهم می کند

.  به  [49,۵0]اند، اما نتایج بدست آمده از استفاده از آنها قابل توجه بوده است  دو فلز نقره و طلا نیز اگرچه کمتر مورد مطالعه قرار گرفته
)واسطه های تولید کربن( را به طور قابل توجهی دشوار    CHxخصوص در مورد طلا، نشان داده شده است، که ترکیب آن با نیکل، نفوذ  

 .[44]کند و از تولید کربن جلوگیری می کند می
 اکسیدکربندیعلاوه بر این در رفورمینگ خشک متان، وجود طلا باعث تشکیل گونه های کربنی می شود، که نرخ واکنش بالیی با  

. با این حال ، بال بودن هزینه استفاده از این فلزات ، تولید    [48]دارند و در نتیجه تبدیل کربن به گاز مونوکسید کربن را تسهیل می کند
 . [36,40,43]کاتالیستهای بدون فلز نجیب را از نظر صنعتی عملی تر می کند 

در این راستا کبالت ممکن است گزینه مقرون به صرفه تری باشد. در کاتالیست آلیاز نیکل با کبالت، این دو فلز اثر هم افزایی دارند،  
باشد  تر نسبت به رسوب کربن می های تک فلز نیکل و کبالت دارای عملکرد بهتر و مقاومکه این کاتالیست نسبت به  کاتالیستطوریبه
. نیکل و کبالت از اثرات الکترونیکی که در سیستم های دو فلزی ظاهر می شود، بهره می برند. آنها بسته به اینکه در کاتالیستهای  [36,۵1,۵2]

دهند، که نشان دهنده انتقال الکترونیکی بین این دو فلز در  تک فلزی یا دو فلزی استفاده شوند، حالتهای مختلف اکسیداسیون را نشان می
را در سطح کاتالیزور آسان تر می    کبالت-نیکل. این باعث محافظت از فلز در برابر اکسید شدن می شود و تشکیل آلیاژ    [36]کاتالیست است  

 .کند
می تواند فعالیت کاتالیستی را به خوبی تنظیم کند، به این ترتیب تشکیل و حذف کربن متعادل می  نیز  افزودن مس به کاتالیست نیکل  

. پایداری کاتالیست نیکل با مس وابسته به دما و نسبت این دو فلز است  [۵3] شود و از غیرفعال شدن توسط تجمع کربن جلوگیری می شود
. مس به نظر می رسد ساختار فعال موجود در سطح نیکل را تثبیت می کند ، بنابراین از پخت یا از بین رفتن بلورهای نیکل جلوگیری  [39,۵3]

 می کند.
به نظر می رسد آلیاژهای حاصل از ترکیب نیکل با قلع به دلیل مقاومت بال در برابر رسوب کردن و قیمت پایین آنها نسبت به فلزات  

اکسیژن پتانسیل  -کربن و کربن-. این آلیاژها با تغییر نرخ تشکیل پیوندهای کربن  [8,38,41,42]گرانبها امیدوار کننده ترین گزینه باشند  
افتد، نیاز به قلع کمتری بسیار زیادی جهت مقاومت با نشست کربن دارند و علاوه بر این از آنجا که تشکیل آلیاژ در روی سطح اتفاق می
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که وجود قلع که عمدتا در سطح آلیاژ قرار دارد، مانع مهمی در انتشار کربن در بلورهای نیکل   ،نشان دادانجام شده  . مطالعات  [8,41]باشد  می
 .  [41,42]ایجاد می کند، بنابراین مانع تشکیل کاربیدها و هسته بعدی کربن می شود  

نتایج بدست آمده    طالعات متعددی نشان داده شده است.باشد. این موضوع در مساختار سطح کاتالیست نیز بر نشست کربن تاثیر گذار می 
( 1۵-1. این موضوع در شکل )[۵4,۵۵]باشدای بسیار بیشتر از سطوح صاف میدهد، امکان نشست کربن در سطوح ناهمگون و پلهنشان می
باشد و با  ( نشان داده شده است. با توجه به نتایج ارائه شده  میزان انرژی فعالسازی برای دو نوع سطح مختلف متفاوت می1-1و جدول )

 باشد. ای امکان نشست کربن در آن بسیار بیشتر از سطح صاف میتوجه به گرمازابودن این واکنش برای سطح پله

مشاهده می شود، در مورد سایر فلزات و آلیاژها نیز وضعیت مشابهی رخ می دهد و در همه موارد، تشکیل  (1-1)همانطور که در جدول 
توان برای  به همین دلیل یکی از روشهایی که می  کربن از نظر ترمودینامیکی در سطح پله ای بیشتر از سطوح مسطح امکان پذیر است.

تواند با پاشش فلزاتی همچون طلا بر روی سطح کاتالیست باشد. این کار میجلوگیری از نشست کربن انجام داد، مسطح کردن این سطوح می 
شود. در نتیجه ، این باعث افزایش تعداد هماهنگی  و نامسطح نیکل متصل می  گانجام گیرد. چرا که طلا ترجیحا به سایتهای کم هماهن

 .  [۵4,۵۵] طح نیکل به دلیل تعامل الکترونیکی با طلا می شودموثر اتمهای مجاور نیکل و کاهش سطح س

 
 نیکل   برای  ای پله و  مسطح  سطوح در( CH4)  متان  تفکیک برای ترمودینامیکی مسیر ( 1-15) شکل 
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 برای گامهای مختلف شکست متان بر روی کاتالیستهای مختلف   2و انرژی فعالسازی   1انرژی واکنش  ( 1-1) جدول

 

 روشهای حذف کربن رسوب کرده -6-1

در استفاده از هر کدام از دو روش اشاره شده جهت جلوگیری از نشست کربن محدودیتهایی وجود دارد. تغییرات کاتالیستی هزینه ساخت 
گذارد. تغییر شرایط عملکردی  برد و بر عملکرد اقتصادی این سیستمها تاثیر میپیلهای سوختی اکسید جامد را به میزان قابل توجهی بال می

ند عملکرد پیل سوختی را تحت تاثیر قرار دارد. چرا که این روش شامل تغییر چگالی جریان، دمای عملکردی و غلظت ورودی به  توانیز می
گذارد و از طرف دیگر ساختار پیل سوختی امکان  باشد و هر کدام از این شرایط بر عملکرد پیل سوختی اکسید جامد تاثیر میبخش آند می

 دهد.پارامترها نمی تغییرات زیاد را در این
رسوب کربن با مسدود کردن سایت های فعال برای واکنش های کاتالیزوری و الکتروکاتالیستی، می تواند عملکرد کاتالیست را کاهش  
دهد. این نوع غیرفعال سازی حتی در مقادیر کم رسوب کربن می تواند رخ دهد، اما به طور کلی با اکسیداسیون کربن کاملاً برگشت پذیر  

 است. 

اما در مکانیزمهایی که رسوب کربن منجر به تخریب ساختار آند شود، امکان بازیابی وجود ندارد. علاوه بر این در حالتهایی که کاتالیست  
در طولنی مدت در شرایط مناسب برای ایجاد رسوب کربن قرار گیرد، این امکان وجود ندارد. میزان رسوب کربن به اسیدیته کاتالیست و 

لخل آن بستگی دارد. در این حالت ، غیرفعال شدن می تواند در اثر اثرات شیمیایی یا فیزیکی ایجاد شود. در مورد غیرفعال سازی  ساختار متخ
 شود. شیمیایی، کربن می تواند به شدت در مکان های اسیدی جذب شود در حالی که غیرفعال سازی فیزیکی منجر به مسدود شدن منافذ می

پیلهای سوختی اکسید جامد   شدن  صنعتی  برای  مهمی  بسیار  کاتالیستها موضوع  کربن رسوب کرده بر روی و حذف    شدن  گاز   که  آنجا   از

 چهار   مورد بررسی قرار گرفت. آنها  [60,61] 6فیگوئیدرو   و[۵9]  5کارتی  مک  ،   [۵8] 4برناردو  ،[۵6,۵۷] 3تریم  مطالعات  دراین فرایند    باشد،می
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 :کردند پیشنهاد دهندهواکنش چهار از استفاده  استراتژی حذف کربن با

 عکس واکنش شکست متان  براساس ، هیدروژن( 1)

 معکوس تولید گاز سنتز بر اساس واکنش  آب، بخار( 2)

 بودوارد  عکس واکنش  اساس بر ، کربن اکسید دی( 3)

 باشد: استفاده از واکنش زیر میبا  که ، اکسیژن( 4)

(1-8) 𝐶 + 𝑂2  ↔ 𝐶𝑂2      ∆𝐻 = −172 𝐾𝐽/𝑚𝑜𝑙 

درجه  ۷4۷تا  ۵4۷دهنده هیدروژن و بخار آب برای حذف کربن در بازه دمایی از دو واکنش [61]در مطالعه انجام شده توسط فیگوئیدرو 
دهد، که نرخ تبدیل کربن نشست کرده به گاز در حالتی که از بخار آب استفاده شده سانتیگراد استفاده شده است. نتایج بدست آمده نشان می

باشد و در دمای پایین امکان حذف کامل کربن نشست کرده وجود ندارد. بر اساس نتایج بدست آمده در  است، به دمای عملکردی وابسته می
کسید این مطالعه در حذف گاز با استفاده از بخار آب نرخ تبدیل کربن به گاز به فشار نسبی وابسته نیست و برای کاتالیست با ترکیب نیکل با ا

بر نرخ   میزان کربن نشست کرده 1نیکل فویلی  درکه    ،میزان کربن رسوب کرده نیز وابسته نیست. این در حالتی است  بهآلومینیوم نرخ حذف  
باشد. در مقایسه با مطالعه اشاره شده،  . نتایج بدست آمده برای هیدروژن نیز همانند بخار آب می باشدتاثیرگذار می  فرایند گاز شدن کربن
اکسید کربن و هیدروژن را بر نرخ حذف کربن بررسی کردند و نتایج بدست آمده را در شکل  تاثیر بخار آب، دی  [۵8]برناردو و همکارانش  

از گاز هیدروژن  1-16) استفاده  با  نتایج بدست آمده سرعت حذف کربن  بر اساس  ارائه کردند.  به    800در دمای  (  درجه سانتیگراد نسبت 
صورت گرفت، نشان داده    [۵۷]ای که توسط تریم  در مطالعه  [۵8] باشد. در مقایسه با مطالعه برناردو  بسیار کم میاکسیدکربن و بخار آب  دی

 شود. شد، که کاتالیست بصورت کامل بازیابی نمی

 
 کربن رسوب کرده اکسیدکربن و آب بر نرخ گاز شدن  تاثیر سه واکنش دهنده هیدروژن، دی ( 1-16) شکل 

با استفاده از بخار آب،  بر مبنای اکسید کردن کربن و همچنین افزایش نرخ عکس واکنش بودوارد  ای  مطالعه  [62]  و همکاران  2کرتلی

استفاده کردند. در     برای بررسی نرخ حذف کربن نشست کرده 3سنجی ارتعاشی رامانو از روش طیف   کربن و اکسیژن انجام دادند اکسید دی
باشد) شکل کربن به ترتیب بیشترین مقدار میاکسید این مطالعه نشان داده شد، نرخ حذف کربن نشست کرده ناشی از بخار آب، اکسیژن و دی
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( نشان داده شد،  18-1کنند و همانطور که در شکل )دهنده نیکل را اکسید میواکنش  3((.در این مطالعه همچنین اشاره شد، که هر  1-1۷)
تواند دلیل اصلی کاهش عملکرد پیل سوختی در شود، بسیار بیشتر است. این موضوع میمقدار آن برای حالتی که از اکسیژن استفاده می

 باشد. شود، چرا که نرخ اکسیداسیون نیکل در این حالت بسیار بال میحالتی باشد، که از اکسیژن برای حذف کربن رسوب کرده استفاده می

 

 هدف بررسی نرخ حذف کربن نشست کرده  اکسید کربن و اکسیژن بر روی تغییرات شدت طیف رامان با تاثیر آب، دی ( 1-17) شکل 

 

  اکسید کربن و اکسیژنآب، دیقرار گرفتن آند در معرض از  تغییرات طیف رامان اکسید نیکل پس  ( 1-18) شکل 

  ۵۵0اکسیدکربن، هیدروژن و بخار آب برای به گاز تبدیل کردن کربن رسوب کرده در دمای  ، از سه گاز دی[23]و همکاران   1اسنوئک 
درجه سانتیگراد استفاده کردند. آنها نشان دادند، نرخ حذف کربن در سه حالت اشاره شده متفاوت است و به نوع کربن رسوب کرده بستگی  

 ش شکست متان باشد و یا حاصل از واکنش بودوارد باشد، متفاوت است. دارد. نوع کربن رسوب کرده، با توجه به اینکه ناشی از واکن

باشد. آنها برای کاتالیستهای دهنده مناسب برای حذف کربن میکربن یک واکنشاکسید نشان دادند، که دی  [63]و همکاران   2تاکنکا
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شوند،  کلی حذف نمیطوراند، که فیبرهای کربن موجود بهمختلف بر پایه نیکل فرایند به گاز تبدیل کردن کربن را انجام دادند و نتیجه گرفته
 SEM( تصاویر  19-1شود. شکل )درصد اکتیویته کاتالیست بازیابی می  9۵کربن  اکسیدیابد و با استفاده از دیسایز و طول آنها کاهش میولی

 دهد.اکسیدکربن را نشان میبدست آمده از حذف کربن بوسیله دی 

 
بعد از حذف کربن و   (b) 200بعد از نشست کربن و رسیدن نسبت کربن به نیکل به عدد   (a)مربوط به نشست کربن  SEMتصاویر  ( 1-19) شکل 

    100بعد از حذف کربن و رسیدن نسبت کربن به نیکل به مقدار   (c) 1۵0رسیدن نسبت کربن به نیکل به مقدار  

نشان دادند، که که هیدروژن مرطوب و خشک بطور موثر قادر به حذف کربن    [64,6۵]  و همکارانش 1در دو مطالعه دیگر سوبوتیک
باشند. در یک مطالعه تجربی، عملکرد سل در چگالی جریان کم و متوسط با استفاده از هیدروژن مرطوب بازیابی شد و بعد  رسوب کرده می

سنج  ساعت کار با استفاده از هیدروژن خشک عملکرد آن در چگالی جریان بال بازیابی شده است. نشست کربن نیز با استفاده از طیف 24از  

شود و به همین دلیل از  شد. در این مطالعات فرض شد، که در فرایند بازیابی نیکل اکسید می  بررسیو آنالیز گاز   2امپدانس الکتروشیمیایی
که عملکرد  طوریهیدروژن خشک در چگالی جریان بال برای احیا نیکلهای اکسید شده استفاده شده است. نتایج مطالعه قابل توجه بود، به 
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  طور کامل بازیابی شد.سوختی به پیل 
.  [64]دهد  و بعد از بازیابی را نشان می  از نشست کربن  مده قبلآبدست    SEM( تصاویر  21-1( طیف امپدانس و شکل )20-1شکل )
شود،  دهد، نشست کربن به میزان قابل توجهی منجر به کاهش مقاومت پیل سوختی می   می   نشان  EIS  های  گیری  (، اندازه20-1در شکل )

گیری نشان رسد. با استفاده از بازیابی، اندازهاهم می  039/0به    048۵/0از    Zimageو     اهم    118/0به    13۷/0از    Zrealبه طوری که  
 رسند. ها به مقادیر قبل از نشست کربن میدهد، که مقاومتمی

سپس    و  احیا  گرم،  فقط  که  ،دهد  می  نشان  را  مرجع  سلول  یک  مورفولوژی  و  بازسازی  فرآیند  از  پس  را  سلول   مورفولوژی  (21-1)  شکل
نشده است و    مشاهده  ریزساختار  تحلیل  و  تجزیه  در  توجهی  قابل  تغییر  هیچ  است،   همگن  و  متخلخل  آند  ساختار  که  آنجا  از  . شده است  سرد

 . در نتیجه کربن نشست کرده بدون هیچ تاثیر مخربی بر ساختار آند حذف شده است

 
 [ 64]طیف امپدانس برای سه حالت قبل از نشست کربن، بعد ازنشست کربن و بعد از بازیابی  ( 1-20) شکل 

 
   [64]فولوژی پیل سوختی در دو حالت بازیابی شده و بدون نشست کربن رمو ( 1-21) شکل 

، علاوه بر نشست کربن، اکسیداسیون نیکل را نیز مورد بررسی قرار دادند. آنها در این مطالعه بعد از فرایند [6۵]سوبوتیک و همکارانش  
( نشان داده شده است، تاثیر پذیری طیف امپدانس در این حالت بسیار بیشتر  22-1هوا نیز به سیستم افزودند. همانطور که در شکل )  ،بازیابی
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 دهد.( این موضوع را بوضوح نشان می23-1باشد. شکل )از نشست کربن بوده است. این امر ناشی از اکسید شدن مجدد نیکل می

 
خط قرمز پس از اکسید شدن نیکل( -خط طوسی بعد از نشست کربن-طیف امپدانس برای سه حالت )خط آبی فبل از نشست کربن ( 1-22) شکل 

[6۵ ] 

 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن در  های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

20 

 

 

 [6۵]تصاویر بدست آمده مربوط به کاتالیست نیکل در دو حالت اکسید شده و بدون اکسید ( 1-23) شکل 
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 تاثیر نشست کربن بر عملکرد پیل سوختی اکسید جامد  -7-1

  ب یشوند. تخر یم یقابل برگشت دسته بند ریغ و ریبرگشت پذ  به دو بخشاز رسوب کربن در آند معمولً  ی و افت عملکرد ناش بیتخر
  پیل سوختی بازیابی شود. امابرود تا عملکرد    نیاز ب  یجزئ  ایتواند به طور کامل    یکه م  ،شود  یگفته م  یبه هر افت عملکرد  ریبرگشت پذ

. افت  ستین  میکار قابل ترم  ط ی در شرا  فرایندی  چیکه با ه  شود،گفته می  پیل سوختی عملکرد    ی دائم  ب یهر تخربه    ریپذبرگشت نا  بیتخر
  ی کیالکتر  یاز شبکه رسانا  کلیرفتن ن  نیاز ب  ایامپدانس انتشار گاز    شی، افزا  TPBانسداد    جهینت  تواند، ناشی ازمیعملکرد در اثر رسوب کربن  

قبل و   ییایمیعملکرد الکتروش سهیمستلزم مقا ریبرگشت ناپذ ای ریبه عنوان برگشت پذ بیتخر نیا یباشد. طبقه بند فلزگرد و غبار  لیبه دل
( مورد EIS)  ییایمیامپدانس الکتروش  یسنج   فیو ط  یها معمولً با استفاده از ولتامتر  پیل  یعملکرد  ی ها  یژگیبعد از رسوب کربن است. و

 [.49،  ۵8،  36] رندیگ یمطالعه قرار م

  ش و همکاران 1. کوه[16,66]پذیری افت عملکرد ناشی از رسوب کربن در مطالعات مختلفی صورت گرفت  تاثیر چگالی جریان بر برگشت
با استفاده از    پیل سوختی عملکردسپس   . ندکرد هیرا ته باشد، می Ni-YSZ/YSZ/YSZLSMمتشکل از   پیل سوختی بر پایه آند که  [16]

EIS    متان مرطوب بوده است. چگالی جریان ابتدا برابر با    مطالعهسوخت مصرفی پیل سوختی در این  .  کردندمشخص    ولتاژ مدار باز در  را
دقیقه مجددا برابر با   100رسد و سپس به مدت دقیقه به صفر می  100میلی آمپر بر سانتیمتر مربع بوده است، سپس این مقدار به مدت  200
  دهد،نتیجه بدست آمده نشان میداده شده است.   نشان  (-19)هر چرخه در شکل    برایامپدانس   فیطرسد. میلی آمپر بر متر مربع می  200
 برگشته است.  هیبه حالت اول انیجر شیبه طور کامل پس از افزا باًیتقر فیکه ط

  ی ها   دروکربنیه  از  استفاده  یبرا  Cu-Ceria  پیل سوختی[.  6تواند عملکرد سلول را بازگرداند ]  ی م  نیزخشک    نیتروژنطور مشابه     به
با    کارساعت    2پس از    پیل سوختی  عملکردبر اساس نتایج بدست آمده  قرار گرفت.    شیتولوئن مورد آزما  و  زلیاز جمله سوخت د  نیسنگ

آلوم   یجانب  یها   وارهید  یرو   ریو ق  یافتکاهش    زلیسوخت د با  1.  شدمشاهده    نایلوله  درجه   ۷00  یخشک در دما  نیتروژن   ساعت کار 
 . باشد نیتروژندر منبع  ماندهیباق ژنیاکس تواند ناشی از ، که میها برداشته شدند  وارهیاز د قیرعملکرد را بازگرداند و  گرادیسانت

آن از جنس   آند  پیل سوختی که    کی[  2]  شو همکاران 2دالیکند.    یکربن رسوب شده را حذف نم  همواره  پیل سوختیبار    شیافزا  اما
Ni / YSZ  بر سانتیمتر مربع  قرار  آمپر    یلیم  300تحت بار  با چگالی جریان    8/0نسبت بخار به کربن  با    بوده است، با سوخت پروپان و

پس    ی حت  میلی آمپر بر سانتیمتر مربع افزایش دادند.  300دادند، سپس چگالی جریان را به صفر رساندند و در ادامه مجددا چگالی جریان را به  
بازنگشت.   OCV  طیشرا  قهیدق  10، ولتاژ سلول به سطح قبل از    قهیدق  200از    شیب  یبرا  پیل سوختی در این چگالی جریاناز نگه داشتن  

   مشاهده کرد. (24-1)توان در شکل   یبرگشت را م  رقابلیغ بیتخر
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 دقیقه  300میلی آمپر بر سانتیمتر مربع به مدت    300عدم بازیابی عملکرد پیل سوختی پس از کار در چگالی جریان  ( 1-24) شکل 
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 : 2 فصل

 فرايندها و سينيتيکهای مرتبط
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 مقدمه  -1-2

مورد استفاده متداول  گردد. ترکیبات  مانند سایر انواع پیل سوختی از سه جزء کاتد، الکترولیت و آند تشکیل می   پیلهای سوختی اکسید جامد

Ni-فلز( -)ترکیب سرامیک 1. در ساخت آند از سرمت YSZ-Niو   LSM ،YSZبه ترتیب عبارتند از:   این پیلهای سوختیدر ساخت اجزاء 

YSZ  چرا که امکان به کارگیری انواع سوخت را به    ،باشدمی  پیلهای سوختی اکسید جامدترین نقاط قوت  که یکی از مهم  ،شوداستفاده می
ها )گاز  امکان مصرف انواع سوخت مانند انواع هیدروکربن   این مزیت منحصر به فرد،  .  [69–6۷]آوردصورت رفرمینگ داخلی در آند فراهم می

هایی . به طور کلی و به منظور استفاده از سوخت کندرا در این پیلهای سوختی فراهم میها )متانول، اتانول و ...(  طبیعی، بیوگاز و ...( و انواع الکل 

هایی موسوم به  و طی واکنش  2های سوختی، سوخت در سیستمی مجزا و خارج از مجموعه پیل سوختی به نام رفرمر غیر از هیدروژن در پیل

گردد. این فرآیند رفرمینگ  حاصل به پیل/ استک تزریق می  گاز سنتزشود و سپس  تبدیل می  و مونوکسیدکربن  ابتدا به هیدروژن 3رفرمینگ

 نامند. 5های مذکور در داخل مجموعه پیل سوختی انجام گیرد، آن را رفرمینگ داخلی نام دارد. اما چنانچه واکنش  4خارجی

در رفرمینگ    .[68]  باشدمی 7(DIRرفرمینگ داخلی مستقیم )و     6(IIRرفرمینگ داخلی خود به دو صورت رفرمینگ داخلی غیر مستقیم )

نزدیک با آند قرار دارد؛ دلیل این امر   8داخلی غیر مستقیم، رفرمینگ در واحد رفرمر داخل سیستم اما مجزا از پیل/ استک و در تماس حرارتی 
استک   پیل/  از  آزاد شده  از گرمای  استفاده مستقیم  آند  می   SOFCامکان  به داخل  داخلی مستقیم، سوخت مستقیماً  رفرمینگ  باشد. در 

SOFC  ها و پیچیدگی اجزای  . رفرمینگ داخلی مستقیم موجب کاهش هزینه[6۷,68]گرددگ انجام می نتزریق و در آن جا واکنش رفرمی

 شود.  سیستم می 9(BoPجانبی )
بارتند  عشوند، که نوع واکنش دهنده به سه بخش تقسیم میشود، بر اساس  فرایندهایی که با استفاده از آنها متان تبدیل به گاز سنتز می

 از:

با بخار آب )  -1 تر نیز   MSR)10رفرمینگ  با بخار آب واکنش  (1-2رابطه )شود )نامیده می که رفورمینگ  این واکنش متان  (. طی 
 .[۷0] گرددتولید می  گاز سنتزو  دهدمی

(2-1) 𝐶𝐻4 + 𝐻2𝑂 ↔ 𝐶𝑂 + 3𝐻2       ∆𝐻 = 206 𝐾𝐽/𝑚𝑜𝑙   

 .[۷1] ((2-2رابطه )مشهور است ) 11( DRاکسید کربن که به رفرمینگ خشک )رفرمینگ متان با دی -2

(2-2) 𝐶𝐻4 + 𝐶𝑂2 ↔ 2𝐶𝑂 + 2𝐻2       ∆𝐻 = 247 𝐾𝐽/𝑚𝑜𝑙   

 . [۷1] ((4-2( و )3-2های )رابطه)به ترتیب  13( TOxیا کلی ) 12( POxرفرمینگ متان از طریق اکسیداسیون جزئی کاتالیستی ) -3

(2-3) 𝐶𝐻4 +
1

2
𝑂2 ↔ 𝐶𝑂 + 2𝐻2       ∆𝐻 = −36 𝐾𝐽/𝑚𝑜𝑙   

(2-4) 𝐶𝐻4 + 2𝑂2 ↔ 𝐶𝑂2 + 2𝐻2𝑂       ∆𝐻 = −802 𝐾𝐽/𝑚𝑜𝑙   
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 ( SMRرفرمینگ متان با بخار آب ) -2-2

میایی و یهای الکتروشتاز واکنش  ییکی از مزایای رفرمینگ داخلی با بخار آب، امکان استتفاده مستتقیم از آن بخش از گرمای تولید شتده ناشت
استک   و یا تری برای خنک کردن پیلباشد. بنابراین، گرمای کمهای گرماگیر رفرمینگ در پیل میبرای تأمین انرژی واکنشمقاومت اهمی  

 گردد.برداری از سیستم میهای تجهیزاتی و عملیاتی در بهرهمورد نیاز خواهد بود. این امر موجب کاهش هزینه پیلهای سوختی اکسید جامد
تر نستبت به  ها دمایی بزرگبه معنی وجود گرادیان  به همراه انجام واکنشتهای گرمازا الکتروشتیمیایی، انجام واکنشتهای گرماگیر رفورمینگ  

مصترف تدریجی متان و گرما و تولید کاهش نرخ واکنشتهای رفورمینگ و  باشتد. با  مبتنی بر هیدروژن خالص میپیلهای ستوختی اکستید جامد 
بتا این حتال، این امر نیتازمنتد دانش کتاملی از   .[69]  هتای دمتایی و غلظتت را بته طور معنتاداری کتاهش دادتوان گرادیتانهیتدروژن در پیتل، می

 ن شرایط کارکردی را به طور مناسبی تنظیم نمود. اباشد تا بتوهای رفرمینگ بخار آب میسینتیک واکنش
مورد بررستی و   ایگستتردههای مبتنی بر نیکل به ویژه در رآکتور کاتالیستتی به صتورت ستینتیک واکنش رفرمینگ بخار آب برای کاتالیستت

 پیلهای ستوختی اکستید جامدآند  Ni-YSZها در شترایط یا برای موادی به غیر از مطالعه بوده استت. با این حال، این مطالعات و بررستی
های تجاری به کار رفته در صنعت متفاوت است،  از کاتالیست پیلهای سوختی اکسید جامدانجام پذیرفته است. کاتالیست مورد استفاده در آند  
های صتنعتی مشتهور و استت و در عین حال یکی از کاتالیستتپیلهای ستوختی اکستید جامد هر چند که نیکل بخش اصتلی جزء کاتالیستتی  

پیلهای ستوختی اکستید های مورد استتفاده در رفرمرهای صتنعتی، میزان نیکل و اندازه ذرات آن در آند باشتد. بر خلاف کاتالیستتپرکاربرد می
باشتد. علاوه بر این، هندسته و شترایط  که به دلیل حصتول اطمینان از هدایت الکتریکی بالی مورد نظر آند می  ،تر استتبستیار بیشجامد 

بال به دلیل انجام واکنشتهای  1، نستبت بخار به کربن C 600-1000˚ عملکردی ، دمایضتخامت کم آند  .باشتدعملیاتی آن هم متفاوت می
تواند مفید باشتد و یک به صتورت تئوریک، فشتار بال می  باشتد.از جمله این تفاوتها می bar 1۵-1 در حدودو بازه فشتاری   الکتروشتیمیایی
گردد. اما این امر در عمل مشتکل و تا حدودی غیر ممکن چرا که موجب افزایش ولتاژ پیل و بهبود ستینتیک الکترودها می .مزیت تلقی گردد

نتواند اختلاف    ستوختی شتود پیلکه باعث می  باشتد،میبه کار رفته در آن  2بندهایاز ستاختار ترد پیل و آب  ناشتی باشتد؛ این محدودیتمی
 فشارهای بال را تحمل نماید.

مورد پیلهای ستوختی اکستید جامد تواند در فرآیند رفرمینگ بخار آب در دانش گستترده حاصتل از فرآیند رفرمینگ صتنعتی با بخار آب می
که  ،دهدشتود، توضتیحات بال نشتان میرغم این که از نیکل به عنوان کاتالیستت در هر دو فرآیند استتفاده میقرار گیرد. اما علی برداریبهره

باشد. این بدان معنا است که دانش بدست آمده از فرآیند صنعتی رفرمینگ بخار ها مشابه و یکسان نمی، در آنو ساختار کاتالیست  3ماده پایه
یکی از موارد مهم و اصتتلی در رفرمینگ  .[69]باشتتدنمیپیلهای ستتوختی اکستتید جامد الزاماً قابل کاربرد مستتتقیم در رفرمینگ بخار آب در 

تر از واکنش که سترعت واکنش رفرمینگ بستیار ستریع  ،این استتپیلهای ستوختی اکستید جامد  داخلی متان با بخار آب در دماهای عملیاتی 
که نه    ،باشتدمیپیلهای ستوختی اکستید جامد  آند  Ni-YSZهای الکتروشتیمیایی استت. این امر استاستاً به علت میزان بالی نیکل در سترمت  

  کند.را نیز ایجاد میبرای انجام فرایند رفورمینگ  4بلکه تعداد زیادی سایت کاتالیستی ،تنها برای هدایت الکتریکی ضروری است
های الکتروشتیمیایی  کند در حالی که واکنشواکنش رفرمینگ بخار فرآیندی گرماگیر استت که انرژی مصترف میهمانطور که اشتاره شتد،  

گیرد، نتیجه این تر صتتورت میکنند. از آن جایی که واکنش رفرمینگ بخار آب دارای نرخ بالتر بوده و ستتریعگزمازا بوده و انرژی تولید می
های های دمایی بزرگ و در نتیجه تنشباشتد. این امر باعث ایجاد گرادیانفرآیند، سترمایش در ورودی ستوخت و گرمایش در خروجی آن می

ستازی های کاتالیستتی معمول استت، هدف در بهینهگردد. در نتیجه برخلاف آن چه در بررستی واکنشحرارتی و افت بازدهی پیل/ استتک می
پتذیری بتالی بتایستتتت هتدایتت الکتریکی بتال و واکنشدر حتالی کته می ،بتاشتتتدب، کتاهش نرخ واکنش میفرآینتد رفرمینتگ داخلی بتا بختار آ

تواند برای تغییر نرخ واکنش در روش های مورد استتفاده در رفرمینگ صتنعتی با بخار آب می .[69]های الکتروشتیمیایی حف  گردد اکنشو
در رفورمینگ صتنعتی نیاز به بال نیز به کار آید. با این حال، اهداف در دو ستیستتم با یکدیگر در تضتاد هستتند؛ پیلهای ستوختی اکستید جامد 
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چالش اصتلی در این زمینه   باشتد.باشتد، در حالی که در پیلهای ستوختی اکستید جامد نیاز به کاهش این نرخ میبودن نرخ این واکنشتها می

از طریق به حداقل رستاندن زینترینگ و کاهش تشتکیل و رستوب کربن و  1های رفرمینگ صتنعتی، جلوگیری از کاهش اکتیویتهبرای ستیستتم
 باشد.مسمومیت با گوگرد می

که  ،کنند( با هم واکنش می1-2، متان و بخار آب طبق واکنش )پیلهای ستوختی اکسید جامد  طی فرآیند رفرمینگ داخلی با بخار آب در آند 
انتقال   شتود. مونوکستید کربن تولید شتده نیز با بخار آب موجود در ستیستتم وارد واکنشتی به نامطی آن هیدروژن و مونوکستید کربن تولید می

 .[۷0,۷1] کنداکسید کربن تولید میگردد و هیدروژن و دیمی (WGS)  2گاز-آب

(2-5) CO + H2O ↔ CO2 + H2       ∆H = −41 KJ/mol   

 واکنش رفورمینگ با بخارتر از  چرا که نرخ آن بستتتیار بیش  ،شتتتوددر حالت تعادل فرض می گاز-انتقال آبواکنش    در بعضتتتی از مطالعات
های متفاوت یکی  های الکتروشتیمیایی با نرخو واکنش گاز-انتقال آبو   رفورمینگ با بخارهای  کنش میان واکنشهم  بر  .[۷1–68] باشتدمی

یک واکنش رفورمینگ با بخار  استتت.  پیلهای ستتوختی اکستتید جامد رمینگ بخار آب در آند  واز موضتتوعات اصتتلی مورد تحقیق در زمینه رف
واکنش کمی گرمتازا استتتت. بته علتت تفتاوت در نرخ واکنش و ترمودینتامیتک واکنش   گتاز-انتقتال آبدر حتالی کته واکنش   ،گرمتاگیر استتتت
به افت/ تخریب  تواند  میکه   ،گیردهای دمایی نامطلوبی در آند شتکل میهای الکتروشتیمیایی هیدروژن، گرادیانو واکنشرفورمینگ با بخار 

با رفرمینگ داخلی بخار آب، کاهش پیلهای سوختی اکسید جامد  سازی عملکرد گردد. هدف اصتلی در زمینه بهینهمنجر ستوختی  عملکرد پیل 
 باشد.های دمایی نامطلوب در پیل/ استک میاین گرادیان

با ستتوخت متان یا گاز طبیعی، بهبود دانش در مورد پیلهای ستتوختی اکستتید جامد های دمایی داخل آند یک گام مهم برای کاهش گرادیان
برای کاتالیستت رفورمینگ با بخار در شترایط عملیاتی مثلاً تحت اثر جریان می باشتد. ستینتیک واکنش رفورمینگ با بخار  ستینتیک واکنش 

. از [۷2,۷3]  4و بستترهای کاتالیستتی 3به ویژه با استتفاده از رآکتورها ،ای مورد مطالعه و بررستی تجربی قرار گرفته استتبه طور گستترده  نیکل
صتورت پذیرفته استت.  پیلهای ستوختی اکستید جامد  در آند  رفورمینگ با بخار یک دهه قبل، تحقیقات تجربی نیز بر روی ستینتیک واکنش 

در مطالعات کاتالیستت رفورمینگ با بخار ای میان کاربرد نرخ واکنش پوشتانی گستترده. هم[۷6–۷4]اطلاعات جامعی در این زمینه در مراجع 
که در یک   ،این استت  ،به خاطر ستپرد بایستتمیوجود دارد. با این حال، یک جنبه مهم که   پیلهای ستوختی اکستید جامدصتنعتی و سترمت آند  

های صتنعتی فاز سترامیکی )مانند آلومینا( در حالی که در کاتالیستت ،یک هادی یون اکستیژن استت YSZ، فاز سترامیکی  Ni-YSZسترمت  
از پیلهای ستوختی اکستید جامد کند و مورد فوق برای آن مطرح نیستت. مضتافاً این که سترمت آند فقط به عنوان پایه کاتالیستت عمل می

پیلهای ستوختی اکستید راین برای بهبود عملکرد ستاختاری متخلخل برخوردار استت در حالی که در یک بستتر کاتالیستتی این گونه نیستت. بناب
تری برای سترمت، پیل و استتک تحت شترایط  ها و مطالعات تجربی بیشو رستیدن به فهم کاملی از آن، آزمایشرفورمینگ با بخار با جامد 

 عملیاتی، ضروری است.  

 ]2[ پیلهای سوختی اکسید جامدسینتیک واکنش رفرمینگ بخار در آند  -2-2-2

 گردد:نرخ واکنش به سه دسته تقسیم می 5بر اساس نوع بیان رفورمینگ با بخارسینتیک واکنش 

 (LH)  6هینشلوود-لنگمویرسینتیک کلی  •
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   1(FOواکنش مرتبه اول ) •

  2(PLقانون توان ) •

   هینشلوود-لانگمویر سینتیک کلی  -3-2-2

که از واکنش   ،باشتدهای رفرمینگ میواکنشهای کاتالیستتی از جمله های کلاستیک محاستبه نرخ و ثابت تعادل واکنشاین روش جزء روش

، بیتان نرخ واکنش فرمولته 4و دفع ستتتطحی  3. در واقع در این جتا بتا استتتتفتاده از پتارامترهتای جتذب[69]آیتدهتای ستتتطحی بتدستتتت میگونته

شتود. در این مکانیزم، فرض بر این ارائه گردید، استتفاده می 6فرمنتو   5ژودر این جا از مکانیزم کلاستیک که اولین بار توستط  . [۷۷]گرددمی
های کربن و اکستیژن جذب ستطحی شتده، گام تعیین کننده  گونهشتوند و واکنش بین دهنده جذب ستطح کاتالیستت میواکنشهمه که   ،استت

 های زیر(:باشد )واکنشمی 7نرخ واکنش

(2-6) CHO∗ ↔ CO∗ + H∗ 

(2-7) CO∗ + O∗ ↔ CO2
∗  

(2-8) CHO∗ + O∗ ↔ CO2
∗ + H∗ 

 ( را ارائه دادند: 9-2و رابطه )  که نرخ واکنش به فشار جزئی متان، بخار آب و هیدروژن وابسته است ،گیری کردندن ها از این مطلب نتیجه آ

(2-9) 𝑟 =
𝑘𝑃𝐶𝐻4𝑃𝐻2𝑂

𝑃𝐻2
2.5𝑍2

(1 −
𝑄

𝐾
) 

در واقع نستبت تقستیم   Qآیند: )( بدستت می11-2( و )10-2نیز به ترتیب با روابط ) Qو  Zثابت تعادل،  Kثابت نرخ واکنش،  kکه در آن  
 باشد(.ها میدهندهحاصلضرب غلظت محصولت واکنش به حاصلضرب غلظت واکنش

(2-10) 𝑍 = 1 + 𝐾𝑎𝑑,𝐶𝑂𝑃𝐶𝑂 + 𝐾𝑎𝑑,𝐻2𝑃𝐻2 + 𝐾𝑎𝑑,𝐶𝐻4𝑃𝐶𝐻4 +
𝐾𝑎𝑑,𝐻2𝑂𝑃𝐻2𝑂

𝑃𝐻2
 

(2-11) 𝑄 =
∏𝑃𝑝𝑟𝑜𝑑𝑢𝑐𝑡𝑠
∏𝑃𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡𝑎𝑛𝑡𝑠

 

شتود. نشتان مربوط می  8واکنش برگشتت  حالت تعادل گردد، بهکه در برخی از محاستبات ستینتیکی مشتاهده می  Qعبارت  
گام تعیین کننده نرخ متان یک گام محدود کننده نرخ واکنش یا همان    9ایداده شتتده استتت که جذب ستتطحی تجزیه

منجر   11های مقدماتیباشتتد. این امر به مدل زیر برای واکنشمی  ((1-2)گانه جدول  از مراحل یازده 1)مرحله    10واکنش
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 .[69] شودها در استحصال بیان سینتیکی رفرمینگ بخار استفاده میکه امروزه غالباً از آن ،گردید
 [ 69]  گانه رفرمینگ بخار متان یازده مراحل   ( 2-1) جدول

 

 

اما برعکس بر ستر این که  ،استت، توافق وجود داردگام تعیین کننده نرخ واکنش  ( یک  1به طور کلی بر ستر این موضتوع که واکنش مرحله )
 شود.ای مشاهده میمحسوب گردند، اختلاف گسترده گام محدود کننده نرخ واکنش( نیز بایستی به عنوان ۷( و )۵های مراحل )واکنش

 سینتیک مرتبه اول برای متان -4-2-2

به  ای متان به عنوان تنها گام تعیین کننده نرخ واکنش،  جذب ستتطحی تجزیهدر نظر گرفتن با  در ابن حالتمعادلت ستتینتیکی   
های . در واقع فرض بر این استت که سطح با سایر جاذب[۷۷]  که تنها به فشتار جزئی متان وابستته استت  شتو،دیک رابطه مرتبه اول تبدیل می

کند و از آن جایی که این شتترایط به طور معمول در شتتود. این فرض برای دماهای بال و فشتتار پایین صتتدق میپوشتتانده نمی  1ستتطحی
گیرد، این نوع از بیان ستینتیکی توجهات زیادی را به خود های طراحی شتده برای بررستی معادلت ستینتیکی مورد استتفاده قرار میآزمایش

های های خود در زمینه رفرمینگ بخار برای انواع کاتالیستتدر نتیجه مطالعات و بررستی 3ایگلستیاو   2در این راستتا ویمعطوف داشتته استت.  
 ( را ارائه کردند:12-2که بر روی بستر کاتالیستی انجام گرفته است، رابطه ) [82–۷8] فلزی از جمله نیکل

(2-12) 𝑟𝑛 = 𝑟𝑓(1 −
𝑄𝑠𝑟
𝐾𝑠𝑟
) 

-1نیز از رابطه ) 𝑄𝑠𝑟باشتتند و  ثابت تعادل واکنش رفرمینگ بخار می 𝐾𝑠𝑟،  5نرخ واکنش رفت 𝑟𝑓، 4نرخ خالص تبدیل متان 𝑟𝑛که در آن  
و  آبواکنش رفت برای متان از نوع مرتبه اول بوده استت و مستتقل از غلظت    آید. در این مطالعه نتیجه شتده استت، که نرخبدستت می( 10
 :شودتبدیل می( 13-2ای به صورت رابطه )سادهبه معادله باشد. در نتیجه، نرخ واکنش می اکسید کربندی
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(2-13) 𝑟𝑓 = 𝑘𝑃𝐶𝐻4     

، مورد مطتالعته قرار 1بتا ردیتابی ایزوتوپی  گتاز  -انتقتال آبهتای رفرمینتگ بختار و   واکنشبرخی از مراحتل مقتدمتاتی  همچنین  در این مطتالعته  

از  1)واکنش مرحله  کربن با هیدروژناولین پیوند   3ستتازیقرار دارند و فعال 2تعادل-در شتتبهاین مراحل که همه   نتایج نشتتان داد،و   گرفت
و   گتاز-انتقتال آبهتای  واکنشو بتاشتتتد. این امر بته یتک بیتان مرتبته اول برای رفرمینتگ بختار میگتام تعیین کننتده نرخ واکنش   ((1-2)جتدول  

 تشکیل/ تجزیه هیدروژن منجر گردید.
نتایج بدستتت آمده از  وگزارش گردیده استتت    [83]در مطالعه دیگری  Ni-YSZعبارت مرتبه اول برای رفرمینگ داخلی با بخار آب برای  

 ارائه نشده است. ایرابطه دارد؛ اما برای نرخ کل واکنش رفرمینگ بخار مطابقت []ایگلسیا و  ویآن با نتایج 

 قانون توان  -5-2-2

، با عدم حالت توانی. در واقع در [69] گیردمستتقل از مراحل مقدماتی صتورت می  ،ها به صتورت یک توصتیفستینتیک واکنش  روشدر این 
( یک نوع بیان ستینتیکی قانون  14-2رابطه ). [۷۷]شتود  ستازی میلحاظ مکانیزم واکنش و مراحل مقدماتی آن، تحلیل ستینتیک واکنش ستاده

 .[69] باشدتوان برای واکنش رفرمینگ متان در آند پیل سوختی اکسید جامد می

(2-14) −𝑟𝐶𝐻4 = 𝑘𝑃𝐶𝐻4
𝛼 𝑃𝐻2𝑂

𝛽
𝑃𝐻2
𝛾
𝑃𝐶𝑂2
𝛿 𝑃𝐶𝑂

𝜆  

های تجربی تعیین  ها و آزمایشکه از طریق بررستتی  ،هستتتند  4مرتبه واکنش  و     ،  ،  ، و  ثابت نرخ  kکه در آن  
ها بدستت آمده و گزارش شتده استت. همچنین  گردند و به همین دلیل در مطالعات مختلف، مقادیر متفاوتی برای آنمی

  ،   و   بیان    (1۵-2به صتتورت رابطه ستتاده شتتده )توان  را میاغلب نزدیک به صتتفر هستتتند و در نتیجه رابطه فوق
 .[۷۷]شود می

(2-15) −𝑟𝐶𝐻4 = 𝑘𝑃𝐶𝐻4
𝛼 𝑃𝐻2𝑂

𝛽
 

 :آید( بدست می16-2دما است و از رابطه ) خود تابعی از kبه طور کلی 

(2-16) 𝑘 = 𝑘0exp (
−𝐸𝑎
𝑅𝑇
)  

ستازی  نیز انرژی فعال  Eaباشتد.  به کلوین می  کاریدمای    Tثابت جهانی گازها و    R،  5نماییضتریب پیش  0kکه در آن  
 .[۷۷] ( و از شیب منحنی، بدست آورد1۷-2معادله لگاریتمی رابطه ) 6توان آن را از طریق رسم آرنیوسیکه می ،است

(2-17) 𝑙𝑛 (𝑘) =
−𝐸𝑎
𝑅𝑇

⋅
1

𝑇
+ 𝑙𝑛(𝑘0) 

هتای  ، ثوابتت نرخ واکنشگتاز-انتقتال آببختار و  بتا  گ ینتهتای رفتت و برگشتتتت در رفرمدر حتالتت غیرتعتادلی، برای واکنش

با دهند؛ به عنوان مثال برای واکنش رفت رفرمینگ  ( نشتتان می−𝑘) 𝑘𝑏( و  +𝑘)  𝑘𝑓رفت و برگشتتت را به ترتیب با 
𝑘𝑟𝑓 (𝑘𝑟بختار از 

𝑘𝑟𝑏 (𝑘𝑟( و برای حتالتت برگشتتتت همتان واکنش از +
هتای رفتت و کننتد. برای واکنش( استتتتفتاده می−
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𝑘𝑠𝑓 (𝑘𝑠به ترتیب به صتورت    ضترایباین    گاز-انتقال آببرگشتت  
𝑘𝑠𝑏 (𝑘𝑠( و  +

های  ثوابت نرخ واکنش  ( خواهد بود.  −
 ( با ثابت تعادل واکنش ارتباط دارند:18-2رفت و برگشت به صورت رابطه )

(2-18) 𝐾𝑒𝑞 =
𝑘+

𝑘−
 

های  ای از مطالعات ستتینتیکی در مورد ستتینتیک واکنش رفرمینگ داخلی با بخار آب در ستترمت( خلاصتته2-1جدول )
معتادلته نرخ واکنش فرض شتتتده طی مطتالعتات متذکور و نوع آن بته همراه پتارامترهتای  دهتد. مبتنی بر نیکتل را ارائته می

الذکر فهرستتت ( و چگالی جریان در جدول فوقS/C، نستتبت بخار به کربن )ستتوختی  عملیاتی مهمی چون دمای پیل
، فاکتور  Eaستتازی  که پارامترهای ستتینتیکی گزارش شتتده )انرژی فعال  ،دهدنشتتان می  بوضتتوحاند. این جدول،  شتتده
های واکنش( به طور معناداری با هم تفاوت دارند و بنابراین رستیدن به اجماع مشتخصتی در این زمینه نمایی، مرتبهپیش
برانگیز استت. نکته مهمی که بایستتی به خاطر داشتت این استت که مقایسته نتایج و پارامترهای مذکور با یکدیگر بر چالش

هایی با شتترایط عملیاتی، بستتترهای آزمایش و ها، کار صتتحیحی نیستتت جرا که این نتایج از آزمایشاستتاس کمیت آن
ای از  مطالعات صتورت گرفته در زمینه استتحصتال روابط  همچنین خلاصته  اند.متفاوت بدستت آمده  ستوختی  هندسته پیل

در جدول    پیل ستوختی اکستید جامدآند    Ni-YSZبخار برای سترمت  ن بامتا  ستینتیکی مربوط به نرخ واکنش رفرمینگ
 ( جمع آوری و ارائه شده است.1-3)
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 SOFC  [77,84 ]های مبتنی بر نیکل آند  ای از مطالعات سینتیکی در مورد سینتیک واکنش رفرمینگ داخلی با بخار آب در سرمت خلاصه  ( 2-2) جدول
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 SOFC  [85,86 ]آند    Ni-YSZای بر مطالعات صورت گرفته در زمینه استحصال روابط سینتیکی مربوط به نرخ واکنش رفرمینگ بخار متان برای سرمت  خلاصه  ( 2-3) جدول
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 SOFC  [87–89]آند    Ni-YSZای بر مطالعات صورت گرفته در زمینه استحصال روابط سینتیکی مربوط به نرخ واکنش رفرمینگ بخار متان برای سرمت  خلاصه  ( 2-4) جدول
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 SOFC  [90–92]آند    Ni-YSZای بر مطالعات صورت گرفته در زمینه استحصال روابط سینتیکی مربوط به نرخ واکنش رفرمینگ بخار متان برای سرمت  خلاصه  ( 2-5) جدول
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 اکسیداسیون -3-2

که طی آن متان همراه با   ،باشتتدمی 1(CPOxهای رفرمینگ متان، رفرمینگ از طریق اکستتیداستتیون جزئی کاتالیستتتی )یکی از روش 
این فرآیند اغلب به    .[93](  (19-2)گردد )واکنش اکستیژن در حضتور یک کاتالیستت، واکنش داده و هیدروژن و مونوکستید کربن تولید می

 .[93] شودنیز نشان داده می CPOM 2طور مخفف با 

(2-19) CH4 +
1

2
O2 ↔ CO+ 2H2       ∆H = −36 KJ/mol   𝐾𝑒𝑞 =

𝑘+

𝑘−
 

( و فلزات غیر Pt, Rh, Ir) 3نجیب، متان با اکستیژن )یا هوا( و در حضتور کاتالیستتی از جنس فلزات اکستیداستیون جزئیدر یک واکنش 

 6دماهای اتوترمالیواکنش با این  گردد.تبدیل می 5ای به گاز ستتنتز( طی یک فرآیند یک مرحلهنیکل و کبالتمانند   ی)عموماً فلزات  4نجیب

 7تماسزمان به همین دلیل شتود.  های بستیار بال منجر میکه خود به نرخ واکنش  ،شتود( شتناخته میC  1000˚بستیار بالی خود )متجاوز از 

 (ms 1-40 =  τ)  استت(  MSRتر از رفرمینگ با بخار آب )کوتاه  8و چندین مرتبهمورد نیاز برای اکستیداستیون جزئی نیکل بستیار کوتاه 

های  که خود ایجاد ستیستتم ،آورد، کوچک و اقتصتادی را فراهم می9تمامی این مزایا امکان ستاخت ستیستتم و رآکتور رفرمینگی فشترده .[93]

ای به طور گستترده  فرایند اکستیداستیون جزئیستازد. طی دهه گذشتته،  از گاز طبیعی را ممکن می  11تولید هیدروژن یا گاز ستنتز 10غیرمتمرکز
ستازی رآکتور و ستنتز مورد مطالعه قرار گرفته استت. بستیاری از مطالعات صتورت گرفته بر مواردی چون مکانیزم واکنش، اجزای رآکتور، شتبیه

 .[93] اندهای جدید با هدف بهبود بازدهی فرآیند، متمرکز بودهکاتالیست

 ترمودینامیک اکسیداسیون جزئی متان -4-2

-2علاوه بر واکنش ) در این فراینداستحصال نمود. اما  12توان از طریق یک مسیر مستقیمکه گاز سنتز را می  ،دهد( نشان می1-2واکنش )
باشتد. بدین معنی می تولید گاز ستنتزچند مستیر برای  وجود  و این به معنی   [93,94]  ((6-2)دهد )جدول  های دیگری نیز رخ می(، واکنش1

نیز   بودوارد، تجزیه متان و  گاز -اکستتید کربن، انتقال آبرفورمینگ با بخار و دی  اکستتیداستتیون کامل،  ،  اکستتیداستتیون جزئیکه علاوه بر  
بر عهده   هادهندهتوزیع غلظت واکنشدر ها نقش مهمی این که تمامی این واکنش  ،د به طور هم زمان رخ دهند. آن چه روشتن استتتوانمی

در ادامه جزئیاتی از  .ستتازدفرما استتت و یا آن را محدود میمدارند و بنابراین قوانین و تعادل ترمودینامیکی بر ترکیب محصتتول واکنش حک
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  شود.ارائه می اکسیداسیون جزئیحاکم بر  1ترمودینامیک کلی
دهد. در فشتارهای بال، به دماهای ( را نشتان میCH4/O2=  0/2) اکستیژنو  متان( اثر دما و فشتار بر اختلاط استتکیومتری  1-2شتکل )

نیاز استت. محاستبات ترمودینامیکی نیز نشتان   اکستیداستیون جزئیبالتری برای رستیدن به درصتد تبدیل بالی متان به هیدروژن طی فرآیند  
 اکستتیدکربندیو  آبمنجر به تولید محصتتولت احتراق کامل متان  یعنی  CH4/O2=    ۵/0که تزریق مخلوط فوق با نستتبت   ،دهندمی
 .نمایدرا به عنوان محصولت اصلی، محدود می هیدروژن و مونوکسید کربنهای بالتر از این عدد، تولید اما نسبت. [9۵] گرددمی
 

 [ 94](  CPOMهای کلی مطرح در اکسیداسیون جزئی متان )واکنش  ( 2-6) جدول

 

 

1 Global Thermodynamics 
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طی  1و هوا به عنوان اکسید کننده  2O/4CH=  ۵/0و نسبت  bar  1-20تعادل ترمودینامیکی تبدیل متان بر حسب دما در فشارهای   ( 2-1) شکل 
 CPOM [9۵ ]رفرمینگ 

 انتقال حرارت و جرم  -2-4-2

ی مرتبط با انتقتال حرارت و جرم در یک فرآینتد شتتتیمیتایی خاص می تواند پیتامدهای مهمی بر نتتایج حاصتتتل از مطتالعات تجربی  ویژگی ها
گرما و حرارت از کاتالیستت ممکن استت چالش برانگیز باشتد و با ایجاد نقاط   انتقالداشتته باشتد. به عنوان مثال، برای فرآیندهای گرمازا، از  

 های واکنش را پیچیده نماید.های تجربی و توضیح مکانیزم، ارزیابی داده2داغ
 ،دهدها نشتان میستازیشتبیهنتایج حاصتل از . شتودهای حرارتی  گرادیان تواند باعث ایجادمی گرمازا بودن واکنشدر اکستیداستیون جزئی متان،

تواند تا چند صتد درجه نیز برستد؛ در حالی که در نزدیکی خروجی بستتر، که اختلاف میان دمای گازها و ستطح در ورودی بستتر کاتالیستت می
 هاگیری دمای کاتالیستتبرای اندازهکه  ،تصتاویر مادون قرمز از بستتر کاتالیستت روشتی استت .توانند به تعادل برستندالذکر میدماهای فوق

را طی فرآیند اکستیداستیون جزئی    Ptو   Ruهای  ( اختلاف دمای ستطح بستتر کاتالیستت2-2. شتکل )[9۵] تواند مورد استتفاده قرار گیردمی
 دهد.متان نشان می

 

 

1 Oxidant 
2 Hot spots 
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کاتالیستK 1123  ،mol/g.h ۵/2 (g  04/0   ،)تصاویر حرارتی مادون قرمز از بستر کاتالیست طی فرآیند اکسیداسیون جزئی متان در  ( 2-2) شکل 
۷0/20/10 =Ar/2O/4CH  و فشارbar 1( پروفایل دمایی بستر کاتالیست برای .a )3/0   3درصد وزنیO2Ru/Al ( وb )6/0   درصد وزنی

3O2Pt/Al [9۵]. 
 

باشتد. برای  تشتکیل نقاط داغ در ستیستتم می(، دلیل اصتلی (1-2)های دخیل در اکستیداستیون جزئی متان )جدول  کل واکنشبودن   گرمازا

 ،گردداستتفاده می 2(Dijبه نفوذپذیری جرمی ) 1(های دخیل در تشتکیل نقاط داغ از نستبت میان نفوذپذیری حرارتی )درک بهتر مکانیزم

محاسبه شده است )شکل  HYSYSمختلفی با نرم افزار  4های دوتاییشتود، این نستبت برای مخلوطشتناخته می  3(Leکه به عدد لوئیس )
که باعث    ،تر از نفوذ حرارتی استتشتود، در فاز گازی، نفوذ جرمی نوعاً کمی ستریع. همان طور که در شتکل مذکور نیز مشتاهده می((2-3)

توزیع    تواند بهموضتتوع میگردد. با این حال، اگر ماده کاتالیستتت از هدایت حرارتی بالیی برخوردار باشتتد، این های دمایی میایجاد گرادیان

 آورد.که خود موجبات کاهش ایجاد نقاط داغ کوچک را فراهم می ،در سیستم منجر گردد 5گرمای اضافی
 

 

1 Thermal Diffusivity 
2 Mass Diffusivity 
3 Lewis Number 
4 Binary Mixtures 
5 Excess Heat 
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   [9۵]های دوتایی مختلف بر حسب دما طی فرآیند اکسیداسیون جزئی متان عدد لوئیس برای مخلوط  ( 2-3) شکل 

و در  2های رآکتورو مدلسازی 1هاسازیدر دماهای بال، با شبیه  اکسیداسیون جزئیهایی در انتقال جرم و حرارت طی فرآیند  وجود محدودیت

گزارش   اکستیداستیون جزئیستازی  انرژی فعال  نیز تأیید شتده استت.  3و یا مدل های میکروستینتیکیترکیب با معادلت ستینتیک کلاستیک 
باشتتد که هر دو از انرژی می kJ/mol  ۵۵و   kJ/mol  38برابر با  رودیومو برای  kJ/mol  ۷۷و   kJ/mol  6۵، برابر با نیکلشتتده برای  

 باشد. تر میسازی رفرمینگ متان با بخار آب کمفعال

و  4گیری از رآکتورهای بستتر ستیال شتده، بهرهاکستیداستیون جزئیهای دمایی و نقاط داغ در از دیگر راه های رفع مشتکل و کاهش گرادیان

)رفرمینگ خشتک متان   اکستیدکربندیهای گرماگیری چون رفرمینگ بخار و یا رفرمینگ با اکستیداستیون جزئی متان با واکنش  5کوپلینگ
– DR(.(6-2)از جدول  6و  ۵)واکنش  [9۵]  باشد( می 

 اکسیداسیون جزئی مکانیزم واکنش  -3-4-2

انجام گرفته استت، اما مکانیزمی که در   اکستیداستیون جزئیها و مطالعات بستیاری در زمینه مشتخص نمودن مکانیزم واکنش  هر چند تلاش
  اکستیداستیون جزئیشتود، هنوز به طور کامل مشتخص نشتده استت. دو مکانیزم واکنش برای تشتکیل می هیدروژنو   مونوکستیدکربنآن 

 پیشنهاد گردیده است:

هیدروژن کنند تا و بر ستطح کاتالیستت با هم واکنش می روی ستطح کاتالیستت جذب شتدهدر  اکستیژنو  متانکه در آن    6مکانیزم مستتقیم -1
 .[94] ((19-2)د )واکنش و اکسیژن تشکیل گرد

 

1 Simulation 
2 Reactor Modelling 
3 Microkinetic 
4 Fluidized-Bed 
5 Coupling 
6 Direct Mechanism 
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( و ستتتپس طی (4-2)دهند )واکنش تشتتتکیل می  اکستتتیدکربنآب و دیابتدا   متان و اکستتتیژنکه در آن  1رفرمینگ-مکانیزم احتراق -2
 .شودتولید می گاز سنتز((، 1-2)واکنش )و رفرمینگ بخار   ((2-2)های رفرمینگ خشک )واکنش واکنش

 باشد:واکنش بودوارد و واکنش زیر میدهند که شامل های جانبی نیز رخ میها، سایر واکنشعلاوه بر این واکنش

(2-20) CH4 +
3

2
O2 ↔ CO + 2H2O       ∆H = −519 KJ/mol   

 .ارائه شده است [9۵] مرجع درهای اکسیداسیون جزئی متان تر درباره مکانیزماطلاعات بیش

 کاتالیست های مورد استفاده در رفرمینگ با اکسیداسیون جزئی متان -4-4-2

از مواد و ترکیبات مختلفی به عنوان کاتالیستتت و پایه آن )چه در ستتطح آزمایشتتگاهی و چه در کاربردهای   اکستتیداستتیون جزئیدر فرآیند 
رودیوم، پلاتین و بها مانند ( فلزات گران1:   [93,9۵] بندی کردها را در دو دستته کلی تقستیمتوان آنصتنعتی( به کار گرفته شتده استت که می

  نیکل و کبالتچون همای ( فلزات واسطه2و   پالدیوم
اند. این فلزات از ای به عنوان کاتالیستت مورد مطالعه قرار گرفتهگروه اول یعنی فلزات گران بها، علیرغم قیمت بستیار بال، به طور گستترده

تر از برابر گران  30000های ارزان قیمت مبتنی بر نیکل برخوردار هستتند. به طور متوستط، پلاتین اکتیویته بستیار بالتری نستبت به کاتالیستت
قیمت   نیکلاما همچنان نستبت به   ،تر هستتندو روبیدیوم  از پلاتین ارزان بها نظیر پالدیوم، ایریدیوم. ستایر فلزات گران[93]  باشتدمی  نیکل

کم باشتد و خوب بر    اکستیداستیون جزئیبها به عنوان کاتالیستت در فرآیند ترند. اگر که حجم مصترفی فلزات گرانو گران  دارندبستیار بالتری 

بهای زات گرانلتواند به طور قابل توجهی اختلاف قیمت با نیکل را جبران نماید. فها میپخش گردد، عملکرد بالی آن 2روی سطح زیرلیه
اما با توجه به قیمت بستتیار بالی این فلزات و توجیهات   .بستتیار فعال هستتتند  اکستتیداستتیون جزئیگروه هشتتت جدول تناوبی در واکنش  

ای و افزودن فلز ثانویه 4های پایه کاتالیستتکننده، اصتلاح3هابرندهها، هنوز تحقیقات بر روی توستعه پیشاقتصتادی مرتبط با به کارگیری آن
 بها مصرفی را کاهش دهد، همچنان ادامه دارد.که حجم فلز گران

و عنصتر در صتنعت کاتالیستت، به ویژه در فرآیند اکستیداستیون جزئی   5ز فعاللنیکل به عنوان یک فلز واستطه، بدون تردید پر کاربردترین ف
گردد. با این حال، این ماده از معایبی چون غیر بها، یک فلز ارزان قیمت محستوب میباشتد و درعین حال در مقایسته با فلزات گرانمتان می

های حالت از فرآیندهای متعددی مانند زینترینگ، رستوب کربن، واکنش ناشتیکه خود  ،بردرنج می 7در حین عبور جریان گاز  6فعال شتدن

الذکر، ترکیب کاتالیستتتی باشتتد. به رغم معایب و مشتتکلات فوقهای فلزی، مینظیر کربونیل 8جامد و تبخیر و تبدیل شتتدن به مواد فراری
به طور وستیعی مورد مطالعه، تحقیق و بررستی دانشتمندان، محققین و مهندستین بوده   اکستیداستیون جزئیمبتنی بر نیکل به ویژه برای فرآیند  

اند، در ای انواع ترکیبات مبتنی بر نیکل که به عنوان کاتالیستت در فرآیند اکستیداستیون جزئی متان مورد مطالعه قرار گرفتهاستت. خلاصته
 ( ارائه گردیده است.۷-2جدول )

کاربرد و نقش تعیین کننده ای دارد، می تواند از  پیلهای ستتتوختی اکستتتید جامدآند   Ni-YSZنیکل از این جهت که در ترکیب ستتترمت 
برخوردار باشد. در زمینه انواع ترکیبات کاتالیستی مبتنی بر نیکل  اکسیداسیون جزئی  اهمیت خاصی در بررسی های مربوط به کاتالیست های 

–96] اشاره کرد Ni-YSZو  Ni-ZrO2 ،Ni-CeO2با پایه سترامیکی که نزدیک به سترمت آند می باشتد، می توان به ترکیباتی چون 

101]. 
 

1 Combustion-Reforming Mechanism 
2 Substrate 
3 Promoters 
4 Support Modifiers 
5 Active Phase 
6 Deactivation 
7 On-Stream 
8 Volatilization 
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هم به صتورت رفرمر خارجی و هم به شتکل رفرمینگ داخلی انجام    ،تواندمانند ستایر انواع رفرمینگ می  اکستیداستیون جزئی فرآیند رفرمینگ
ها به صورت صنعتی در تبدیل متان به انواع محصولت مانند هیدروژن و متانول برای سالاکستیداستیون جزئی  گیرد. رفرمر خارجی مبتنی بر  

پیلهای سوختی های مولد برق مبتنی بر انواع پیل سوختی از جمله سیستم  (BoPکاربرد داشتته است و حتی به عنوان یکی از اجزای جانبی )
پیلهای ستوختی اکستید مورد مطالعه و استتفاده بوده استت. در مورد فرآیند رفرمینگ داخلی با اکستیداستیون جزئی متان در آند اکستید جامد  

 .[101] ، مطالعات کمی انجام شده و در دسترس استجامد 

 

 [ 102](  CPOMاکسیداسیون جزئی متان )انواع ترکیبات کاتالیستی مبتنی بر نیکل برای فرآیند   ( 2-7) جدول
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به نتایج زیر دست  SOFCآند    YSZ-Niدر مطالعه خود بر روی اکسیداسیون جزئی متان در سرمت    ]43[و همکاران    1تادادر این زمینه 
 یافتند:

به    باشتد،یار بیشتتر از مکانیزم مستتقیم میستب مستتقیم مکانیزم غیر  دهد، که نرخ تولید گاز ستنتز توستطنشتان میهای انجام گرفته  آزمایش -1
های تولید شتده طی آن در واکنش  اکستیدکربنآب و دیو  شتوداستتفاده میواکنش با اکستیداستیون کامل متان  بیشتتر اکستیژن در  طوری که

 تولید شوند.  گاز سنتزتا در نهایت  ،گردندمصرف می گاز-انتقال آبرفرمینگ بخار و 
 های دمایی شدیدی را در جهت جریان گاز سوخت موجب گشته است. پیک دمایی موضعی دائمی در آند پیل، گرادیان -2

در مقایستته با  پیلهای ستتوختی اکستتید جامددر آند  اکستتیداستتیون جزئیشتتاید به دلیل فوق، مطالعه و تحقیق در زمینه رفرمینگ داخلی 
 باشد.رفرمینگ بخار بسیار اندک می

 

  CPOMسینتیک واکنش  -5-4-2

تر بر روی انواع ترکیبات کاتالیستتتی متداول و مرستتوم و نیز برای کاربرد در رفرمرهای بنا به مطالب گفته شتتده بال، ستتینتیک واکنش بیش
اند. با این حال، اطلاعات اندکی در زمینه مطالعه و بررستی ستینتیک واکنش مورد بررستی بوده پیلهای ستوختی اکستید جامدصتنعتی و نه  

 . [103,104] باشدهای مبتنی بر نیکل در دسترس میبرای کاتالیست اکسیداسیون جزئی

واکنشتتی که طی فرآیند اکستتیداستتیون جزئی متان بر روی کاتالیستتت  8با فرض و لحاظ   [104] فرمنتو  2گروتدر این راستتتا، آقای 
Ni/Al2O3 ها معادله سینتیکی )نرخ واکنش( مربوطه را گزارش نموده است. (، برای هر یک از آن3-2دهند )جدول  رخ می 

پیل و استتک   اکستیداستیون جزئیتوستعه مدلی از یک ستیستتم مجتمع متشتکل از رفرمر   باطی مطالعات خود  [103]  و همکاران  3پیانکوآقای  
که همگی در جدول   ،و داخل آند را محاسبه و گزارش نمودند  اکسیداسیون جزئیهای مطرح در فرآیند ، سینتیک واکنشسوختی اکسید جامد

 ( قابل مشاهده است.2-4)

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

1 Tada 
2 Groote 
3 Pianko 
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     3O2Ni/Alبرای کاتالیست    CPOMسینتیک واکنش   ( 2-8) جدول

 واکنش   نرخ واکنش 
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 در سیستم تجمیعی از رفرمر و استک   اکسیداسیون جزئیسینتیک واکنش   ( 2-9) جدول
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 : 3 فصل

 مدلهای بررسی نشست کربن
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 مقدمه  -1-3

باشتد، که در آن از امکان نشتستت جلوگیری ستازی در این مطالعه بررستی امکان نشتستت و مشتخص کردن شترایطی میهدف از انجام شتبیه
، که کربن نشتستت کرده حذف شتود و به گاز تبدیل شتود. در این راستتا نیاز به مشتخص خواهد بودفرایندها به ستمتی  روند انجام  شتود و می

باشتد، که در آن امکان نشتستت کربن بررستی شتود. با توجه به مطالعات صتورت گرفته سته روش مهم در این زمینه وجود دارد، کردن مدلی می
 شود. که در ادامه هر کدام از این روشها معرفی می

 تایی کربن، هیدروژن و اکسیژن دیاگرام سه -2-3

های مربوط به سته در آن ناحیهکه   شتود،داده میمعمولً به صتورت فشتار در مقابل دما نشتان یک عنصتر تعادل   یفازها  یکیگراف  یکل  مودارن
گانه و سته  نقطه دودهد. در این نمودار اشتاره شتده را برای کربن نشتان میهای  ( ناحیه1-3اند. شتکل )فاز جامد، مایع و گاز از هم متمایز شتده

،  شتتتونتد کلوین ظتاهر می 4000بتاشتتتنتد. از آنجتا کته این دو نقطته برای کربن در دمتای بتالتر از گتاز بستتتیتار بتا اهمیتت می-نقطته بحرانی متایع
 خاص دارد. یها کیبه استفاده از تکن ازیتعادل کربن ، ن طیدر مورد شرا یتجرب قاتیتحق

، اما در زمینه [113–110] الماس   تیگراف-تعادل الماس ای [109–10۵]  صتورت گرفته استتتعادل جامد گاز  مطالعات زیادی در زمینه خط 
 اند.در زمینه خط تعادل تجربی بوده آنهابیشتر و [114] باشدخط تعادل دو فاز مایع و گاز این مطالعات بسیار محدود می

 
 ، TGLV ؛ کربن بخارات  ، V ؛ کربن  ع یما ، L ؛ یکربن  یها نانولوله ، CNT ؛ تیگراف ،  G ؛ الماس ، D. کربن یبرا فاز نمودار ( 3-1) شکل 

 [ 11۵] یبحران نقطه ،  CR ؛ عیما-الماس-تیگراف گانه سه نقطه ، TGDL ؛ جامد گاز  گانه سه نقطه

کارگیری محاستتبات تعادل ترمودینامیکی بر روی با به و  مناطق تشتتکیل رستتوب کربن از لحاظ نظری توستتط محققین مختلفی بررستتی
بار نمایش   1و در فشتار    C-H-Oای از تشتکیل رستوب کربن در دیاگرام فازی  ( نمونه2-3های فازی ارائه شتده  استت. شتکل )منحنی
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 از متشتکل ،  متان ، مثال  عنوان  به.  استت شتده مشتخص  دهنده واکنش گاز ترکیبات  ارائه برای  عنصتر  دو بین نستبت  ضتلعها، روی دهد.می
 .است شده گذاری برچسب ارتباط دهنده هیدروژن و کربنبر روی ضلع  2/0 نسبت در ، هیدروژن اتم چهار و کربن یک
 و اکستیژن همچنین و  اکستیژن و کربن بر روی ضتلعهای ارتباط دهنده ،  0.6۷  علامت با  ترتیب  به آب  و کربن اکستید دی ،  ترتیب همین  به

 می مشتخص حالت تعادل در را کربن تشتکیل آستتانه وضتوح  به مثلث در  مختلف دمای دهنده نشتان خط چندین. اندمشتخص شتده  ، هیدروژن
  دمای  خط  زیر  مولی کربن، هیدروژن و اکستیژن نستبت  اگر.  استت آب و کربن  اکستید دی  ، متان مخلوط  دهنده نشتان  خاکستتری مثلث .کنند
 تعریف ، حال این با.  ببرد  رنج کربن تشتکیل  از  تواند می ستیستتم ، صتورت  این غیر در.  بود خواهد عاری  کربن تشتکیل از ستیستتم  باشتد،  کاری

 ،  باشتد( ppm) میلیون در قستمت 1 از کمتر شتده  تشتکیل کربن  باشتد، چرا که اگرکربن به معنی عدم تشتکیل کربن نمی  عاری ازتشتکیل"
 .شود گرفته نادیده و شود گرفته نظر در کمی مقدار عنوان به تواند می این

گردد. انحنای خطوط تعادلی در دماهای که در آن رستوب کربن تشتکیل می  ،باشتندمی( مناطق بالیی خطوط تعادلی مناطقی 2-3در  شتکل )
محدوده باشتتد.  علاوه بر این با افزایش دما در این شتترایط پایدار می متانکه   ،باشتتدپایین و درصتتد هیدروژن بال بیانگر این موضتتوع می

  ،( پیداستت 2-3شتکل )  یابد. ازیابد، این در حالی استت که سترعت تشتکیل کربن با افزایش دما افزایش میتشتکیل رستوب کربن کاهش  می

 این دهد،نمی رخ   C°  1200-900و  محدوده دمایی    1اکستیژن به کربن بالی که از لحاظ تئوری شتکل گیری رستوب کربن در محدوده  
ن بیشتتری بخار( برای جلوگیری از تشتکیل )و یا میزا برای نستبت اکستیژن به کربن  بالتری مقدار ترپایین  دماهای در که  استت حالی در

برای نستبت بخار به کربن بالی با ستوخت متان   Ni-YSZاکستید جامد  باشتد. در مطالعات انجام شتده بر روی پیل ستوختی  کربن  نیاز می
نستبت تر نستبت بالتری از  های ستنگیناین در حالی استت که برای هیدروکربن  ،گزارشتی مبنی بر تشتکیل رستوب کربن ارائه نشتده استت۵/1

 باشد. برای جلوگیری از تشکیل رسوب نیاز می بخار به کربن
کند، سته پارامتر دما، فشتار و نوع کربن ( که دو ناحیه نشتستت کربن و عاری از آن را از هم جدا می2-3منحنی نشتان داده شتده در شتکل )در 

،  هیدروژنکم  ریمقاد یدارد. برا دروژنیبه غلظت ه  یرستتوب بستتتگ یدما بر روند خطوط مرز ریتأث  یژگیو گذارد.نشتتستتت کرده تاثیر می
ستمت چ  نمودارها( ، اثر دما   نیی)قستمت پا دروژنیه یغلظت بال یکه برا یدهد ، در حال یرا کاهش م  یبحران کربندما مقدار    شیافزا

 .باشدبرعکس می
، رستوب   ((4-3( و )3-3)شتکلهای ) تایی هیدروژن، کربن و اکستیژندیاگرام ستهبار   10بار و   1فشتار کل  با مشتاهده نمودارهای مربوط به دو

دو  یبرا  یفیاز نظر ک  نتیجه نیا رخ دهد. اکستیژنو  هیدروژن  یاتم  ی، مستتقل از نستبت ها۵/0برای نستبت کربن بیش از تواند   یکربن م
 .باشدمیبار مشابه  10و  1مقدار فشار در نظر گرفته شده 
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 [ 116]دیاگرام سه تایی کربن، هیدروژن و اکسیژن  ( 3-2) شکل 

 
 [11۵] بار  1تایی کربن، هیدروژن و اکسیژن در فشار   دیاگرام سه  ( 3-3) شکل 
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 [ 11۵]بار  10تایی کربن، هیدروژن و اکسیژن در فشار   دیاگرام سه  ( 3-4) شکل 

 فعالیت کربن -3-3

باشتد. دهنده برایند تولید و مصترف کربن میشتود و نشتانپایه ثابتهای تعادل واکنشتهای منجر به تولید کربن تعریف میروش فعالیت کربن بر  
  این ضتریب حاصتل تقستیم   شتود.تعریف می  (αکربن ) فعالیت  ضتریبراستتا پارامتری بر پایه ثابت تعادل این واکنشتها و با عنوان   در این
و معکوس  بودوارد  واکنش متان،  شتکستتتواند توستط سته واکنش با توجه به اینکه کربن می  و  باشتدمی  تعادل های ثابت  بر واکنش  ضترایب

 ،  62]شتود. این سته ضتریب عبارتند ازتولید شتود و در آند رستوب کند، برای هر واکنش بصتورت جداگانه این ضتریب تعریف می  تولید گاز ستنتز
131]:  

(3-1) αMC =
P𝐻2

2

P𝐶𝐻4 × KP𝑃,𝑀𝐶  
      

(3-2) αBD =
P𝐶𝑂2

P𝐶𝑂
2 × KP𝑃,𝐵𝐷 

      

(3-3) αRSF =
P𝐻2𝑂

P𝐻2 × P𝐶𝑂 × KP𝑃,𝑅𝑆𝐹 
  

 تعادل های ابتث P,RSFKو  P,MCK  ،P,BDK و  استت کربن مونوکستید  و متان ،  هیدروژن جزئی فشتار  COPو   H2P  ،CH4Pدر این روابط  
 .[139 ، 121 ، 94] باشدبودوارد و عکس تولید گاز سنتز می و متان واکنشهای شکست

 باشد:روابط مربوط به ثابتهای تعادل برای محاسبه ضرایب فعالیت کربن به صورت زیر می

(3-4) KP𝑃,𝑀𝐶 = 4.161 × 10
7 × 𝑒𝑥𝑝 (

−10614

𝑇
)      

(3-5) KP𝑃,𝐵𝐷 = 5.744 × 10
−12 × 𝑒𝑥𝑝 (

20634

𝑇
)       

(3-6) KP𝑃,𝑀𝐶 = 3.173 × 10
−10 × 𝑒𝑥𝑝 (

16318

𝑇
)  

. کند می تولید بیشتتری محصتولت و استت جلو  به واکنش جهت  بنابراین  ، استت  نرستیده  تعادل  به  واکنش ،  باشتد 1  از  کمتر α که درصتورتی
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یک   α در نتیجه اگر .کنند می  تولید  بیشتتری اصتلی های  دهنده واکنش  و  کرده  برعکس را  واکنش  اضتافی محصتولت ، صتورت  این غیر در
اما برای در نظر گرفتن هر سته  .  استت  پذیر  امکان ترمودینامیکی توستط آن واکنش نظر  از جامد کربن تشتکیل  ،  باشتد یک از اکنش کمترو

 باشد:که به صورت زیر می ، است شده پیشنهاد[ 88 ، 62] الِولی و کلاین توسط ، γ نام به دیگری واکنش با هم،ضریب

 γ𝑀𝐶−𝐵𝐷−𝑅𝑆𝐹 = αMC × αBD × αRSF 
تر،  برای محاستبات و تشتخیص راحت.  استت  کربن تشتکیل  مرز همچنان 1 مقدار  ،  استت محصتول  واکنش  سته هر در جامد کربن که  آنجا از

شتود، تا عدد صتفر مرز مشتخص کننده امکان و عدم امکان نشتستت تعریف میln (γ )از ضتریب بدستت آمده )) طبیعی لگاریتمی  گامای یک
که این باشتد. به عبارت دیگر در صتورتیکننده این دو ناحیه میدهنده فاصتله وضتعیت عملکردی از مرز جدا  کربن شتود و مقدار آن نشتان

 از عاری ستیستتم رود  می انتظار  صتورت این غیر در  ،  بیفتد  اتفاق جامد کربن  تشتکیل  استت ممکن ترمودینامیکی  نظر لگاریتم منفی باشتد، از
 . باشد کربن رسوب

 استفاده از روابط سینیتیکی نشست کربن -4-3

شتود، تا میزان نشتستت کربن و همچنین گاز شتدن کربن نشتستت کرده با توجه به نرخ واکنشتها مشتخص شتود و ستپس در این روش ستعی می
، از [117,118]با بدستت آمدن مقادیر آنها امکان نشتستت کربن مورد بررستی قرار گیرد. در مطالعاتی که از این روش استتفاده شتده استت  

و در نتیجه دو واکنش شتکستت متان و بودوارد تاثیر مهمی بر امکان معکوس تولید گاز ستنتز به دلیل نرخ کم آن صترفنظر شتده استت  واکنش 
 گذارند. نرخ نشست کربن با استفاده از واکنش شکست متان برابر است با:نشست کربن در این روش می

(3-7) 𝑅𝐶 =
1

3600𝑀𝐶

𝑘𝑓𝑐 (𝑃𝐶𝐻4 −
𝑃𝐻2
2

𝐾𝑝𝑐
)

(1 + 𝑘𝐻2√𝑃𝐻2)
2  

 
د و از نباشتبه ترتیب ثابت نرخ واکنش رو به جلو، ثابت تعادل واکنش شتکستت متان و ضتریب جذب هیدروژن می kH2و  kfc ،Kpcکه 

  :آیندزوابط زیر بدست می

(3-8) 𝑘𝑓𝑐 = 𝑒𝑥𝑝 (20.492 −
104200

𝑅𝑇
) 

(3-9) 𝐾𝑝𝑐 = 5.088 × 10
5𝑒𝑥𝑝 (20.492 −

104200

𝑅𝑇
) 

(3-10) 𝑘𝐻2 = 𝑒𝑥𝑝 (
163200

𝑅𝑇
− 22.426) 

 آید:رابطه زیر بدست مینرخ واکنش بودوارد نیز از 

(3-11) 𝑅𝐵 =
1

3600𝑀𝐶

𝑘𝑐𝑜𝑘𝑓𝑏 (𝑃𝐶𝑂 −
𝑃𝐶𝑂2
𝐾𝑝𝐵𝑃𝐶𝑂

)

(1 + 𝐾𝐶𝑂𝑃𝐶𝑂 +
𝑃𝐶𝑂2

𝑘𝐶𝑂2𝑘𝐶𝑂𝑃𝐶𝑂
)
2 

اکستیدکربن ضتریب جذب مونوکستیدکربن و دی co2kو   cokثابت نرخ واکنش رو به جلو و ثابت تعادل واکنش بودوارد و   BpKو   Bfkکه 
 آیند:  به دست می(16-3تا ) (13-3استفاده از روابط )باشند و با می

(3-12) 𝑘𝑓𝐵 = 26732820 𝑒𝑥𝑝 (−
108379

𝑅𝑇
) 
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(3-13) 𝐾𝑝𝐵 = 𝑒𝑥𝑝 (−
160.6

𝑅
)  𝑒𝑥𝑝 (

133100

𝑅𝑇
) 

(3-14) 𝑘𝐶𝑂 = 1.0245 × 10
−6 𝑒𝑥𝑝 (−

108379

𝑅𝑇
) 

(3-15) 𝑘𝐶𝑂2 = 30190322 𝑒𝑥𝑝 (−
89805

𝑅𝑇
) 

 

 

.
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 : 4 فصل

 روشهای عددیمعرفی 
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 مقدمه  -1-4

دارد و عملکرد این  انیجرهای مختلفی دهندهواکنشکه در آنها  ،هستتند  هاییستتمیست ی اکستید جامدستوخت  یها لی، پاشتاره شتدمانطور که ه
گازهای  یبه فشتار جزئ  ییایمیهر واکنش شت  باشتد. به طور نمونه نرخپیلهای ستوختی به توزیع سترعت، فشتار و دمای این گازها وابستته می

برای مشتخص باشتد.  و علاوه بر این توزیع میدان جریان بر میزان ستوخت مصترفی بستیار تاثیرگذار می دارد  یبستتگ ده و دمای آنهاندهواکنش
در ادامه باشتد. در این راستتا رم، مومنتوم و انرژی در هندسته مستئله میبقای جکردن میدان جریان، دما و غلظت نیاز به حل معادلت مربوط  

 شود.ارائه و بررسی می این پارامترهاقانون بقای جرم، فانون بقای مومنتوم خطی و قانون بقای انرژی با هدف مشخص کردن 
علاوه بر این در ارائه قوانین   و شتتوداستتتفاده میای روابط حاکم جداگانهدر این مطالعه برای میدان جریان و دما در محیط متخلخل و کانال  

شتوند، که با توجه به شترایط عملکردی آل فرض میها، گازهای آیدهدهندهشتود و همه واکنشپذیر و آرام در نظر گرفته میبقا، جریان تراکم
 دهد.نشان می را جامد دیاکس یسوختشماتیک توزیع جریان در یک پیل  (4-1)شکل  باشند.پیل سوختی اکسید جامد منطقی می

 
 میدان جریان در یک پیل سوختی اکسید جامد  ( 4-1) شکل 

 بقای جرم  -2-4

ولی برای یک ستیستتم باز همانند پیل های  ،در یک ستیستتم بستته جرم یک ستیستتم در طول زمان ثابت می ماند ،بر استاس قانون بقای جرم
دیگر ثابت نمی باشتتد و  دهندههر واکنشجرم ، واکنش های الکتروشتتیمیایی در لیه متخلخل آند رخ می دهد که ستتوختی اکستتید جامد

 : [119]معادله کلی بقای جرم در پیل اکسید اکسید جامد به صورت زیر می باشد. تواند کاهش و یا افزایش یابدمی

(4-1) 
𝜕

𝜕𝑡
(𝜌𝜀) + ∇. (𝜌𝑢) = 𝑄𝑚 

 می متخلخل محیط حجم کل  به آزاد حجم نستبت  دهنده  نشتان که  باشتد،می تخلخل 𝜀منبع جرمی و  mQچگالی ستوخت    ρدر این رابطه  
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که عاری و برای کانالهای آند و کاتد  فر می باشتتدصتتبا توجه به تعریف تخلخل میزان آن برای یک محیط جامد همچون الکترولیت باشتتد.  
 .میزان آن یک می باشد ،آزاد می باشددر آنها و جریان سیال  باشندمیمحیط جامد از

ستوخت به صتورت گاز ایده آل در نظر گرفته می شتود و تاثیر تراکم پذیری با استتفاده از  ،پیل های ستوختی اکستید جامددر این رابطه برای  
 : [120]به دست می آید (2-4)رابطه 

(4-2) 𝜌 =
𝑝𝑀𝑚𝑖𝑥
𝑅𝑇

 

فشتتار مطلق و با استتتفاده از رابطه بقای مومنتوم به     pباشتتد،  مول کلوین می کیلوژول بر کیلو  314/8ثابت جهانی گازها و برابر با R که  
که وابستتته به کستتر مولی هر یک از   ،وزن مولی مخلوط گاز می باشتتد  mixM(  2-4در رابطه )  .دمای مطلق می باشتتد Tو  دستتت می آید 

 :به دست می آید (3-4و با استفاده از رابطه ) گازهای این مخلوط و جرم مولی آن ها می باشد

(4-3) 𝑀𝑚𝑖𝑥 =∑𝑥𝑖𝑀𝑖
𝑖

 

ix  و کسر مولی هر گازiM جرم مولی آن گاز می باشد. 
شتود و در پذیر باشتد، ترم تغییرات چگالی حذف میتراکمپذیر در نظر گرفته شتد. در صتورتی که جریان غیر قابل ( جریان تراکم1-4در رابطه )

 شود:نتیجه معادله پیوستگی به صورت زیر تبدیل می
 ∇. (𝜌𝑢) = 𝑄𝑚 

. تراکم نتاپتذیری بته  متانتد  یثتابتت م انیتهر ذره جر یبرا  یچگتال ریتراکم نتاپتذ  انیتجر  یکته برا ،شتتتود یم  ینتاشتتت تیتواقع نیاز ا  (4-1ه )معتادلت
  :[121]شود، که رابطه زیر در آن حاکم باشدشرایطی اطلاق می

(4-4) 
𝜕

𝜕𝑡
(𝜌𝜀) + 𝑢. ∇𝜌 = 0 

در ادامه باشد، که ، ترم مربوط به منابع جرمی ناشتی از واکنشهای شیمیایی و الکتروشیمیایی میداریحالت پاپیل ستوختی اکستید جامد در  یبرا
 شود.به آن پرداخته می

 نابع جرمیم -1-2-4

عوامل شتامل . این ارائه می شتود  ،در این بخش عواملی که منجر به ایجاد چشتمه و چاه جرمی در پیل های ستوختی اکستید جامد می شتوند
 تولید و مصتترف  میزان دهندمی رخ  متخلخل  ناحیه در تنها ها واکنش این که آنجا  . از واکنش های شتتیمیایی و الکتروشتتیمیایی می باشتتد

تنها در محیط متخلخل آند و  هاواکنشتناشتی از این تغییرات جرمی شتود و صتفر در نظر گرفته می کانالهای ستوخت و هوا در ها دهنده واکنش
 شود. اعمال میکاتد 

 منابع جرمی ناشی از واکنش های شیمیایی 

هیدروژن مورد نیاز برای انجام واکنش های شتیمیایی توستط انجام واکنش های    ،و در حالتی که ستوخت مصترفی متان باشتدد آند  در الکترو
  ستوخت،  کانال  به نستبت ها در آندواکنشتاین و با توجه به نرخ بالی   دبا توجه به حضتور کاتالیستت نیکل در آن .مینگ تولید می شتودوررف

 دهد. می رخ آند در فقط ها واکنش این که ،شودمی فرض

 جرمی چاه و هاواکنش تولیداتشتبیه ستازی پیل های ستوختی اکستید جامد از طریق ایجاد منابع جرمی برای   درتاثیرگذاری این واکنش ها 
 . گاز می باشد هر جرمی بقای  معادلت ها دردهنده واکنش برای

 ،مینگ با دی اکستید کربنوررف ،گازانتقال آب ،  مینگ با بخاررفورشتامل واکنش های   ،اشتاره شتده استت  به آناین واکنش ها همان طور که 
با توجه به این   .آورده شتده استتفصتل دوم واکنش ها در این نرخ معادلت مربوط به    .اکستیداستیون جزئی و اکستیداستیون کامل می باشتد
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  .آورده شده است (1-4)گاز ها بر اساس واکنش های اشاره شده در جدول  جرمی روابط نرخ تغییرات
 ها ناشی از انجام واکنشهای شیمیایی و الکتروشیمیاییدهندهمنابع جرمی واکنش ( 4-1) جدول

 

 منابع جرمی ناشی از واکنش های الکتروشیمیایی 

شتامل کاهش اکستیژن در کاتد و اکستیداستیون هیدروژن و مونوکستید   ،ارائه شتده استت  (8-4( تا )6-4روابط )این واکنش ها همانطور که در  
 .می باشد دکربن در آن

(4-5) 𝑂2 + 4𝑒
−
                  
→     2𝑂2− 

(4-6) 𝐻2 + 𝑂
2−

                  
→     𝐻2𝑂 + 2𝑒

− 

(4-7) 𝐶𝑂 + 𝑂2−
                  
→     𝐶𝑂2 + 2𝑒

− 

 

که میزان تولید این دو واکنش دهنده با   ،اکستتتید کربن می باشتتتدحاصتتتل این واکنش ها علاوه بر تولید جریان الکتریکی تولید آب و دی 
 :به دست می آید( 9-4ابطه )استفاده از ر

(4-8) 𝑅𝑖 = ±𝐴𝑎(𝑐)𝑖𝑎(𝑐) (
𝑀𝑖
𝑛𝐹
) 

در واکنش هتای   حضتتتور یتافتتهتعتداد الکترون هتای    nجرم مولی گتازهتا و    iM،  جریتانچگتالی    ai  ،ستتتطح فعتال آنتد  aA  رابطتهدر این  
و برای واکنش های اکسیداسیون هیدروژن و منوکسید کربن برابر   4برای واکنش کاهش اکسیژن برابر با   آنتعداد   ، کهالکتروشتیمیایی استت

 :به دست می آید، ]۵[چگالی جریان تبادلی آند و کاتد نیز توسط روابطی که در مطالعه اندرسون و همکاران ارائه شده است .باشدمی 2با 

(4-9) 
𝑖𝑐 = 𝐴𝑐

0.25 × 1010𝑒𝑥𝑝 (
−130000
𝑅𝑢𝑇

) . 𝑅𝑢𝑇√𝑃𝑂2

𝐹

× [𝑒𝑥𝑝 (
−2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑐
𝑅𝑢𝑇

) − 𝑒𝑥𝑝 (
2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑐
𝑅𝑢𝑇

)] 

(4-10) 

𝑖𝑎,𝐻2 = 𝐴𝑎

2.1 × 1011𝑒𝑥𝑝 (
−120000
𝑅𝑢𝑇

) . 𝑅𝑢𝑇𝑃𝐻2
0.266

𝐹. (𝐾𝑒𝑞,𝐻2. 𝑃𝐻2)
0.266

× [𝑒𝑥𝑝 (
2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐻2
𝑅𝑢𝑇

) − 𝑒𝑥𝑝 (
−2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐻2

𝑅𝑢𝑇
)] 
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(4-11) 

𝑖𝑎,𝐶𝑂 = 𝐴𝑎

0.84 × 1011𝑒𝑥𝑝 (
−120000
𝑅𝑢𝑇

) . 𝑅𝑢𝑇𝑃𝐶𝑂2
0.266

𝐹. (𝐾𝑒𝑞,𝐶𝑂 . 𝑃𝐶𝑂)
0.266

× [𝑒𝑥𝑝 (
2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐶𝑂
𝑅𝑢𝑇

) − 𝑒𝑥𝑝 (
−2𝐹𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐶𝑂

𝑅𝑢𝑇
)] 

 

به ترتیب ثابت های تعادل وابستته به دما برای واکنش های اکستیداستیون هیدروژن و مونوکستید کربن   eq,coKو   eq,H2Kدر این واکنش ها 
 :که از روابط زیر به دست می آید ،می باشد آند و کاتد افت پتانسیل اکتیواسیون act,cηو  act,aηمی باشد و 

(4-12) 𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐻2 = 𝜑𝑖𝑜−𝜑𝑒𝑙−𝑉𝑂𝐶 

(4-13) 
𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐶𝑂 = 𝜂𝑎𝑐𝑡,𝑎,𝐻2+𝐸𝑐𝑜

𝑂2
⁄

𝑁𝑒𝑟𝑛𝑠𝑡−𝐸𝐻2
𝑂2
⁄

𝑁𝑒𝑟𝑛𝑠𝑡  

 .[122]یدبه دست می آ( 4-1۵)ولتاژ مدار باز می باشد و از رابطه   OCV(، 4-13)در رابطه 

(4-14) 𝑉𝑂𝐶 =
247340 − 54.85𝑇

2𝐹
+
𝑅𝑢𝑇

2𝐹
𝑙𝑛 (

𝑃𝐻2
𝑃𝐻2𝑂

) +
𝑅𝑢𝑇

4𝐹
𝑙𝑛(𝑃𝑂2) 

 [124] (4-1۷)کربن از رابطه مونوکستیدو برای    [123](16-4)نیز برای هیدروژن از رابطه  (  14-4استتفاده شتده در رابطه )ولتاژ نرنستت  
 : به دست می آید

(4-15) 𝐸𝐻2
𝑂2
⁄

𝑁𝑒𝑟𝑛𝑠𝑡 = 1.253 − 2.4516 × 10−4𝑇 −
𝑅𝑢𝑇

2𝐹
𝑙𝑛 (

𝑃𝐻2𝑂

𝑃𝐻2√𝑃𝑜2
) 

(4-16) 𝐸𝑐𝑜
𝑂2⁄

𝑁𝑒𝑟𝑛𝑠𝑡 = 1.46713 − 4.527 × 10−4𝑇 −
𝑅𝑢𝑇

2𝐹
𝑙𝑛 (

𝑃𝑐𝑜2
𝑃𝑐𝑜√𝑃𝑜2

) 

 

غلظت آب هیدروژن و متان هیچ تأثیری بر   ،نشتان داده شتده استت مربوط به ولتاژ نرنستت هیدروژن و مونوکستیدکربنهمانطور که در روابط  
دارد و علاوه بر این ولتاژ نرنستت هیدروژن نیز به غلظت گازهای مونوکستید کربن دی اکستید کربن و متان نولتاژ نرنستت منوکستید کربن 

 .هر واکنش دهنده بدست می آید هو چا هبا مشخص شدن منابع جرمی ناشی از واکنش های الکتروشیمیایی مقادیر چشم.وابسته نمی باشد

 مومنتوم خطی  -3-4

. با ثابت می ماند ، مومنتومتا زمانی که هیچ نیروی خارجی به یک جستم و یا ستیستتم وارد نشتود ،قانون بقای مومنتوم خطی بیان می کند
معادلت حاکم بر میدان جریان در کانالهای پیل ستوختی اکستید جامد  آید. دستت میاستتفاده از این قانون معادلت حاکم بر میدان جریان به

 .و در ناحیه متخلخل الکترودها میدان جریان از معادلت برینکمن پیروی می کند باشدناویر استوکس می هرابط

 معادلات برینکمن  -1-3-4

برای محاستتبه ترم انتقال . در این راستتتا  میدان جریان در الکترود های متخلخل توستتط معادلت برینکمن صتتورت می گیرد  ستتازیشتتبیه
در این مدل فشتار و بردار سترعت جریان به صتورت مستتقل .  ویستکوزیته در معادله مومنتوم قانون دارستی توستط مدل برینکمن توستعه می یابد
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کته معتادلت   ،می بتاشتتتد ممعتادلت حتاکم بر جریتان در محیط متخلختل ترکیبی از معتادلت پیوستتتتگی و مومنتو.  در نظر گرفتته می شتتتود
 :کنندبرینکمن را ایجاد می

(4-17) 

ρ

𝜀
(
𝜕𝑢

𝜕𝑡
+ (𝑢. ∇)

u

𝜀
)

= ∇. (−𝑝𝐼 +
𝜇

𝜀
(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇) −

2𝜇

3𝜀
(∇. 𝑢)𝐼) − (𝜇𝜅−1 +

𝑄𝑚
𝜀2
) 𝑢

+ 𝐹 

 

 mQنفوذپذیری الکترود و  𝜅،  تخلخل 𝜀،  فشتار مطلق P،  چگالی جریان  ρ،  بردار سترعت  u، ویستکوزیته دینامیکی جریان 𝜇در این معادله 
 .که در محاسبه آن از نیروی گرانش به دلیل تاثیر کم این نیرو صرف نظر می شود  ،ترم نیرو می باشد Fعلاوه بر این.  منبع جرمی می باشد

.𝑢)  با استتفاده از فرضتیه استتوکس و برینکمن ترم ∇)
u

𝜀
در معادلت  ،همانند معادله پیوستتگی. حذف می شتود (18-4ه )در ستمت چ  معادل 

چگالی هر   ،همچنین برای سیال غیر قابل تراکم پذیر  .برینکمن برای در نظر گرفتن تاثیر تراکم پذیری از رابطه گاز ایده آل استفاده می شود
در حالت عملکرد پایدار پیل ستوختی اکستید جامد سترعت بر استاس زمان تغییر نمی کند و در نتیجه .  ثابت در نظر گرفته می شتود  ستیالذره 

ترم  
𝜕𝑢

𝜕𝑡
با استتفاده از رابطه  (  18-4مورد استتفاده در رابطه )ویستکوزیته دینامیکی مخلوط ستیال  .گرددحذف می  (18-4)در ستمت چ  معادله  

 :[125]زیر به دست می آید

(4-18) 
𝜇 =∑𝑥𝑗

𝑗

𝜇𝑗 

 .به ترتیب نسبت مولی و ویسکوزیته دینامیکی هر جز گازی می باشد j𝜇و  jxکه 
تد و در این راستتا  . با استتفاده از توزیع جرمی محاستبه شتده برای واکنش دهنده ها به دستت می آید(  19-4در رابطه )نستبت مولی گازها 

 2۷3روشهای محاسبه خواص ترمودینامیکی و نفوذ را برای هر مخلوط گازی در پیل سوختی اکسید جامد را در بازه دمایی  [126]همکاران
 .بار گزارش کرده است 1کلوین و در فشار  14۷3تا 

 معادلات ناویر استوکس -2-3-4

شتبیه ستازی جریان در بخش کانال پیل های ستوختی با معادلت ناویر استتوکس که ترکیبی از معادله مومنتوم و معادله پیوستتگی می باشتد 
در نظر میزان تخلخل صتتفر و نفوذپذیری بی نهایت در این بخش محیط عاری از ماده متخلخل می باشتتد،  از آنجا که در   .انجام می شتتود

 تبدیل می شود. (20-4به رابطه )( 18-4)با جایگذاری این مقادیر معادله  شود.گرفته می

(4-19) ρ
𝜕𝑢

𝜕𝑡
+ ρ(𝑢. ∇)u = ∇. (−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇) −

2

3
𝜇(∇. 𝑢)𝐼)) + 𝜌𝑔 + 𝐹 

برای سیال تراکم ناپذیر ترم
2

3
𝜇(∇. 𝑢)𝐼   علاوه بر این در حالت عملکرد پایدار و ثابت پیل   .حذف می گردد (20-4)از سمت راست معادله

ρ عبارتمربوط به حالت گذرا که سوختی ترم 
𝜕𝑢

𝜕𝑡
 .نیز صفر در نظر گرفته می شود ،می باشد 
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 نیروی حجمی  -3-3-4

نیرو  این  رخ می دهد میزان  دکه در محیط متخلخل آن  ،ترم نیروی حجمی در معادلت برینکمن ناشتتی از واکنش های شتتیمیایی می باشتتد
معادله مربوط به این نیرو   .ارائه شتده استت  (1-4)که در جدول   ،وابستته به مقادیر بدستت آمده برای منابع جرمی هر واکنش دهنده می باشتد

 :ارائه شده است (21-4)در رابطه 

(4-20) 𝐹 =∑𝑅𝑗 [
𝑢
𝑣
𝑤
]

𝑗

 

بودن منابع جرمی ناشتی از واکنش  صتفربه دلیل عدم انجام واکنشتهای شتیمیایی و در نتیجه    ،در صتورتی که ستوخت مصترفی هیدروژن باشتد
 باشند.بردارهای سرعت می wو u، v(، 21-4. در رابطه )فر می باشدصمقدار این نیرو  ،ها

 برای میدان جریان و غلظت   شرایط مرزی -4-3-4

این بخش اغلب شتترایط مرزی  همین راستتتا در در   .برای حل معادلت حاکم بقای جرم و مومنتوم نیاز به شتترایط مرزی مناستتب می باشتتد
 .ارائه می شودمربوط به بقای جرم و مومنتوم کاربردی در مدل سازی پیل سوختی اکسید جامد 

  شرایط مرزی ورودی 

در هر دو کانال سترعت   ،دهدشترایط مرزی ورودی را برای یک پیل ستوختی اکستید جامد در کانال های آند و کاتد نشتان می  (2-4)شتکل  
 .ورودی به صورت زیر می باشد

(4-21) 𝑢 = −𝑈0𝑛 

 .که جهت آن به بیرون از کانال می باشتد  ،برداری عمود بر ستطح ورودی استت  nمقدار سترعت جریان و   0U،  بردار سترعت  u  در این رابطه
 .می باشد nنشان دهنده خلاف جهت بودن بردار سرعت با بردار نرمال  (21-4)علامت منفی در رابطه 
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 شماتیک شرایط مرزی ورودی در پیل سوختی اکسید جامد  ( 4-2) شکل 

که از یک مقطع   ،باشتدمیدبی ورودی میزان حجم گازی    .دبی ورودی می باشتد  ،شترط مرزی ورودی دیگری که مورد استتفاده قرار می گیرد
 گاز چگالی  که آنجا  . ازواحد متداول برای دبی سانتی متر مکعب بر دقیقه در شرایط استاندارد می باشد .مشخص برحسب زمان عبور می کند

بایستت لیل دبی ورودی می د همین  به  ،باشتد می گذار تاثیر ورودی  دبی گیری  اندازه برای  موضتوع این و کندمی تغییر فشتار و دما حستب  بر
با انتگرال گیری بر روی ستطح و یا خط به دستت  آمده استت،    (23-4). این پارامتر همانطور که در رابطه  در شترایط استتاندارد مشتخص شتود

 .می آید

(4-22) ∫
𝜌

𝜌𝑠𝑡
(𝑢. 𝑛)𝑑𝐴 = 𝑄𝑆𝐶𝐶𝑀

⬚

𝐴

 

 (24-4)با استتفاده از رابطه  ، کهچگالی در شترایط استتاندارد می باشتد  stρو    در شترایط استتانداردی  بمیزان د  SCCMQ،    (23-4)در رابطه  
 :بدست می آید

(4-23) 𝜌𝑠𝑡 =
𝑀𝑚𝑖𝑥
𝑉𝑚

 

mixM   در این رابطته جرم مولی مخلوط وmV  متر مکعتب بر مول    0223146/0کته مقتدار آن برابر بتا    ،حجم مولی استتتتتانتدارد می بتاشتتتد
 آید:بدست میدما و فشار استاندارد  و بر اساس مقادیر (2۵-4)استفاده از رابطه این پارامتر با  .باشدمی

(4-24) 𝜌𝑠𝑡 =
𝑃𝑠𝑡𝑀𝑚𝑖𝑥
𝑅𝑢𝑇𝑠𝑡

 

stP  وstT می باشد کلوین 1۵/2۷3و  پاسکال 10132۵که مقادیر آنها به ترتیب  ،فشار و دمای مطلق در شرایط استاندارد می باشد. 

 شرایط مرزی خروجی 
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که در آن تنش نرمال برابر با  ،ستوختی نشتان می دهدهای پیلمرزی خروجی را به صتورت شتماتیک در خروجی کانال  شترایط(  3-4)شتکل  
 :در نظر گرفته می شود (26-4)فشار و به صورت رابطه 

(4-25) [−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇))]𝑛 = −𝑝0𝑛 

0P فشار کلی در خروجی می باشد. 

 

 شماتیک شرایط مرزی خروجی از کانالها  ( 4-3) شکل 

برای مرز   2۵به همین جهت رابطه    .فشتار خروجی از فشتار بر روی ستطح مرزی بیشتتر باشتد ،برای جلوگیری از برگشتت جریان می بایستت
 :خروجی به صورت زیر تبدیل می شود

(4-26) [−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇))]𝑛 = −𝑝̂0𝑛,     𝑝0 ≥ 𝑝̂0 

 شود:به صورت زیر می ، شرط مرزی در حالت هایی که سرعت مماسی صفر باشد

 𝑢. 𝑡 = 0 

 .بردار مماسی واحد می باشد tکه 

می باشتد و همانطور ناین نوع شترط مرزی فرض خوبی    .آرام در نظر گرفتن جریان خروجی می باشتد  ،یک نوع دیگر از شترط مرزی خروجی
تا برای ستیال امکان   ،شتودبرای استتفاده از آن یک دامنه ستاختگی به خروجی کانال اضتافه می  ،نشتان داده شتده استت (4-4)که در شتکل  

 :آورده شده است (29-4)معادله حاکم بر این شرط مرزی در رابطه  .رسیدن به جریان آرام فراهم شود

(4-27) 𝐿𝑒𝑥𝑖𝑡∇𝑡. [−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑡𝑢 + (∇𝑡𝑢)
𝑇))]𝑛 = −𝑝𝑒𝑥𝑖𝑡𝑛 

 .فشار خروجی می باشد exitPکه 

 تا  شتود،می استتفاده و تعریف دیفرانستیلی معادله ،در حالتی که متوستط سترعت خروجی و یا متوستط دبی خروجی به جای فشتار مشتخص باشتد



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن در  های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

61 

 

 .بی متوسط مشخص شده فشار خروجی به دست آیدد یا و سرعت مقادیر اساس بر

 

 شماتیک دامنه ساختگی اضافه شده جهت استفاده جریان آرام در خروجی کانال   ( 4-4) شکل 

 شرط مرزی دیوار 

بدون لرزش و بدون حرکت   ،برای دیوار ثابت .شرط مرزی دیوار را برای مدل دو بعدی پیل سوختی اکسید جامد نشان می دهد (۵-4)شکل  
 :نشان داده شده است برابر با صفر در نظر گرفته می شود (30-4)سرعت همانطور که در رابطه  ،در دیواره سیال

(4-28) 𝑢 = 0 
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 بعدی  2شماتیک شرط مرزی دیوار در یک مدل   ( 4-5) شکل 

که هیچ اثر   ،شتتوددر این شتترط مرزی فرض می  ،استتتفاده می شتتود نیز  شتترط مرزی لغزشتتیاز  در دیواره خارجی الکترودهای متخلخل  
معادله حاکم بر این شترط مرزی به صتورت زیر می   .ویستکوزیته وجود ندارد و بنابراین هیچ لیه مرزی و هیچ نفوذی در دیواره وجود ندارد

 :باشد
 𝑢. 𝑛 = 0 

n در این رابطه بردار نرمال عمود بر دیوار می باشد. 

-4)مرزی به صورت رابطه   شرط  ،اصتلی از دیواره جلوگیری از خروج سیال باشدر شتبیه ستازی شترط مرزی بدون لغزش در حالتی که هدف د
 :می باشد (32
 𝐾 − (𝐾. 𝑛)𝑛 = 0 

 :از رابطه زیر به دست می آید Kکه 
 𝐾 = [𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇)]𝑛 

  تقارن محوری 

از تقارن محوری برای کاهش حجم   ،نشتتان داده شتتده استتت(6-4)ای پیل ستتوختی اکستتید جامد همانطور که در شتتکل  های لولهدر نمونه
  .باشتد گیرد و تنش های برشتی صتفر میدر این حالت هیچ نفوذی در محور تقارن صتورت نمی. محاستبات شتبیه ستازی می توان استتفاده کرد

معادلت حاکم بر این شترط  .  شترط مرزی دیریکله و نیومان برای ستیال های تراکم پذیر و تراکم ناپذیر می باشتد  ازاین شترط مرزی ترکیبی 
 :ارائه شده است (3۵-4)و  (34-4)مرزی در روابط 

(4-29) 𝑢. 𝑛 = 0, (−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇) −
2

3
𝜇(∇. 𝑢)𝐼))n=0 

(4-30) 𝑢. 𝑛 = 0, (−𝑝𝐼 + (𝜇(∇𝑢 + (∇𝑢)𝑇)))n=0 
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 ای شماتیک شرط مرزی تقارن محوری در پیل سوختی اکسید جامد لوله ( 4-6) شکل 

 پیوستگی 

این شترط مرزی میدان جریان را بر   ،داخلی لیه الکترولیت اعمال می شتودشترایط مرزی پیوستتگی برای تمام دیوارهای داخلی به جز دیواره 
 .گیردروی مرزهای داخلی پیوسته در نظر می

 بقای انرژی  -4-4

این قانون برای انرژی  .آیدبه دستت می  ،شتودمعادله انتقال حرارت با استتفاده از قانون اول ترمودینامیک که قانون بقای انرژی نیز خوانده می
 :به صورت زیر می باشد

(4-31) 

(𝑅𝑎𝑡𝑒 𝑜𝑓 𝑐ℎ𝑎𝑛𝑔𝑒 𝑜𝑓 𝑒𝑛𝑒𝑟𝑔𝑦 𝑤𝑖𝑡ℎ𝑖𝑛 𝑡ℎ𝑒 𝑐𝑒𝑙𝑙)
= (𝑁𝑒𝑡 𝑟𝑎𝑡𝑒 𝑜𝑓 𝑒𝑛𝑒𝑟𝑔𝑦 𝑖𝑛𝑡𝑜 𝑡ℎ𝑒 𝑐𝑒𝑙𝑙 𝑏𝑦 𝑐𝑜𝑛𝑣𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛)
+ (𝑁𝑒𝑡 𝑟𝑎𝑡𝑒 𝑜𝑓 ℎ𝑒𝑎𝑡 𝑎𝑑𝑑𝑖𝑡𝑖𝑜𝑛 𝑏𝑦 𝑐𝑜𝑛𝑑𝑢𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛 𝑖𝑛𝑐𝑙𝑢𝑑𝑖𝑛𝑔 ℎ𝑒𝑎𝑡 𝑔𝑒𝑛𝑒𝑟𝑎𝑡𝑖𝑜𝑛)
− (Net rate of work done by the cell on surrondings) 

 :باشد:( می3۷-4بصورت رابطه )قانون این معادله ریاضی 
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(4-32) 

𝜕

𝜕𝑡
(𝜌𝑒) = −

𝜕

𝜕𝑥
(𝜌𝑢𝑒) −

𝜕

𝜕𝑥
(𝜌𝑣𝑒) −

𝜕

𝜕𝑥
(𝜌𝑤𝑒) −

𝜕𝑞𝑥
𝜕𝑥

−
𝜕𝑞𝑦

𝜕𝑦
−
𝜕𝑞𝑧
𝜕𝑧
+ 𝑞′′′

−
𝜕(𝜌𝑢)

𝜕𝑥
−
𝜕(𝜌𝑣)

𝜕𝑦
−
𝜕(𝜌𝑤)

𝜕𝑧
+ 𝜌𝑔𝑥 + 𝜌𝑔𝑦 + 𝜌𝑔𝑧 +

𝜕(𝑢𝜏𝑥𝑥)

𝜕𝑥

+
𝜕(𝑣𝜏𝑥𝑦)

𝜕𝑦
+
𝜕(𝑤𝜏𝑥𝑧)

𝜕𝑧
+
𝜕(𝑢𝜏𝑦𝑥)

𝜕𝑥
+
𝜕(𝑣𝜏𝑦𝑦)

𝜕𝑦
+
𝜕(𝑤𝜏𝑦𝑧)

𝜕𝑧

+
𝜕(𝑢𝜏𝑧𝑥)

𝜕𝑥
+
𝜕(𝑣𝜏𝑧𝑦)

𝜕𝑦
+
𝜕(𝑤𝜏𝑧𝑧)

𝜕𝑧
 

 ، zو  x  ،yبه ترتیب بردار سترعت در جهت های  wو  vو   u  ،چگالی  ρ ،انرژی مخصتوص مجموع انرژی داخلی و جنبشتی eدر این رابطه  

q’’’  منبع حرارتی بر مبنای حجم، q انتقال حرارت هدایتی، τ  تنش برشی وg باشدشتاب گرانشی می. 

در نتیجه   و انرژی جنبشتی و شتتاب گرانشتی به دلیل تاثیر کم آن صترف نظر می شتود  از ترمهای مربوط بهدر پیل های ستوختی اکستید جامد 
 :رابطه انتقال حرارت به معادله زیر تبدیل می شود

(4-33) 𝜌
𝜕𝑒

𝜕𝑡
+ 𝜌𝑉⃗ . ∇𝑒 = ∇. (𝑘∇𝑇) + 𝑞′′′ + 𝑤𝑝 + 𝑞𝑣ℎ 

 :فشار در انتقال حرارت هدایتی به صورت زیر بیان می شود ناشی از ترم مربوط به کار

(4-34) 𝑤𝑝 = −
𝑇

𝜌
(
𝜕𝜌

𝜕𝑇
)|
𝑃

(
𝜕𝑃

𝜕𝑡
+ 𝑉⃗ . ∇𝑃) 

 vhq آید:می به دست (40-4)با استفاده از رابطه است و که ناشی از اصطکاک ویسکوز  ،باشدویسکوز میحرارت رم نیز ت 

(4-35) 𝑞𝑣ℎ = 𝜇 (∇𝑉⃗ +(∇𝑉⃗ )
𝑇
−
2

3
(∇. 𝑉⃗ )𝐼) : ∇𝑉⃗  

 

I   ماتریس واحد می باشد (40-4)در رابطه 

 برای جریان سیال با سرعت کم  و را صفر در نظر گرفت در پیل سوختی کار انجام شده توسط فشار و تنش ها ناچیز می باشد و می توان آن

. 𝑉⃗از ترم  نیز ∇𝑃  زیر ارائه کردتوان به صورت را می (38-4)در نتیجه رابطه . کردنظر رفصتوان میبه دلیل مقدار بسیار کم آن: 

(4-36) 𝜌𝑐𝑝 (
𝜕𝑇

𝜕𝑡
+ 𝑉⃗ . ∇𝑇) = ∇. (𝑘∇𝑇) + 𝑞′′′ 

 :به صورت زیر می باشد آنفرم برداری که 

(4-37) 𝜌𝑐𝑝
𝐷𝑇

𝐷𝑡
= ∇. (𝑘∇𝑇) + 𝑞′′′ 

𝐷

𝐷𝑡
 :اپراتور برداری و به صورت زیر می باشد( 42-1در رابطه ) 

(4-38) 
𝐷( )

𝐷𝑡
=
𝜕( )

𝜕𝑡
+ 𝑉⃗ . ∇( ) 

 انتقال حرارت در الکترولیت  -1-4-4

گازها امکان عبور از آن را   ،ندارد تخلخلیمی باشتد و از آنجا که   سترامیکالکترولیت مورد استتفاده در پیل های ستوختی اکستید جامد از جنس 
 در حرارت  انتقال بر  حاکم  رابطه نتیجه  در .گیردمی صتتتورت  هدایت  طریق در آن از  حرارت انتقال  ستتتیال،  حضتتتور عدم  به  توجه با  و  دنندار

 باشد: می زیر صورت به الکترولیت
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(4-39) 𝜌𝑐
𝜕𝑇

𝜕𝑡
= ∇. (𝑘∇𝑇) + 𝑞′′′ 

 تغییرات انرژی مخصوص برابر است با: و بنابراینمی باشد  vCو  pCضریب گرمایی ویژه الکترولیت می باشد و برابر با  cدر این رابطه 

(4-40) 𝑑𝑒 = 𝐶𝑑𝑇 

 انتقال حرارت در الکترود های متخلخل  -2-4-4

تفاوت قابل  . این موضتوع ناشی ازآنالیز و شتبیه ستازی انتقال حرارت در آنها پیچیده می باشتد  ،می باشتد  متخلخلاز آنجا که ستاختار الکترودها 
چگونگی  به  مدلستازی انتقال حرارت در محیط های متخلخل    د محیط متخلخل و وابستتگی زیادتوجه ضتریب انتقال حرارت گازها با فاز جام
 باشد.میمحاسبه ضریب هدایت حرارت میانگین 

1ا  مقدار بخش جامد محیط متخلخل برابر ب  ،می باشتتد 𝜀با توجه به اینکه تخلخل برابر با   − ε از   با توجه به ماهیت هر بخش.  می باشتتد
 :ارائه شده است (4۷-4( و )46-4)معادلت انتقال حرارت برای هر دو بخش در روابط  محیط متخلخل

(4-41) (1 − 𝜀)(𝜌𝑐)𝑠
𝜕𝑇𝑠
𝜕𝑡
= (1 − 𝜀)∇. (𝑘𝑠∇𝑇𝑠) + (1 − 𝜀)𝑞

′′′ 

(4-42) 𝜀(𝜌𝑐𝑝)𝑓

𝜕𝑇𝑓

𝜕𝑡
+ (𝜌𝑐𝑝)𝑓𝑉⃗

 . ∇𝑇𝑓 = 𝜀∇. (𝑘𝑓∇𝑇𝑓) + 𝜀𝑞
′′′ 

با هم ترکیب مربوط به محیط متخلخل  دو معادله  ،دناز آنجا که هر دو فاز جامد و و گاز در تعادل حرارتی با هم در محیط متخلخل می باشتت
 :شوندتبدیل می (48-4)و به رابطه 

(4-43) (𝜌𝑐𝑝)𝑒𝑓𝑓

𝜕𝑇

𝜕𝑡
+ (𝜌𝑐𝑝)𝑓𝑉⃗

 . ∇𝑇 = ∇. (𝑘𝑒𝑓𝑓∇𝑇) + 𝑞
′′′ 

 :شوندضریب هدایت حرارتی موثر و ترم منبع حرارتی موثر به صورت زیر تعریف می ،حجم موثر که پارامترهای ظرفیت گرمایی

(4-44) (𝜌𝑐𝑝)𝑒𝑓𝑓 =
(1 − 𝜀)(𝜌𝑐𝑝)𝑠 + 𝜀(𝜌𝑐𝑝)𝑓 

(4-45) 𝑘𝑒𝑓𝑓 = 𝜀𝑘𝑓 + (1 − 𝜀)𝑘𝑠 

(4-46) 𝑞′′′
𝑒𝑓𝑓

= 𝜀𝑞′′′
𝑓
+ (1 − 𝜀)𝑞′′′

𝑠
 

که در  ،باشتتدره و تماس واقعی بین ذرات میذره با ذفعل و انفعال   ل،ضتتریب هدایت حرارت موثر شتتامل غلظت ستتیاپارامترهای موثر بر  
 .به آن پرداخته شده است و مدل هایی برای محاسبه ضریب هدایت حرارتی موثر ارائه شده است [134–12۷]مطالعات متعددی  

انتقال حرارت به صتورت ستری صتورت گیرد و تمام انتقال حرارت از هر دو بخش   ، کهای باشتددر حالتی که ستاختار ماده متخلخل به گونه
میانگین هارمونی ضتریب هدایت حرارت ،  ارائه شتده استت(  ۵2-4)ضتریب هدایت حرارت موثر همانطور که در رابطه   ،جامد و ستیال عبور کند

 . [119,13۵]باشددو بخش ماده متخلخل می

 
1

𝑘𝑒𝑓𝑓
=
1 − 𝜀

𝑘𝑠
+
𝜀

𝑘𝑓
 

کند به ترتیب حد بال و پایین این ضتریب را مشتخص می  (۵2-4)و    (۵0-4)به طور کلی ضتریب هدایت حرارت موثر به دستت آمده از رابطه  
 :تخمین خوبی برای این ضریب می باشد (۵3-4)رابطه  ،و در صورتی که ضریب هدایت حرارت دو بخش با هم تفاوت زیادی نداشته باشند

 𝑘𝑒𝑓𝑓 = 𝑘𝑠
1−𝜀𝑘𝑓

𝜀 
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 انتقال حرارت در کانال ها -3-4-4

 :رابطه مربوط به انتقال حرارت در کانال ها به صورت زیر می باشد

(4-47) 𝜌𝑐𝑝 (
𝜕𝑇

𝜕𝑡
+ 𝑉⃗ . ∇𝑇) = ∇. (𝑘∇𝑇) + 𝑞′′′ 

و در نتیجه عدم تولید حرارت ناشتتی از جریان الکتریکی و یا جریان یونها صتتفر در نظر گرفته می  هابه دلیل عدم انجام واکنش  ’’’qترم  
 .شود

 منابع حرارتی در پیل سوختی اکسید جامد  -4-4-4

 :که عبارتند از ،سوختی اکسید جامد وجود داردمنابع حرارتی مختلفی در پیل 
 حرارت تولیدی ناشی از عبور جریان الکتریکی و یون ها

 ناپذیر حرارت تولیدی برگشت
 منبع حرارتی برگشت پذیر

 حرارت تولیدی ناشی از واکنش های شیمیایی

 منبع حرارتی ناشی از عبور جریان الکتریکی و یون ها 

این  .به دلیل مقاومت در برابر عبور جریان الکتریکی و یون ها ایجاد می شتود ،شتودا ژول شتناخته میی  و  اهمیک  نام  به کهاین منبع حرارتی  
 :گرما در پیل سوختی اکسید جامد در الکترولیت و در الکترود های متخلخل رخ می دهد و روابط مربوط به آن به صورت زیر می باشد

(4-48) 𝑞𝑜ℎ𝑚,𝑒𝑙
′′′ = 𝜎𝑒𝑙∇∅𝑒𝑙. ∇∅𝑒𝑙 

(4-49) 𝑞𝑜ℎ𝑚,𝑖𝑜𝑛
′′′ = 𝜎𝑖𝑜𝑛∇∅𝑖𝑜𝑛. ∇∅𝑖𝑜𝑛 

𝑞𝑜ℎ𝑚,𝑒𝑙که 
𝑞𝑜ℎ𝑚,𝑖𝑜𝑛، حرارت تولیدی ناشتتی از جریان الکتریکی     ′′′

، هدایت الکترونیک   𝜎𝑒𝑙، حرارت تولیدی ناشتتی از جریان یونها   ′′′

𝜎𝑖𝑜𝑛 هدایت یونی، ∅𝑒𝑙  پتانسیل الکتریکی و∅𝑖𝑜𝑛 پتانسیل یونی می باشد. 
  منبع حرارتی برگشت ناپذیر

تولیدی به صتورت حرارت این   .افتدد و کاتد اتفاق میآناین منبع حرارتی بیشتتر ناشتی از افت ولتاژ فعال ستازی می باشتد و در ناحیه متخلخل 
 :می شود مشخصزیر 

(4-50) 𝑞𝑖𝑟𝑟
′′′ = 𝜂𝑎𝑐𝑡𝑖 

ηکه 
𝑎𝑐𝑡

 .به ترتیب افت ولتاژ فعال سازی و جریان الکتریکی می باشند iو  
 منبع حرارتی برگشت پذیر

برگشتت   ،حرارت تولید شتده توستط واکنش های الکتروشتیمیایی که شتامل اکستید شتدن هیدروژن و مونوکستید کربن و احیای اکستیژن استت
-4)باشتد و با استتفاده از رابطه می  دبخش قابل توجه آن در آنشتود، ایجاد میدر هر دو محیط متخلخل  منبع حرارتی که . اینپذیر می باشتد

 :تعریف می شود (۵8

(4-51) 𝑞𝑟𝑒𝑣
′′′ = 𝑇∆𝑠 (

𝑖

𝑧𝐹
) 
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تعداد الکترون های شترکت کننده   z  ،چگالی جریان  i مطلق،  دمای  T ،تغییر آنتروپی ناشتی از واکنش های الکتروشتیمیایی 𝑠∆رابطه   ایندر 

 .باشدثابت فارادی می Fدر واکنش و 
 حرارت تولیدی ناشی از واکنش های شیمیایی

  .ناپذیر استت اجتناب   انجام واکنشتهای شتیمیایی   ،های ستوختی اکستید جامد استتفاده شتوددر صتورتی که از متان به عنوان ستوخت در پیل
 هاواکنش. این فرمینگ و واکنش انتقال آب گاز می باشتتدرمهمترین واکنش های شتتیمیایی که در این شتترایط اتفاق می افتد واکنشتتهای  

 :شوددو طرفه انجام می (۵9-4)همانند رابطه 

(4-52) 𝑎𝐴 + 𝑏𝐵
𝑘1

𝑘2⃐⃗ ⃗⃗⃗
𝑐𝐶 + 𝑑𝐷 

های رفت و نرخ واکنش  k2و  k1  و ضترایب استتوکیومتریک dو  a ،b  ،c  ،محصتول واکنش Dو   C ،واکنش دهنده Bو   Aدر این رابطه  
 :به دست می آید (60-4)با استفاده از رابطه  ،واکنش ها نرخ حرارت تولیدی ناشی از این اشد.ببرگشت می

(4-53) 𝑞𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡
′′ = 𝑅𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡∆𝐻𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡 

اشتاره شتده با استتفاده از روابط ارائه شتده در فصتل   . نرخ واکنشتهاینرخ واکنش می باشتد 𝑅𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡 تغییرات آنتالپی واکنش و  𝐻𝑟𝑒𝑎𝑐𝑡∆که 
 آید.دست میبهدوم 

شرایط مرزی کاربردی برای معادلات انتقال حرارت در پیل های سوختی  -5-4-4

 اکسید جامد 

در ادامه بعضتی از این شترایط مرزی که برای حل   .شترایط مرزی برای حل یک مستئله تعریف می شتود ،با توجه به شترایط هندسته مستئله
 :ارائه می شود، معادلت انتقال حرارت کاربرد دارد

 دمای مشخص 

نشان داده  (۷-4)همانطور که در شکل به طور نمونه    .یا مرز مشخص باشد  سطحکه دمای یک   ،این شرط مرزی در حالتی استفاده می شود
 .نقاط محاسبه می گردددر شبیه سازی پیل سوختی معمول دمای ورودی سوخت مشخص است و دمای سایر شده است، 
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 شرط مرزی دما ثابت برای سوخت ورودی یه پیل سوختی اکسید جامد  ( 4-7) شکل 

 عایق 

 .از این شترط مرزی استتفاده می شتود  ،با توجه به هندسته مستئله در صتورتی که دیوار عایق شتده باشتد و یا انتقال حرارت از دیوار صتفر باشتد
 :ارائه شده است (61-4)و معادله مربوط به آن در رابطه  (8-4)در شکل  شرطشماتیک این 

 𝑛. (𝐾∇𝑇) = 0 

n و  زبردار عمود نرمال بر مرk ضریب هدایت حرارتی می باشد. 

 
 شماتیک شرط مرزی عایق  ( 4-8) شکل 

 شار حرارتی مشخص 
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از این شترط مرزی که معادله حاکم بر  ،که در تماس با جریان ستیال باشتد و انتقال حرارت برابر با انتقال حرارت جابجایی باشتدی در هر مرز
 :می توان استفاده کرد ،آمده است (62-4)آن در رابطه 

(4-54) 𝑛. (𝐾∇𝑇) = ℎ(𝑇 − 𝑇𝑖𝑛𝑓) 

 .دمای سیال می باشد Tضریب انتقال حرارت جابجایی و  h، (62-4)در رابطه 
 .نشان داده شده است (9-4) شکل در که ،باشد سیال جریان با الکترود تماس سطح تواندمی سوختی پیل درنمونه ای از این شرط مرزی 

 
 شماتیک شرط مرزی شار حرارتی مشخص ( 4-9) شکل 

 پیوستگی 

که شتار حرارتی ورودی برابر با شتار   شتود،استتفاده میبرای حالتی    ،ارائه شتده استت (63-4)این شترط مرزی که معادله حاکم بر آن در رابطه  
 .حرارتی خروجی باشد

(4-55) 𝑛. (𝐾1∇𝑇1) = 𝑛. (𝐾2∇𝑇2) 

شتماتیک این شترط مرزی را برای  (10-4)شتکل  .  این شترط مرزی بر همه ستطوح تماس داخلی حاکم می باشتد ،در پیل ستوختی اکستید جامد
 .سطح تماس الکترود و الکترولیت نشان می دهد
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 شماتیک شرط مرزی پیوستگی  ( 4-10) شکل 

   خروجیگرادیان دمای صفر در 

یک نمونه از این شترایط در پیل  .  که تنها انتقال حرارت از طریق جابجایی انجام گیرد  ،قابل اعمال می باشتد  یاین شترط مرزی برای شترایط
طرح شتماتیک  .باشتدجایی که گرادیان دما در جهت نرمال برابر با صتفر می  ،ستوختی اکستید جامد مربوط به جریان خروجی از کانال می باشتد

 :نشان داده شده است و معادله حاکم بر آن به صورت زیر می باشد (11-4)این حالت در شکل 

(4-56) 𝑛. (𝐾∇𝑇) = 0 
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 شماتیک شرط مرزی خروجی  ( 4-11) شکل 

 تقارن 

. در این شترایط در صتورتی که بتوان  حرارتی از مرز عبور نکند شتارکه   ،می باشتد حالتیاین حالت مشتابه شترط مرزی عایق می باشتد و برای 
 .استفاده کرد شرط مرزیتوان از این می ،در دو طرف شبیه به هم باشد زیع دمابه طوری که تو ،خط تقارن ترسیم کردمسئله  هندسه برای

 تشعشع سطح به محیط 

شترط مرزی به صتورت زیر این معادله حاکم بر   .کندمی  پیرویانتقال حرارت بین ستطوح خارجی الکترود ها و دیوارهای کانال از این حالت 
 :می باشد

(4-57) (𝑞1 − 𝑞2) = 𝜀𝑟𝑎𝑑𝜎0(𝑇
4 − 𝑇𝑎𝑚𝑏

4 ) 

𝑞1)که  − 𝑞2) خالص شار حرارتی، 𝜀𝑟𝑎𝑑 ضریب صدور ،𝜎0  ثابت استفان بولتزمن و𝑇𝑎𝑚𝑏 دمای محیط می باشد 
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 : 5 فصل

 معرفی مطالعه تجربی و تجهيزات مرتبط 
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 مقدمه  -1-5

باشتد، در این راستتا مطالعات تجربی جهت صتحه گذاری و بررستی نتایج عددی میهای صتورت گرفته نیاز به انجام  ستازیبا توجه به شتبیه
ستعی شتده استت، با انجام مطالعات تجربی در دو بخش این کار صتورت گیرد. در گام اول در این مطالعه اقدام به انجام آزمایشتهای عملکردی 

ولتاژ شتده استت و در گام دوم با قرار دادن پیل ستوختی در شترایط عملکردی مختلف، وضتعیت نشتستت کربن با -جهت تهیه منحنی جریان
استتفاده از تصتویربرداری توستط میکروستکوپ الکترونی روبشتی مورد بررستی قرار گرفته استت. در این راستتا در این فصتل تجهیزات و روشتهای 

 شوند.مورد استفاده برای انجام این فعالیتها معرفی و بررسی می

 پایلوت آزمایشگاهی  -2-5

باشتد تا این ستازی پیل ستوختی اکستید جامد استتفاده شتد، نیاز میگذاری مدل ایجاد شتده برای شتبیهولتاژ برای صتح-از آنجا که منحنی جریان
منحنی با استتفاده از آزمون عملکرد بدستت آید. در این راستتا از پایلوت آزمایشتگاهی موجود در آزمایشتگاه پیل ستوختی اکستید جامد که در 

گیری جریان آزمایشتگاهی، دستتگاه اندازهپیل ستوختی اکستید جامد کوره( نشتان داده شتده استت و شتامل 1-۵طرح شتماتیک آن در شتکل )  
 باشد، استفاده شده است.می کننده دبیتنظیمو   ولتاژ

 کوره آزمایشگاهی  -1-2-5

نگهداری آن را در دمای بال ندارد، از یک کوره از آنجا که گرمای تولیدی ناشتتی از واکنشتتهای الکتروشتتیمیایی برای یک ستتل تنها قابلیت 
درجه  800( نشتان داده شتده استت، برای بالبردن دما و نگهداری پیل ستوختی اکستید جامد در دمای 2-۵الکتریکی  که تصتویر آن در شتکل )

درجه ستتانتیگراد را دارد و حرارت مورد نیاز آن توستتط یک المنت  1200شتتود. این کوره قابلیت بال یردن دما تا  ستتانتیگراد استتتفاده می
درجه ستانتیگراد برای   2شتود. با توجه به شترایط آزمایشتگاهی و نیاز به دقت قابل توجه دما ، از یک ترموکوپل با دقت الکتریکی تامین می

 شود. گیری و کنترل دما استفاده میاندازه
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 [ 136]پژوهشگاه نیرو   در آزمایشگاه پیل سوختی اکسید جامد پایلوت آزمایشگاهی ( 5-1) شکل 

 

 

 درجه سانتیگراد جهت انجام آزمون   800برای قرار دادن پیل سوختی تک سل در دمای   کوره آزمایشگاهی ( 5-2) شکل 

 تنظیم کننده دبی  -2-2-5

اهمیت زیادی گیری دبی ستوخت در بخش آند و دبی هوا در بخش کاتد به دلیل تاثیر آن بر عملکرد پیل ستوختی اکستید جامد از دقت اندازه
گیری و تنظیم ( نشتان داده شتده استت، برای اندازه3-۵که در شتکل )  Wonatec Smart IIجهت از دستتگاه باشتد، به همینبرخوردار می

 1گیری آن  لیتر بر دقیقه را دارد و دقت اندازه ۵لیتر بر دقیقه و هوا تا   2شود. این دستگاه قابلیت تامنی سوخت با دبی  این مقادیر استفاده می
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 درصد است.

 

 تنظیم کننده دبی سوخت و هوا  ( 5-3) شکل 

 دستگاه اندازه گیری جریان و ولتاژ -3-2-5

( نشتان داده شتده استت، استتفاده 4-۵گالوانواستتات که در شتکل )-ولتاژ در این مطالعه از دستتگاه پتاستیواستتاتگیری منحنی جربانبرای اندازه
 . آمپر را دارد 2ولت و  ۵گیری تا . این دستگاه قابلیت اندازهشده است

 

 

 گالوانواستات  -دستگاه پتانسیواستات ( 5-4) شکل 
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 پیل سوختی اکسید جامد -4-2-5

در شتکل  باشتد و چند نمونه از آن ستانتیمتر می ۵/2باشتد، که قطر آنها از نوع پیلهای ستوختی اکستید جامد بر پایه آند میستلهای مورد استتفاده 
 ( نشان داده شده است: ۵-۵)

 
 مورد استفاده در مطالعات آزمایشگاهی ای از سلهای   نمونه ( 5-5) شکل 

 فرایند انجام آزمون -5-2-5

باشتد. این فرایند از آنجا که امکان خرابی پیل ستوختی در آماده ستازی و انجام تستت وجود دارد، فرایند آزمون از اهمیت زیادی برخوردار می
ستازی پیل ستوختی، فرایند احیا و انجام آزمون تشتکیل ( نشتان داده شتده استت، از سته بخش آماده  6-۵همانطور که فلوچارت آن در شتکل )

 شود.شده است، که در ادامه گزارش هر کدام از این بخشها توضیح داده می

 

 فلوچارت فرایند انجام آزمون  ( 5-6) شکل 
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 آماده سازی سل 

ستوختی، بال بردن دمای کوره و بندی پیل آب  ،باشتد، که شتامل ایجاد اتصتال الکتریکیستازی پیل ستوختی میاولین بخش این آزمون آماده
 باشد. واردکردن نیتروژن می

بایستت،  . در این فرایند میصتورت گیرد  گیریبرداری و اندازهباشتد، تماس دو طرف پیل ستوختی با ستیستتم دادهدر اتصتال الکتریکی نیاز می
باشتد، تا ای داخل کوره لزم میضتهیچ آلودگی از جمله گرد و غبار وارد تجهیز نشتود. در ادامه با توجه به خطرات ناشتی از نشتت ستوخت به ف

ای در گونهبهبایستت، میشتود و پیل ستوختی  تنش مکانیکی به پیل ستوختی وارد  هیچ نبایدبندی بصتورت کامل انجام گیرد. در این مرحله آب
درجه سانتیگراد    800تجهیز قرار گیرد، که امکان هیچ حرکتی برای پیل سوختی وجود نداشته باشد. سپس با توجه به اینکه دمای عملکردی 

تا جهت جلوگیری از هر گونه تنش حرارتی، نرخ افزایش دما   ،کند. در این فرایند نیاز استتبه گرم شتدن می عتدریج شتروباشتد، کوره به  می
باشتد،  آخرین فعالیت در این مرحله وارد کردن نیتروژن به بخش آند می شتود.درجه در دقیقه گرم می  1کم باشتد. به همین دلیل کوره با نرخ 

باشتد،  اثر میتواند بستیار خطرناک باشتد. از آنجا که نیتروژن یک گاز بیچرا که در صتورت وجود اکستیژن در ستیستتم، وارد کردن هیدروژن می
 دقیقه در آزمایشهای صورت گرفته انجام شده است. 30تواند، منجر به تخلیه اکسیژن از سیستم گردد. این فرایند به مدت تزریق آن می

 

 احیا 

شتود. این بخش شتامل احیا با با هدف مهیا شتدن شترایط انجام آزمون میفرایند احیا   فعالیتهای مربوط به،  پیل ستوختیستازی  بعد از آماده
هیدروژن رقیق شتده اکستید نیکل در آند در مرحله احیا با    باشتد.گیری ولتاژ مدار باز میازهدهیدروژن رقیق شتده، پایدار کردن عملکرد ستل و ان

شتود و باشتد، وارد آند میدرصتد می ۵در این حالت مخلوط هیدروژن با نیتروژن که غلطت هیدروژن در آن  شتود. احیا و به نیکل تبدیل می
تواند، نرخ احیا را بال شتود. غلظت بالی هیدروژن میدهد و منجر به احیا کاتالیستت میستپس هیدروژن با اکستیژن اکستید نیکل واکنش می

ده با ببرد و در نتیجه منجر به ایجاد تنشتهای زیاد ناشتی از انقباض کاتالیستت به دلیل احیا شتود. با توجه به ستاختار پیلهای ستوختی مورد استتفا
چنین عدم وجود عیب در باشتد از پایداری عملکرد پیل ستوختی و هماز مییرستد. پس از احیا نمی 3۵/0به   2/0حذف اکستیژن تخلخل آند از 

گیری این گردد و با اندازهآن اطمینان حاصتل کرد. در همین راستتا در ابتدا حد مشتخصتی از پایداری برای پارامترهای مختلف مشتخص می
ستپس برای مشتخص گیرد.  پایداری عملکرد پیل ستوختی مورد بررستی قرار می ،ها در فواصتل زمانی مشتخص و محاستبه اختلاف آنهاداده

کند. شتود. این آزمون وجود هر گونه نشتتی و یا ناخالصتی را در دو طرف ستل مشتخص میکردن عیوب احتمالی ولتاژ مدار باز اندازه گرفته می
 . [13۷] توان مورد بررسی قرار دادرا می های مختلفزمان در ی سلعملکردوضعیت ولتاژ مدار باز  گیریاندازهبا 

 انجام آزمون 

گیرد. در این بتاشتتتد، انجتام میپس از اطمینتان از پتایتداری عملکرد و عتدم وجود عیتب، انجتام آزمون کته مهمترین بخش مطتالعته تجربی می
یابد، تا به مقدار در نظرگرفته شتده برای انجام  شتود و ستپس میزان آن به تدریج افزایش میابتدا متان به ستیستتم با دبی کم افزوده میمرحله 

دستتتگاه ولتاژ همانطور که اشتتاره شتتد، از -گیری منحنی جریانشتتود. برای اندازههای مورد نیاز انجام میگیریآزمون برستتد. ستتپس اندازه
.  شتود گالوانودینامیک و پتانستیودینامیک انجام تواند، به دو صتورت گیری میدر این حالت اندازه.  شتوداستتفاده می  گالوانوستتات-پتانستیوستتات

شتتتود گیری میانتدازه  پتتانستتتیودینتامیتک، جریتان الکتریکی بتا تغییر ولتتاژ الکتریکی و در روش جریتان تغییرولتتاژ بتا   ،دینتامیتکگتالوانو در روش
باشتد، از ولتاژ آن می جهت مشتخص کردن تمتفاو  الکتریکی هایپیل ستوختی در جریان گرفتنقرار  در این مطالعه از آنجا که هدف، .[13۷]

 دهد.سل را نشان می( یک سیستم آزمون مربوط به ۷-۵شکل ). شوداستفاده میگیری اندازه برای گالوانواستاتیک روش
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 [ 138]طرحی گرافیکی از یک سیستم آزمون کامل برای پیل سوختی اکسید جامد  ( 5-7) شکل 

سازی نمونه در آنالیز میکروسکوپ الکترونی   کلیات، مبانی و آماده -3-5

 ( SEMروبشی )

که به جای پرتوی نور از پرتوی الکترونی برای بزرگنمایی   ،میکروستکوپی استت  SEMاین دستتگاه نیز مشتخص استت،   همان طور که از نام

وجود دارد کته بتا اعمتال ولتتاژ    1یتک منبع تولیتد الکترون )تفنتگ الکترونی(  کنتد. در این نوع از میکروستتتکوپ)تصتتتویربرداری( استتتتفتاده می
های ستاطع شده به صورت پرتوی الکترونی به سطح نمونه  کنند. ستپس الکترونمشتخصتی به درجه حرارتی معین رستیده و الکترون ستاطع می

(. 8-۵شود )شکل  کند. هدایت و جابجایی پرتوی الکترونی بر سطح نمونه توسط لنزهای مغناطیسی داخل میکروسکوپ انجام میبرخورد می

های الکترونی مدرن که البته در میکروستکوپ  ،باشتد  2(FEGتواند از جنس تنگستتن، هگزابورید لنتانیوم یا نشتر میدانی )تفنگ الکترونی می
از جهت مکانیزم تولید پرتوی الکترونی نسبت به دو نوع دیگر متفاوت است؛ چرا که به جای استفاده   FEGشود.  از دو مورد آخر استفاده می

 ،که این خود مزایای زیادی دارد ،برددر ستطح یک صتفحه فلزی )کریستتال تنگستتن( بهره می  3از پدیده تونلی  ،از حرارت در تهییج الکترونی

که خود یک نقطه ضتعف   ،تر استت؛ هر چند که نیازمند خلاء بیش4از جمله کاهش دمای کاری نستبت به تنگستتن و افزایش درخشتندگی
 دهد.های الکترونی را ارائه میای میان انواع تفنگ الکترونی مورد استفاده در میکروسکوپ( مقایسه1-۵شود. جدول )محسوب می

 

1
 - electron gun 

2
 Field Emissiom Gun 

3
 Tunneling 

4
 Brightness 
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 (. SEMالکترونی روبشی ) نمای ظاهری و ساختار میکروسکوپ  ( 5-8) شکل 
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 .[ 139]  یالکترون  یهاکروسکوپ یم  در  یالکترون  تفنگ  انواع  انیم  یاسه یمقا ( 5-1) جدول

 

کنش پرتوی الکترونی بتا نمونته فعتل و همکنتد، در اثر برخورد بتا نمونته و برزمتانی پرتوی الکترونی بته ستتتطح نمونته برخورد می  SEMدر  

هتای برگشتتتتی  ، الکترون2(SEهتای ثتانویته )، الکترون1هتای اوژههتایی چون تولیتد اشتتتعته ایکش، الکترونکته پتدیتده  ،دهتدانفعتالتی رخ می

(BSE)3 5کنش همحجم برگردد، ای از نمونه که از برخورد پرتوی الکترونی متأثر میگردد. منطقهرا موجب می  4و پرتوی ایکس مشتخصته 
 (.(9-۵)شود که ظاهری گلابی شکل دارد )شکل نامیده می

 

1
 Auger Electrons 

2
 Secondary Electrons 

3
 Backscattered Electrons 

4
 Characteristic X-Ray 

5
 Interaction Volume 
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    SEMکنش پرتوی الکترونی اولیه با نمونه در هم حجم بر  ( 5-9) شکل 

 گردد.الذکر ارائه میدر ادامه توضیح مختصری برای هر یک از فعل و انفعالت فوق

 های بازگشتی: الکترون  -

شتوند که به  کنشتی با ماده، از آن خارج میهمهای اولیه بدون هیچ برکند، بخشتی از الکترونالکترونی به نمونه برخورد میزمانی که پرتوی 
 اند.( معروفBSE)  های بازگشتیالکترون

 های ثانویه: الکترون  -

های لیه ظرفیتت مدار الکترونی اتم ماده برخورد کرده الکترونهای آن با برخی از در زمان برخورد پرتوی الکترونی اولیته، تعتدادی از الکترون
 شوند.( نامیده میSEهای ثانویه )هایی الکترونکنند. چنین الکترونها را از مدار خود و ماده خارج میو آن

 پرتوی ایکس مشخصه:  -

هتای متاده در اثر برخورد پرتوی الکترونی اولیته بتا نمونته انرژی گرفتته، تهییج شتتتده و بته متدار الکترونی بتالتری منتقتل قستتتمتی از الکترون
آید. حال برای رستتتیدن اتم به حالت پایدار، یک الکترون از مدار دیگر به  که در نتیجه آن یک جای خالی الکترونی به وجود می  ،شتتتوندمی

که به آن پرتوی ایکس مشتخصته گویند.   ،شتودکه طی این نقل و انتقال الکترونی، یک پرتوی ایکس ستاطع می ،گرددجای خالی منتقل می

 گردد.  جهت آنالیز عنصری نمونه استفاده می 1(EDSو یا  EDXSاز این پرتو در آنالیز طیف سنجی اشعه ایکس )

 های اوژه:الکترون  -

هایی را نماید. چنین الکترونها را از مدار خود و ماده خارج های ماده، آنالذکر در برخورد با تعدادی از الکترونپرتوی ایکس مشتتخصتته فوق
 نامند.های اوژه میالکترون

 

1
 Energy Dispersive X-Ray Spectroscopy 
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 ( نشان داده شده است.10-۵تعاریف بال به صورت شماتیک در شکل )
، به ترتیب در SEMهای برگشتتی و اشتعه ایکس بدستت آمده در الذکر کاربرد خاصتی دارند مثلاً از الکترونهر یک از فعل و انفعالت فوق

 گردد. ایجاد تصویر از نمونه و آنالیز عنصری آن استفاده می

 

 

و نیز پرتوی ایکس مشخصه در میکروسکوپ   1ن انرژی پاییشماتیکی از مفهوم و چگونگی ایجاد الکترون های بازگشتی، ثانویه و  ( 5-10) شکل 
 [ 140]( SEMالکترونی روبشی )

های الستتیک الکترونکنش غیر  همهای ثانویه در اثر بردهنده پرتوی الکترونی وابستته استت. الکترونعمق منطقه تهییج شتده به ولتاژ شتتاب
که ستطح مهم و قابل توجهی از کنتراستت تصتویر بدستت آمده  ،آیندهای نمونه بدستت میهای لیه ظرفیت اتماولیه برخورد کننده با الکترون

. [141]  شتودکه خود از اختلاف عدد اتمی عناصتر موجود در ترکیب نمونه ناشتی می  ،ها استتحاصتل از آشتکارستازی این الکترون  SEMدر 

( kV  ۵  دهنده پایین )رستند. ولتاژ شتتابتر به نظر میکنند و در نتیجه تیرهتری ایجاد میهای ثانویه کمتر، الکترونعناصتر با عدد اتمی کم
تر از ستتتطح نمونه به آشتتتکارستتاز  و یا کم μm  1/0های ثانویه از عمق گردد و در نتیجه اکثر الکترونکنش پایین میهممنجر به حجم بر

آستیب به نمونه توستط پرتوی الکترونی اولیه گردد. همچنین، این ولتاژ پایین، باعث کاهش  را موجب می 2که تصتاویر با وضتوح بال  ،رستندمی
 .[141] شودرسانا میهای عایق/ نیمهو نیز تقلیل بار الکتریکی سطح نمونه

 مراجعه گردد.  [144–142] به مراجع SEMهای الکترونی به ویژه میکروسکوپ برای اطلاعات بیشتر از مبانی علمی، محاسبات و طراحی

 سازی نمونه   آماده -1-3-5

شتتامل تصتتاویر توپوگرافی در خود در استتتحصتتال اطلاعات مختلفی  به همراه دستتتگاه آنالیز شتتیمیایی   SEMدستتتگاه از آن جایی که 
و در محیط   بال  خلأصتورت معمول در   به بایستتی کاربرد دارد،های متفاوت از نمونه )آنالیز عنصتری( اطلاعات شتیمیاییو   بالهای  بزرگنمایی

هایی که داخل برای تصتویربرداری و آنالیز شتیمیایی مورد استتفاده قرار گیرند. نمونه بالخشتک برای حصتول باریکه الکترونی با انرژی   کاملاً
در کنار فراهم نمودن شترایط مناستب برای  تا   ،و در ابعاد مناستب باشتند بالخشتک، دارای رستانایی  کاملاًگیرند باید قرار می  SEMدستتگاه 
رغم شترایط ذکر شتده، انواع مختلفی از علیاطمینان حاصتل گردد. گونه آستیبی   هربرابر   دردستتگاه ، از ستلامت  نظر به نتیجه موردرستیدن  

 

1 َ Auger Electrons 

2
 High Resolution 
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نارستانا و دارای مقادیر کمی از مایعات  و یا  خشتک نبوده یا کاملاًها مثال بیشتتر نمونهندارند به عنوان  که شترایط فوق را   ،ها وجود دارندنمونه
نیستتند، انجام   SEM هایی که دارای شترایط مناستب برای قرارگیری در دستتگاهستازی روی نمونههستتند. به همین دلیل، یکستری آماده

 باشد.میاز اهمیت خاصی برخوردار  وگیرد می
درباره توپوگرافی ستتتطح، مورفولوژی ذرات، ترکیب شتتتیمیایی   اطلاعاتیاز جمله ارائه    SEM کاربردهای مختلف  با توجه به  ز طرف دیگرا

  و در نتیجهکه از نمونه مورد نیاز استت، وجود دارد اطلاعاتی  ستازی نمونه و نوع بین نحوه آمادهما   یارتباط تنگاتنگ ،مواد، بلورشتناستی و غیره
 .متفاوت باشدمی تواند کاملاً سازی نمونه روش آماده

جنس، ستختی، اندازه، کیفیت ستطح    عواملی چون  به  که روش آن  ،ستازی نمونه استتقبل از تصتویربرداری نمونه توستط دستتگاه نیاز به آماده
های ، روشSEMها برای آنالیز ستازی نمونهدر آمادهفشتار بخار کم باشتند.   باجامد یا مایعی  صتورتها باید به  نمونه  اصتولً بستتگی دارد.

پوشتش    طلاو یا آلیاژ    طلانازکی از کربن،  لیهبا  معمولً  نارستانا. مواد کنندمی کفایت رستانااستتاندارد، برای مواد   1پولیش و اچ متالوگرافی
ها  مونههمچنین ن. گردندخشتک  کاملاًمانند آلومینیوم پخش شتده و    رستانایک فیلم  بر رویپودرها باید    ،دهیبرای پوشتششتوند.  داده می
 .کننده آلی و روغنی باقیمانده باشندهای پاکآب، محلول مانند بالعاری از مایعات با فشار بخار  بایستی

فلزات  جریان الکتریکی باشتند. بیشتتر  رستانایپایدار و    خلأ، در شترایط  برخورداراندازه مناستبی  از ها بایدنمونه  ،SEMدر آنالیز با    به طور کلی
عمده مشتکل را   رستانای الکتریکی  ها با پوشتشدهی آن، پوشتشهاپلاستتیکها و سترامیک ولی در مورد ،هستتند ها برخورداراز این ویژگی
ستازی خاص آماده،  مناستب  برداریگیرد: نمونهموارد زیر را در بر می  SEMبرای آنالیز با   هاستازی نمونهآماده به طور کلی، کند.برطرف می

پوشتشتدهی نمونه  و  ای  ها روی جانمونهچستباندن نمونه  ها،تمیز و خشتک کردن نمونه آنها،های مختلف بر حستب اندازه، شتکل و جنس نمونه
 .ایایجاد اتصال الکتریکی بین نمونه و جانمونهو  در صورت نیاز

گروه عمده  چهاربه   هاآنستازی  نحوه آماده  توان بر حستب می  ،گیرندمورد تحلیل و آنالیز قرار می SEMهایی را که توستط دستتگاه  نمونه
 نمود: زیر تقسیم

 مواد فلزی و آلیاژهای فلزی  -
 سرامیکها، مواد معدنی و انواع خاکها -
 پلیمرها و موادی که دارای فشار بخار پایینی هستند   -
 مواد زیستی -

 باشد:میبه شرح زیر های با مواد مختلف سازی نمونهآماده کلی مراحل
 برش نمونه بر حسب جنس و سایز نمونه -1
 سنگزنی نمونه -2
 مانت کردن نمونه در صورت نیاز -3
 زنی نمونه سنباده -4
 تمیزکاری نمونه -۵
 اچ کردن نمونه در صورت نیاز -6
 تمیزکاری پس از اچ نمونه  -۷
 خشک کردن نمونه  -8
 دهی نمونه در صورت مانت شدن و یا داشتن ترکیب غیررساناپوشش-9

ستازی مورد های و مراحل آمادهای میان انواع مواد، ویژگیگردند. مقایستهنوع ماده مورد مطالعه، برخی از مراحل فوق حذف می  به  البته بستته
 ( ارائه شده است.2-۵در جدول ) هانیاز آن

  بایست نکات زیر رعایت شود:علاوه بر موارد اشاره شده، در تصویربرداری با میکروسکوپ الکترونی روبشی، می
قرار بررسی  مورد دستگاه   توسطنیست و نمونه پس از شکست و تمیزکاری   بالهای شکست، نیازی به مراحل ذکر شده در در مورد نمونه( 1
  گیرد.می
 د.گیرمحلول اچ انجام می با استفاده ازکه  ،های فلزی، اچ شیمیایی استنوع اچ مورد نیاز برای نمونه لًمعمو( 2

 

1 Metallographic Etching 
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های مختلف اچ بر حستب جنس نمونه، بر استاس ستعی و خطا از روش لًمعموهای سترامیکی کار بستیار مشتکلی استت و نمونهاچ کردن ( 3
 .های سرامیکی، روش اچ حرارتی استنمونه برایترین روش اچ ولی عمومی ،شودکردن استفاده می

تا حد ممکن   هانمونه که این  ،شتتده استتتهستتتند، پیشتتنهاد  بالیی دارای درصتتد تخلخل   لًمعموهای ستترامیکی  نمونه به دلیل این که( 4
 دچار مشکل نگردند.شدن محفظه دستگاه،  خلأتا هنگام  ،کوچک بریده شود

در آون و  ای دستتگاه،قبل از قرارگیری درون جا نمونه  هانمونه  ،های سترامیکی، بهتر استتتخلخل در نمونه بالیبه علت درصتد   لًمعمو( ۵
 .خشک شوند گرادسانتی درجه ۵0از  بالتر، در دمای لاویا اتوک

در اثر برخورد پرتوی   ، با قرار گرفتن در معرض پرتو الکترونی، ممکن استتتخود ای با استتتحکام پایینپلیمرها به علت ستتاختار زنجیره( ۵
 میکروستکوپتوان از  میحالتی   چنینشتوند. در  SEM آلودگی دستتگاه موجبگیری مطلوب و ها گستستته و مانع از نتیجهزنجیرهالکرتونی،  

آن  ولتاژ یا جریان تغییر داد و  استتفاده نمود یا اینکه شترایط کاری دستتگاه را با توجه به نمونه  1(SEM-FEی )نشتر میدان  روبشتی  الکترونی
 .داد کاهش

 

1
 - Field Emission-SEM 
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   SEMها برای آنالیز با    سازی مورد نیاز آن   های و مراحل آماده  ای میان انواع مواد، ویژگی  مقایسه ( 5-2) جدول
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 هاه هی نمونش دپوش  -2-3-5

 ،دهدروی می 1ای به نام شتارژو پدیده بر ستطح نمونه تجمع یافتهها  الکترونی، الکترون  پرتورستانا و نارستانا، با برخورد نیمه  هایبرای نمونه 
 SEMتصتویر گردد. این پدیده به شتکل نقاط بستیار روشتن در می خود  الکترونی از مستیر مستتقیم پرتویانحراف   موجبهمزمان به طور  که 

و یا کربن هستتتند،  پلاتین، پالدیوم /طلا،  طلا معمولًبستتیار نازک از یک ماده رستتانا که  ایبا لیه  هاشتتود؛ به همین علت، نمونهدیده می
که با افزایش میزان   ،دهدبر ستطح یک قطعه کوارتزی بدون پوشتش را نشتان میها شتارژ الکترون( پدیده 11-۵)شتوند. شتکل  پوشتش داده می

 /طلاو یا   طلابرای بررستی توپوگرافی و کریستتالوگرافی نمونه از پوشتش   گردد. معمولًانرژی پرتوی الکترونی اولیه، این پدیده تشتدید می
  ،آنالیز شتیمیایی نمونه  درتر استت.  دانهتر از بقیه عناصتر بوده و ریزبیش  طلاشتود؛ زیرا ضتریب برگشتتی الکترون عنصتر استتفاده می  پالدیوم

بر جای نتایج آنالیز شیمیایی   برترین تاثیر را  کم  و  باشدمیعدد اتمی پایین عنصر کربن به دلیل که   ،گیردمیقرار استفاده   مورد پوشش کربن
دو روش از    هادهی نمونهپوشتشدر تر استت.  درشتت دانه  اما در مقایسته با طلا  ،استت  ی برخوردارضتریب برگشتتی خوب پلاتین از. گذاردمی

 20ضتتخامت پوشتتش چیزی در حدود زیر  معمولًگردد. استتتفاده می [14۵] 3خلأ بال ز طریق تبخیر دردهی اپوشتتشو   [14۵]  2کندوپاش
 است. قابل تغییر لیهضخامت این  ،که در روش کندوپاش توسط جریان و زمان ،نانومتر است
کندوپاش و  هایارائه شتده استت. همچنین تصتاویری از دستتگاه  SEMای میان سته نوع پوشتش متداول در آنالیز ( مقایسته3-۵در جدول )
برای  دهند.را نشتان می  پیل ستوختی اکستید جامداز رستوب کربن در آند    SEM( تصتاویر ۵-3) شتکلدهی تبخیری در خلأ بال در پوشتش

 .[14۵] گرددمتفاوت پیشنهاد میهای مختلف با مواد سازی نمونهتر در مورد نحوه آمادهتر و کاملمطالعه بیش

 

1
 Charging Phenomena 

2
 High Energy Ion Beam Sputtering 

3
 High Vaccum Evaporation Coating 
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قطعه کوارتزی بدون پوشش و اثر افزایش انرژی پرتوی الکترونی اولیه بر  ها بر روی سطح یک پدیده شارژ الکترون از SEM ریتصاو  ( 5-11) شکل 
 [ 143]تشدید آن 

 . SEM  [145]ای میان سه نوع پوشش متداول مورد استفاده در  مقایسه  ( 5-3) جدول
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ها برای آنالیز  دهی نمونه ر خلأ بال مورد استفاده در پوشش دهی تبخیری د( پوشش bو ) [146]( کندوپاشaتصاویری از دو دستگاه ) ( 5-12) شکل 
   SEM [14۵]با 

طی  SOFCدر طی مطالعات دوره دکتری خود در زمینه رستوب کربن در آند   ]Kuhn ]۵۷که توستط آقای    SEMای از تصتاویر  نمونه
های آنالیز و داده SEM( نشتان داده شتده استت. همچنین تصتاویر 13-۵فرآیند رفرمینگ داخلی با بخار آب، تهیه شتده استت در شتکل )

و  SOFCدر زمینه رستوب کربن در آند  [64]  و همکارانش  Subotićحاصتل از تحقیقات خانم  EDXSعنصتری بدستت آمده از آنالیز 
 ( ارائه گشته است.14-۵های بازیابی آن، در شکل )حلراه

 در ایران SEMمراکز ارائه خدمات  -3-3-5

توان با مراجعه به  قدیمی و جدید فعال و موجود در ایران در دستتترس نیستتت. با این حال می  SEMهای انواع  آمار دقیقی از تعداد و محل

، مراکز "میکروستکوپ الکترونی"ستتاد توستعه فناوری نانوی کشتور و با جستتجوی کلمه  [14۷]  شتبکه آزمایشتگاهی فناوری نانویستایت  وب
ها، مشتتاهده نمود. در عین حال از مراکز ها و در برخی موارد دقت دستتتگاهارائه دهنده خدمت مذکور را به همراه آدرس و شتتماره تماس آن

توان مواردی چون مرکز کنند، میدولتی و خصتتوصتتی مشتتهوری که در زمینه خدمات آزمایشتتگاهی دانشتتگاهی و صتتنعتی ارائه خدمت می
های  مرکز پژوهش ،[149]  شتتهر قدس(-، بنیاد علوم کاربردی رازی )تهران[148] خدمات آزمایشتتگاهی دانشتتگاه صتتنعتی شتتریف )تهران(

 را نام برد. [1۵1] )تهران( گسترتابان میبو  [1۵0] شهر قدس(-متالورژی رازی )تهران
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 .]SOFC ]۵4 از رسوب کربن در آند  SEMتصاویر  ( 5-13) شکل 
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   EDXS [64]های آنالیز عنصری به همراه داده  SOFCاز رسوب کربن در آند  SEMتصاویر  ( 5-14) شکل 
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 نتایج: 6 فصل

 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308  
سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن در  های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

92 

 مقدمه  -1-6

به بررسی روشهایی  با هدف رستیدن به روشتهایی جهت حذف مشتکلات ناشتی از نشتست کربن در پیلهای سوختی اکسید جامد در این مطالعه
افزار کامستول بر استاس هندسته و شتود، در این راستتا یک مدل عددی با استتفاده از نرمجهت جلوگیری و حذف کربن رستوب کرده پرداخته می

شترایط مرزی تهیه شتده استت و تاثیر روشتهای مختلف مورد بررستی قرار گرفته استت. روشتهایی که در این مطالعه مورد بررستی قرار گرفته 
 است، عبارتند از:

 افزایش چگالی جریان •

 افزایش دما •

 تغییر سرعت جریان ورودی •

 افزودن بخار آب •

 افزودن هوا •

 اکسید کربنافزودن دی •

 افزودن هیدروژن •
ها، دما، نرخ فرایندهای رفورمینگ، نستتبت کربن، هیدروژن و اکستتیژن، دهندهتوزیع غلظت واکنشدر این مطالعه تاثیر روشتتهای مختلف بر 

تایی و ضتریب فعالیت ضترایب فعالیت کربن در سته واکنش مربوط به نشتستت کربن نشتان داده شتده استت و با استتفاده از دو روش دیاگرام سته
 کربن امکان نشست و حذف کربن رسوب کرده مورد بررسی قرار گرفته است.

( نشتان داده شتده استت، به سته بخش  1-6همانطور که در شتکل )  ،علاوه بر این با هدف بررستی تاثیر شترایط مرزی مختلف هندسته مستئله
. با توجه به شرایط  شودتقسیم شده است، که واکنشهای الکتروشیمیایی تنها در بخش اول و واکنشهای رفورمینگ در هر سه ناحیه انجام می

 باشد.مرزی مشخص شده، تنها مسیر ورود و خروج جریان به ناحیه سوم، مرز بین دو ناحیه دوم و سوم می
باشد. هر کدام از ( نشان داده شده است، سیستم شامل دو مسیر جداگانه برای تامین سوخت آند و هوای کاتد می1-6همانطور که در شتکل )

باشتد، که لوله با قطر کوچکتر به عنوان مستیر ورودی و لوله با قطر بزرگتر برای خروج محصتولت واکنش بخشتها شتامل دو لوله تو در تو می
در که پیل سوختی  .  باشدومینا میآلها در نظر گرفته شده است. جنس لوله ورودی مربوط به بخش سوخت از جنس کوارتز و جنس سایر لوله

 یک ستانتیمتر مربعستانتیمتر  و مستاحت ستطح فعال آن  ۵/2باشتد و قطر آن می 1پایه آنداین مطالعه مورد استتفاده قرار گرفته استت، از نوع 
 ( ارائه شده است:1-6مشخصات مربوط به پیل سوختی و حالت پایه در چدول )باشد. می

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

1 Anode Support 
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 سازی مشخصات مورد استفاده در شبیه ( 6-1) جدول

 مقدار  پارامتر 

 درصد  35 تخلخل

 میکرومتر 400 ضخامت آند 

 میکرومتر  25 کاتد ضخامت  

 میکرومتر  15 ضخامت الکترولیت 

 سانتیمتر  5/2 قطر پیل سوختی 

 آمپر بر مترمربع  6000 چگالی جریان 

 درجه سانتیگراد  800 دمای کاری 

 

 هندسه مسئله مورد مطالعه  ( 6-1) شکل 

 صحه گذاری   -2-6

بایستت نتایج بدستت آمده با استتفاده از باشتد، میه اطمینان از صتحت آن میببا توجه به اینکه برای استتفاده از مدل توستعه داده شتده نیاز 
در ابتدا یک ستازی با نتایج آزمایشتگاهی مقایسته شتود و میزان اختلاف نتایج حاصتل از این دو مطالعه مشتخص شتود. به همین منظور شتبیه

شتود. با توجه به محدودیتهای موجود در آزمایش پیلهای ستوختی اکستید  میدارد، انتخاب    را پارامتر که قایلیت مشتخص شتدن در هر دو روش
ولتاژ از دو -در همین راستتا نتایج بدستت آمده برای منحنی جریان  باشتد.ولتاژ می-منحنی جریان  ،جامد پارامتر قابل انتخاب جهت مقایسته

شتود. با توجه به نتایج بدستت آمده مدل ایجاد شتده از دقت قابل قبولی ( مشتاهده می2-6مقایسته و در شتکل )ستت آمده با هم روش بد
 3/2آمپر بر متر مربع و متوستط خطا در حدود  3000درصتد برای چگالی جریان  9/۵که بیشتترین خطا در حدود طوریباشتد، بهبرخوردار می
 باشد. درصد می
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 جریان حاصل از مطالعات تجربی و عددی - مقایسه منحنی ولتاژ ( 6-2) شکل 

بندی مختلف  ای که نتایج بدستتت آمده برای چند شتتبکهبندی باشتتد، به گونهبایستتت، مستتتقل از شتتبکهمدل ایجاد شتتده در گام بعدی می
نتایج با هم برای ستازی انجام و شتبیه(  2-6بایستت با هم مقایسته شتود. به همین منظور برای سته شتبکه مختلف ارائه شتده در جدول )می

هایی که دارای مقایسته شتده استت. علاوه بر این از آنجا که برای یک شتبکه ستازگاری در محدوده  1میزان غلظت متان و دما در مرکز ناحیه 
( نشتان داده شتده استت. با توجه به نتایج ارائه شتده و 3-6باشتد، اهمیت دارد، توزیع دما برای سته شتبکه اشتاره شتده در شتکل )گرادیان بال می

 .سازی انتخاب شده استشبکه برای شبیه 66461بندی با تعداد مش های مختلف، شبکهمیزان اختلاف نتایج بین شبکه

 ولت   7/0ولتاژ  مقادیر ولتاژ بدست آمده برای شبکه بندی های مختلف در   ( 6-2) جدول

 دما  غلظت متان  تعداد مش 

45035 0.411484 1089.542 

66461 0.415377 1089.588 

86417 0.416193 1089.602 
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 بندی مختلف تغییرات توزیع دما برای سه شبکه ( 6-3) شکل 

 بررسی تاثیر چگالی جریان -3-6

نرخ  الکتریکی تعیین کنندهجریان   .چگالی جریان می باشتتد  ،تواند بر روی نشتتستتت کربن تاثیر بگذاردکه میی عملکردی یکی از پارامترها
ناشتی از افزایش یون های اکستیژن انتقال با افزایش   باشتد.  می میزان انتقال اکستیژن از ستمت کاتد به آند  وواکنش های الکتروشتیمیایی 

در همین راستتا ستعی شتده  .و در نتیجه افزایش نستبت مولی اکستیژن می توان تا حد زیادی از نشتستت کربن جلوگیری کردچگالی جریان 
آمپر بر متر مربع مدل شتبیه ستازی شتده را اجرا و نتایج به دستت آمده را ارائه    8000و   6000 ،4000  ،2000برای چهار چگالی جریان ،  استت
 دهد. ها را ارائه میسازینتایج بدست آمده از این شبیه( 24-6)         تا  (4-6)شکلهای ( و ۵-6( تا )2-6جداول ) .کرد

یابد و همان طوری نتیجه نرخ واکنش های الکتروشتیمیایی حرارت تولیدی ناشتی از این واکنش ها افزایش میبا افزایش چگالی جریان و در 
مرکز دو ناحیه دیگر که در در حالیمی یابد   افزایش  کلوین  1100به   1083از   1دما در مرکز ناحیه    ،نشان داده شده است  (4-6)که در شکل  

افزایش نرخ از طرف دیگر   .که ناشتی از عدم انجام واکنش های الکتروشتیمیایی در این دو ناحیه می باشتد  ،باشتدتغییرات دما بستیار ناچیز می
طول پیل اکستتتید کربن و در نتیجه افزایش غلظت این دو واکنش دهنده در واکنش های الکتروشتتتیمیایی منجر به افزایش تولید آب و دی

و ستوم میزان این تغییرات در ناحیه دوم ،  نشتان داده شتده استت  (9-6( و )8-6)همانطور که در شتکل های  .  ستوختی اکستید جامد می شتود
 شود.انجام میمونوکسید کربن در ناحیه فعال  چراکه واکنش های اکسیداسیون هیدروژن و. کمتر از ناحیه اول می باشد
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 نرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای چگالی جریانهای مختلف ( 6-3) جدول

   10000   8000   6000   4000 )آمپر بر متر مربع(چگالی جریان  

 ناحیه اول

 10.87 8.83 6.72 4.58 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 5.51 4.61 3.51 2.30 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 12.25 9.74 7.10 4.51 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه دوم 

 4.92 4.55 3.98 3.13 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 6.94 5.41 3.84 2.37 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 9.65 7.82 5.84 3.84 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه سوم

 2.51 2.50 2.34 1.95 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 6.22 4.83 3.38 2.00 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 7.94 6.40 4.72 3.02 رفورمینگ با دی اکسید کربن نرخ فرایند 

 

( 10-6)رمینگ با بخار و با دی اکستید کربن همان طور که در شتکل های رفوو دی اکستید کربن نرخ فرایندهای  غلظت آب با افزایش دما و 
 پیل در آن غلظت کاهشافزایش نرخ این واکنش ها منجر به افزایش مصتترف متان و .یابدافزایش می  ،نشتتان داده شتتده استتت (12-6و )

شود،  از طرف دیگر منجر به افزایش تولید هیدروژن و مونوکسید کربن می  رفورمینگافزایش نرخ فرآیندهای    .شود  می جامد  اکسید  سوختی
 افزایش کربن مونوکستید  و هیدروژن غلظت  سته ناحیه  مرکز در  الکتروشتیمیایی  های  واکنش در  آنها  مصترف افزایش رغمعلی  که طوری  به
این امر   ،ناحیه ستوم بستیار بیشتتر از دو ناحیه دیگر استت در دهنده واکنش دو  هر برای  یابد. میزان این افزایشمی  افزایش این میزان  یابد می

 .ناشی از شرایط مرزی این ناحیه و خروج کمترین واکنش دهنده ها از این ناحیه به کانال می باشد
 غلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای چگالی جریانهای مختلف  ( 6-4) جدول

   10000 8000 6000   4000 چگالی جریان )آمپر بر متر مربع( 

 ناحیه اول

 0.321 0.365 0.422 0.492 متان

 0.135 0.110 0.083 0.055 آب

 0.060 0.049 0.037 0.025 دی اکسید کربن 

 0.167 0.165 0.160 0.150 مونوکسید کربن

 0.316 0.311 0.299 0.278 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.325 0.368 0.423 0.492 متان

 0.114 0.093 0.071 0.048 آب

 0.052 0.043 0.033 0.022 دی اکسید کربن 

 0.181 0.177 0.168 0.156 مونوکسید کربن

 0.328 0.320 0.305 0.282 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.250 0.302 0.368 0.451 متان

 0.077 0.063 0.048 0.033 آب

 0.042 0.034 0.025 0.017 دی اکسید کربن 

 0.167 0.165 0.160 0.191 مونوکسید کربن

 0.380 0.365 0.341 0.308 هیدروژن
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از آنجا که در روش  .را در پیل ستوختی اکستید جامد بررستی کردتوان امکان نشتستت کربن با مشتخص شتدن غلظت واکنش دهنده ها می
با توجه به نستبت مولی های به دستت آمده    ،دیاگرام سته تایی نیاز به مشتخص کردن نستبت سته عنصتر کربن هیدروژن و اکستیژن می باشتد

 دبا توجه به ورود اکستیژن از ستمت کاتد به آن  .نشتان داده شتده استت (4-6)و جدول   (1۵-6)تا    (13-6)این مقادیر مشتخص و در شتکل های 
میزان این تغییرات برای  .با افزایش چگالی جریان نستتبت اکستتیژن افزایش می یابد و در نتیجه نستتبت هیدروژن و کربن کاهش می یابد

به دلیل اهمیت .  نشتان داده شتده استت بستیار بیشتتر از دو عنصتر دیگر می باشتد  (۵-6)و جدول   (1۵-6)اکستیژن همانطور که در شتکل  
 اکستیژن در دیاگرام سته تایی و تغییرات زیاد آن فاصتله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه نشتستته کربن و عاری از آن به میزان قابل

 ،ارائه شتده    (19-6)تا    (1۷-6)و دیاگرام های سته تایی نشتان داده شتده در شتکل های  (16-6)همانطور که در شتکل   ،توجهی تغییر می کند
به منطقه عاری از به میزان قابل توجهی  سته ناحیهدر هر   از نظر نشتستت کربن عملکردی  نقطه  10000به   4000با افزایش چگالی جریان از  
 شود.نشست کربن نزدیک می

 نسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای چگالی جریانهای مختلف    ( 6-5) جدول
   10000 8000 6000 4000 جریان )آمپر بر متر مربع(چگالی  

 1ناحیه 

 0.174 0.178 0.183 0.188 نسبت کربن 

 0.693 0.708 0.724 0.741 نسبت هیدروژن

 0.134 0.114 0.094 0.072 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.178 0.181 0.185 0.189 نسبت کربن 

 0.695 0.709 0.725 0.741 نسبت هیدروژن

 0.127 0.110 0.090 0.070 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.187 0.189 0.191 0.193 نسبت کربن 

 0.672 0.691 0.712 0.733 نسبت هیدروژن

 0.140 0.120 0.098 0.075 نسبت اکسیژن

 برای  ضتریب . اینباشتد می  کربن تولید  بهمختلف منجر در روش فعالیت کربن نیز نیاز به محاستبه ضتریب فعالیت کربن برای سته واکنش 
با افزایش جریان به دلیل افزایش غلظت هیدروژن و کاهش غلظت  ،نشتان داده شتد (20-6)  شتکل در که همانطور ،متان  شتکستت واکنش

باعث   نیزعلاوه بر این افزایش دما در ناحیه فعال  .  باشتدمیزان این افزایش در ناحیه ستوم از دو ناحیه دیگر بیشتتر می  ،متان افزایش می یابد
با   نیزواکنش بودوارد ضتریب مربوط به   .چرا که دما تأثیر عکس بر روی این ضتریب دارد  ،رشتد این ضتریب در این ناحیه کمتر باشتد  ،می شتود

چرا که غلظت دی اکستید کربن بستیار بیشتتر از غلظت مونوکستید کربن افزایش می یابد و از طرف   ،افزایش چگالی جریان افزایش می یابد
کنش دما رابطه مستتقیم با ضتریب فعالیت در این وا  ،شتوددیگر افزایش دما به خصتوص در ناحیه اول باعث افزایش ضتریب فعالیت کربن می

بتا توجته بته عتامتل افزایش دهنتده دمتا در این ضتتتریتب و همچنین افزایش دمتا در نتاحیته اول در این نتاحیته میزان افزایش ضتتتریتب  . کربن دارد
با افزایش چگالی جریان افزایش  زضتتریب اکتیویته کربن برای واکنش ستتنتز معکوس نی.  فعالیت بستتیار بیشتتتر از دو ناحیه دیگر می باشتتد  

تاثیر مستتتقیم دما بر این ضتتریب از یک طرف و افزایش بیشتتتر غلظت آب نستتبت به غلظت هیدروژن و مونوکستتید کربن باعث   ،یابدمی
  با توجه به.  در ناحیه یک بیشتتر از دو ناحیه دیگر باشتدوارد برای این واکنش همانند واکنش بود  فعالیتمیزان افزایش در ضتریب   ،شتودمی

کربن به    فعالیتکربن سته واکنش شتکستت متان بودوار و معکوس گاز ستنتز مقدار ضتریب کلی  فعالیتمقادیر به دستت آمده برای ضتریب 
با توجه به    ،نشتان داده شتده استت  (24-6( و )23-6)این ضتریب که مقدار آن و همچنین لگاریتم طبیعی آن در شتکل های   ،دستت می آید

  باشد.میضریب اشاره شده افزایش می یابد و این افزایش در ناحیه اول بیشتر از دو ناحیه دیگر  سهافزایش 
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 ضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای چگالی جریانهای مختلف  ( 6-6) جدول
 10000   8000   6000   4000 چگالی جریان )آمپر بر متر مربع( 

 ناحیه اول

 6.81E-05 8.71E-05 1.03E-04 1.16E-04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 2659.12 2036.28 1500.87 1038.53 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 2907.77 2259.85 1693.77 1194.48 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 895.44 475.93 221.43 84.48 ضریب کلی فعالیت کربن 

 6.80 6.17 5.40 4.44 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه دوم 

 7.71E-05 1.05E-04 1.32E-04 1.57E-04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 1229.52 1062.18 892.36 709.93 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 1510.59 1298.38 1085.39 860.08 معکوسضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز 

 290.80 182.07 101.41 47.05 ضریب کلی فعالیت کربن 

 5.67 5.20 4.62 3.85 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه سوم

 9.98E-05 1.50E-04 2.09E-04 2.75E-04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 514.84 467.40 418.75 360.03 برای فرایند بودوارد ضریب فعالیت کربن 

 626.91 569.76 510.04 437.41 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 88.76 55.75 32.04 15.72 ضریب کلی فعالیت کربن 

 4.49 4.02 3.47 2.75 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 

 نتایج همچنین و  تجربی نتایج درحالیکه گیرد،  نمی  صتورت کربن  نشتستت  شتده  بررستی های جریان  چگالی همهدهد، در نشتان میاین نتایج 
کربن روش  فعالیت روش که دهدمی  نشتان موضتوع این  نتیجه  .در  دهد  می  نشتان را  نتیجه این  خلاف تایی  سته دیاگرام از آمده  دستت  به

می باشتد ولی از طرف دیگر روند به دستت آمده در این روش با نتایج به دستت آمده از دیاگرام سته تایی تطابق  نمناستبی برای نشتستته کربن 
 .به طوری که با افزایش چگالی جریان امکان نشست کربن کاهش می یابد ،دارد

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-4) شکل 
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 پیل سوختی اکسید جامد تاثیر چگالی جریان بر روی غلظت متان در طول  ( 6-5) شکل 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-6) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر روی غلظت مونوکسیدکربن در طول پیل سوختی اکسید جامد ( 6-7) شکل 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-8) شکل 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

101 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی غلظت دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-9) شکل 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-10) شکل 
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 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر چگالی جریان بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-11) شکل 
 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-12) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر روی نسبت کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-13) شکل 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-14) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر روی نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-15) شکل 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-16) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی ( 6-17) شکل 
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 برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی  کربنتاثیر چگالی جریان بر نشست  ( 6-18) شکل 
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تاثیر چگالی جریان بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-19) شکل 

 
 تاثیر چگالی جریان بر روی ضریب اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-20) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر روی ضریب اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-21) شکل 
 

 

 تاثیر چگالی جریان بر روی ضریب اکتیویته کربن در فرایند عکس سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-22) شکل 
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 تاثیر چگالی جریان بر روی ضریب کلی اکتیویته کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-23) شکل 

 

 اکتیویته کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد تاثیر چگالی جریان بر روی لگاریتم طبیعی ضریب کلی  ( 6-24) شکل 
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 بررسی تاثیر دما  -4-6

چرا که نرخ سته   .تواند بر نشتستت کربن در پیل ستوختی اکستید جامد تاثیر بگذاردکه می  ،از پارامترهای عملکردی استت یکیدمای کاری 
مطالعات زیادی در زمینه  ،همان طور که در بخش مرور منابع اشتاره شتد  .واکنش اشتاره شتده در زمینه تولید کربن بستیار به دما وابستته استت

هی و به طور نمونه    .که در بعضتی موارد حتی نتایج ارائه شتده خلاف یکدیگر بوده استت  ،تاثیر دما بر روی نشتستت کربن انجام شتده استت
افزایش دما را باعث  [20]هی و هیلتاثیر متفاوتی از دما بر نشتتستتته کربن در مطالعات تجربی ارائه کردند   [3۵]و لین و همکاران [20]هیل

که افزایش دما منجر  ،نشتان می دهدکه نتایج مطالعات   ،اشتاره کرد [3۵]لین و همکارانگیری کرد در حالی که کاهش نشتستت کربن نتیجه
ن با استتفاده از دو بتاثیر دما نیز بر امکان نشتستت کر  ،در همین راستتا در این مطالعه ستعی شتده استت  .به افزایش میزان نشتستت کربن می شتود

دمای عملکردی مختلف  ۷در این راستتا مدل تهیه شتده در کامستول برای   .روش دیاگرام سته تایی و فعالیت کربن مورد بررستی قرار بگیرد
ه به این دلیل این باز و  درجه ستانتیگراد می باشتد ۷۵0تا   ۷00بازه دمایی درنظرگرفته شتده   .شتودشتده و نتایج آن در این بخش ارائه می  اجرا
 نتایج به دستت آمده  .ستوختی امکان پذیر نمی باشتدپیل  که دمای بالتر و یا پایین تر از این بازه با توجه به شترایط  ،انتخاب شتده استت دمایی

 . شده است ارائه( 10-6( تا )۷-6های )جدولو  (4۵-6)تا ( 2۵-6)در شکل های 
 ،افزایشاین  با   ،نشتان داده شتده استت  (2۵-6)با توجه به تاثیر مستتقیم دمای کاری بر روی توزیع دما در پیل ستوختی همانطور که در شتکل  

کلوین و در بیشترین   992 حالت  کمترین  در  ،باشد  می  سوختیپیل مرکز در  که دما بیشترین که  طوری  ، بهرودبال میسوختی  دما در کل پیل
منجر به    ،نشتان داده شتده استت  (30-6)و  (29-6)افزایش دما علاوه بر این همان طور که در شتکل های    .می باشتد  لوینک 1138حالت 

که  ،افزایش دما از یک طرف و کاهش غلظت های آب و دی اکستید کربن دو عاملی هستتند  .شتودکاهش غلظت آب و دی اکستید کربن می
که بر استاس مطالعات  ،باید این مستئله را اشتاره کرد  .رمینگ با بخار و دی اکستید کربن می گذاردرفوتأثیر عکس بر روی نرخ فرآیندهای  

دما به همراه دی اکستید کربن بیشتترین اهمیت را دارا   ،با دی اکستید کربن رفورمینگدما و در   ،با بخار ینگرموصتورت گرفته در فرایند رف
اکستید کربن تغییرات نستبت مولی آن می تواند بستیار بر نرخ این واکنش تاثیرگذار یدچراکه به دلیل ضتریب جذب پایین   .[1۵2]می باشتد  
نرخ فرآیند ، میزان قابل توجهی افزایش می یابدبا بخار به    ینگرموعلیرغم اینکه نرخ افزایش رف  ،به همین دلیل مشتتاهده می شتتود  .باشتتد

بتا بختار و  رفورمینتگبتا افزایش زیتاد نرخ  .بتا دی اکستتتیتد کربن بتا افزایش دمتا تنهتا ابتتدا انتدکی افزایش و ستتتپس کتاهش می یتابتد رفورمینتگ
توجهی به میزان قابل ( نشتان داده شتده استت،  26-6همانطور که در شتکل )متان  غلظترمینگ با دی اکستید کربن وفرتغییرات کم فرآیند 
غلظت مولی دو ( نشتان داده شتده استت،  31-6همانطور که در شتکل )رمینگ با بخار وفراز طرف دیگر با افزایش نرخ فرایند  .کاهش می یابد

 . واکنش دهنده هیدروژن و مونوکسیدکربن به میزان قابل توجهی افزایش می یابد

 نرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای دماهای کاری مختلف  ( 6-7) جدول
 850 825 800 775 750 725 700 دما )درجه سانتیگراد(  

 ناحیه اول

 11.46 8.96 4.85 4.85 3.37 2.27 1.48 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 1.05 2.41 4.26 4.26 4.59 4.50 3.99 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 5.94 6.63 7.30 7.30 7.21 6.85 6.26 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه دوم 

 7.00 5.41 2.79 2.79 1.88 1.22 0.76 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 2.19 3.13 4.26 4.26 4.34 4.07 3.50 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 4.80 5.42 6.00 6.00 5.89 5.53 4.97 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه سوم

 3.67 3.01 1.72 1.72 1.22 0.83 0.55 بخار نرخ فرایند رفورمینگ با 

 1.80 2.61 4.01 4.01 4.43 4.59 4.41 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 3.29 4.05 5.19 5.19 5.42 5.37 5.01 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 
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 غلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای دماهای کاری مختلف  ( 6-8) جدول

 850 825 800 775 750 725 700 سانتیگراد( دما )درجه  

 ناحیه اول

 0.347 0.383 0.422 0.464 0.508 0.555 0.606 متان

 0.057 0.069 0.083 0.097 0.113 0.130 0.151 آب

 0.025 0.031 0.037 0.043 0.049 0.054 0.058 دی اکسید کربن 

 0.200 0.180 0.160 0.138 0.116 0.094 0.072 مونوکسید کربن

 0.371 0.337 0.299 0.258 0.214 0.166 0.112 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.347 0.383 0.423 0.465 0.510 0.559 0.610 متان

 0.048 0.059 0.071 0.084 0.099 0.115 0.135 آب

 0.021 0.027 0.033 0.038 0.044 0.048 0.051 دی اکسید کربن 

 0.207 0.188 0.168 0.147 0.126 0.104 0.083 مونوکسید کربن

 0.377 0.343 0.305 0.265 0.222 0.174 0.121 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.299 0.332 0.368 0.408 0.452 0.500 0.554 متان

 0.029 0.038 0.048 0.059 0.073 0.089 0.109 آب

 0.014 0.020 0.025 0.032 0.038 0.045 0.050 دی اکسید کربن 

 0.250 0.234 0.217 0.138 0.116 0.094 0.129 مونوکسید کربن

 0.407 0.376 0.341 0.303 0.260 0.213 0.158 هیدروژن

 

 (36-6)تا ( 34-6)شتکلهای  .ن با استتفاده از دو روش اشتاره شتده پرداختببا مشتخص شتدن غلظت ها و دما می توان به بررستی نشتستت کر
با توجه به شتکل های نشتان داده شتده نستبت کربن تقریباً ثابت و تغییرات  .دهدنستبت سته عنصتر مرتبط با دیاگرام سته تایی را نشتان می

تقریباً برابر می باشتد برای   هر سته ناحیهیان کمتر می باشتد این تغییرات که در جرنستبت به تغییرات ناشتی از چگالی هیدروژن و اکستیژن 
این تغییرات هم برخلاف تغییرات چگتالی جریان که مربوط به   .افزایش می یابد 01۵/0کاهش و برای اکستتتیژن   01۵/0هیتدروژن در حدود 

با توجه   .حضتور یون های اکستیژن از ستمت کاتد بوده استت ناشتی از تغییر ضرایب نفوذ مولکولی ناشی از تغییر دما و تغییر غلظت ها می باشد
نشان داده  (40-6( تا )38-6)در دیاگرام های شکلهای  سته ناحیهت عملکردی از نظر نشتستت کربن برای مرکز به نتایج به دستت آمده موقعی

که میزان این تغییرات کم می باشتد و با افزایش دما نقطه عملکردی به ستمت ناحیه عاری از کربن در حرکت   ،مشتاهده می شتود.  شتده استت
 .می باشد
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 نسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای دماهای کاری مختلف ( 6-9) جدول
 850 825 800 775 750 725 700 دما )درجه سانتیگراد(  

 1ناحیه 

 0.183 0.183 0.183 0.183 0.183 0.183 0.183 نسبت کربن 

 0.719 0.721 0.724 0.726 0.729 0.731 0.733 نسبت هیدروژن

 0.098 0.096 0.094 0.091 0.089 0.087 0.084 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.185 0.185 0.185 0.185 0.185 0.185 0.185 نسبت کربن 

 0.719 0.722 0.725 0.727 0.730 0.733 0.735 نسبت هیدروژن

 0.096 0.093 0.090 0.088 0.085 0.082 0.080 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.190 0.191 0.191 0.191 0.191 0.191 0.190 نسبت کربن 

 0.707 0.709 0.712 0.714 0.717 0.720 0.723 نسبت هیدروژن

 0.103 0.100 0.098 0.095 0.092 0.089 0.086 نسبت اکسیژن

 

در حالی که برای دو واکنش دیگر این   ،افزایش می یابد  ندر روش فعالیت کربن نیز با افزایش دما اکتیویته کربن برای واکنش شتکستت متا
کلی کربن و همچنین لگاریتم طبیعی آن به  ، ضتریب فعالیت  (43-6تا )  (41-6نشتان داده شتده در شتکلهای ) نتایجبا   .روند کاهشتی می باشتد

 ،یابدمی  افزایش کربن  فعالیت کمی  مقداربا افزایش دما   ،(4۵-6)و ( 44-6)با توجه به مقادیر نشتان داده شتده در شتکل های   .دستت می آید
 کاملا تایی  سته  دیاگرام  روش با  کربن نشتستت نظر  از همچنان اما .دارد  تطابق آید می  دستت  به تایی  سته دیاگرام روش  با که روندی  با که

 .باشد می متفاوت
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 ضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای دماهای کاری مختلف  ( 6-10) جدول

 850 825 800 775 750 725 700 سانتیگراد( دما )درجه  

 ناحیه اول

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 شکست متان 

2.20E-05 4.06E-05 5.82E-05 7.37E-05 8.71E-05 9.85E-05 1.08E-04 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 بودوارد 

1825.72 1632.59 1553.56 1520.06 1500.87 1480.98 1453.97 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 سنتز معکوس 

4259.62 2817.77 2210.43 1890.97 1693.77 1553.50 1440.68 

 225.88 226.62 221.44 211.93 200.00 186.99 171.33 ضریب کلی فعالیت کربن 

لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت 
 کربن  

5.14 5.23 5.30 5.36 5.40 5.42 5.42 

 ناحیه دوم 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 شکست متان 

3.14E-05 5.40E-05 7.41E-05 9.09E-05 1.05E-04 1.16E-04 1.25E-04 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 بودوارد 

811.02 809.94 834.09 865.38 892.36 907.88 908.16 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 سنتز معکوس 

2214.70 1592.56 1320.57 1176.27 1085.38 1016.24 953.67 

 108.06 107.01 101.41 92.49 81.58 69.64 56.47 ضریب کلی فعالیت کربن 

لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت 
 کربن  

4.03 4.24 4.40 4.53 4.62 4.67 4.68 

ناحیه  
 سوم

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 شکست متان 

5.95E-05 9.04E-05 1.16E-04 1.35E-04 1.50E-04 1.61E-04 1.69E-04 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 بودوارد 

320.73 345.35 373.26 399.48 418.75 426.55 420.08 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند 
 سنتز معکوس 

874.74 677.09 588.32 541.62 510.04 480.29 445.64 

 31.70 33.06 32.04 29.21 25.37 21.14 16.68 ضریب کلی فعالیت کربن 

لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت 
 کربن  

2.81 3.05 3.23 3.37 3.47 3.50 3.46 
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 تاثیر دمای کاری بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-25) شکل 

 

 پیل سوختی اکسید جامد تاثیر دمای کاری بر روی توزیع غلظت متان در طول  ( 6-26) شکل 
 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

115 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژنتاثیر دمای کاری بر روی توزیع غلظت  ( 6-27) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد   مونوکسید کربنتاثیر دمای کاری بر روی توزیع غلظت   ( 6-28) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد آب تاثیر دمای کاری بر روی توزیع غلظت   ( 6-29) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر دمای کاری بر روی توزیع غلظت   ( 6-30) شکل 
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 تاثیر دمای کاری بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-31) شکل 

 

 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر دمای کاری بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-32) شکل 
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 تاثیر دمای کاری بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-33) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد  نسبت کربن تاثیر دمای کاری بر روی  ( 6-34) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد  نسبت هیدروژنتاثیر دمای کاری بر روی توزیع  ( 6-35) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد  نسبت اکسیژنتاثیر دمای کاری بر روی  ( 6-36) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد   فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیهتاثیر دمای کاری بر روی  ( 6-37) شکل 

 

 

 تاثیر دمای کاری بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی  ( 6-38) شکل 
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 تاییتاثیر دمای کاری بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه  ( 6-39) شکل 
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 تاثیر دمای کاری بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی ( 6-40) شکل 

 

 

 تاثیر دمای کاری بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-41) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد  اکتیویته کربن در فرایند بودوارد تاثیر دمای کاری بر روی   ( 6-42) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد  اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتزتاثیر دمای کاری بر روی   ( 6-43) شکل 
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 تاثیر دمای کاری بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-44) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد   لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربنتاثیر دمای کاری بر روی  ( 6-45) شکل 
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 بررسی تاثیر سرعت جریان ورودی  -5-6

ستترعت جریان ورودی می توانند نقش مهمی در ایجاد و یا   ،با توجه به اینکه نشتتستتت کربن متاثر از غلظت واکنش دهنده ها می باشتتد
تغییر نفوذ  و و مومنتوم بستیار وابستته استت    رمبچراکه توضتیح واکنش دهنده ها به دو نفوذ ج  فجلوگیری از نشتستت کربن داشتته باشتد
  ،به همین منظور ستعی شتده استت   .تواند شترایط عملکردی از نظر نشتستت کربن را تغییر دهدمی  ،مومنتوم که به سترعت جریان وابستته استت

شتبیه ستازی انجام   ،هر کدام نشتان دهنده یک سترعت جریان ورودی مشتخص می باشتد  (11-6)ی مختلف که بر استاس جدول ببرای شتش د
 .شود و نتایج به دست آمده ارائه شود

 دبی های مورد بررسی و سرعتهای ورودی متناظر با آنها  ( 6-11) جدول
 ثانیه( سرعت )متر بر   (CCM)دبی 

2۵ 0212۵/0 

۵0 042۵/0 

۷۵ 063۷۵/0 

100 08۵/0 

1۵0 12۷۵/0 

200 1۷/0 

با توجه به عدم تغییر قابل توجه در   .ارائه شتده استت( 66-6تا )(  46-6)شتکل های  ( و1۵-6( تا )12-6جدولهای ) نتایج به دستت آمده در
کند و در نتیجه نرخ فرآیند تغییر قابل توجهی نمی ، دمانشتتتان داده شتتتده استتتت  (46-6)منابع حرارتی توزیع دما همانطور که در شتتتکل  

  .در این حالت تنها تحت تاثیر غلظت های واکنش دهنده ها می باشد رفورمینگ
 نرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای سرعت جریان ورودی های مختلف  ( 6-12) جدول

   25   50   75   100   150   200 (CCM)دبی  

 ناحیه اول 

 7.87 8.02 8.02 7.69 6.72 4.02 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 1.36 2.15 2.15 2.62 3.51 5.39 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید  
 کربن 

9.47 7.10 5.81 5.04 5.04 3.62 

 ناحیه دوم 

 4.10 4.47 4.47 4.40 3.98 2.47 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 1.37 2.27 2.27 2.82 3.84 6.07 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید  
 کربن 

8.25 5.84 4.60 3.89 3.89 2.62 

 ناحیه سوم 

 2.50 2.65 2.65 2.60 2.34 1.34 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 1.36 2.07 2.07 2.52 3.38 5.10 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید  
 کربن 

6.51 4.72 3.73 3.17 3.17 2.24 

 

تبادل جرمی داخل پیل ستوختی با فضتای کانال ها و همچنین ورودی ستیستتم بیشتتر شتود و تأثیر  ،رودبا افزایش سترعت جریان انتظار می
نشتان داده شتده استت    3تا  1 های  شتکل در  که همانطور  ، در نتیجهمنابع جرمی ناشتی از واکنش ها در پیل ستوختی اکستید جامد کاهش یابد

با آب و دی اکستتید کربن کاهش  فورمینگهای رغلظت متان افزایش و غلظت هیدروژن و مونوکستتید کربن به عنوان محصتتولت واکنش
 .نشان داده شده است (۵1-6( تا )4۷-6)و در شکل های  (13-6)میزان غلظت ها و روند این تغییرات در جدول  ،یابد

در حالی که  ،درصتتد افزایش می یابد  293که در مرکز پیل ستتوختی غلظت متان در حدود  ،مشتتاهده می شتتود ،با توجه به نتایج ارائه شتتده
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با بخار با توجه به اینکه غلظت متان و آب بر   رفورمینگدرصد کاهش می یابد نرخ فرآیند   ۵3و   ۵1غلظت آب و دی اکسید کربن به ترتیب  
با توجه به افزایش حاصتتلضتتری غلظت این دو   ،از اهمیت یکستتانی برخوردار می باشتتند  ،مربوط به ستتینتیک این واکنش  روابطاستتاس  
از  کهبا دی اکستتید کربن به دلیل کاهش غلظت دی اکستتید کربن  رفورمینگاما در فرایند   ،نرخ این فرایند افزایش می یابددهنده  واکنش

 .یابدنرخ واکنش کاهش می  دهنده،حاصتلضترب غلظت این دو واکنشرغم افزایش   ، بهاهمیت بستیار بیشتتری نستبت به متان برخوردار استت
 . نرخ واکنش انتقال آب گاز نیز به دلیل کاهش غلظت دو واکنش دهنده مونوکسید کربن و آب کاهش می یابد

 غلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای سرعت جریان ورودی های مختلف  ( 6-13) جدول

   25   50   75   100   150   200 (CCM)دبی  

 ناحیه اول

 0.775 0.722 0.628 0.549 0.422 0.197 متان

 0.052 0.057 0.065 0.072 0.083 0.107 آب

 0.023 0.026 0.030 0.033 0.037 0.049 دی اکسید کربن 

 0.057 0.072 0.099 0.123 0.160 0.223 مونوکسید کربن

 0.093 0.123 0.177 0.224 0.299 0.424 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.778 0.725 0.631 0.551 0.423 0.196 متان

 0.040 0.045 0.053 0.060 0.071 0.096 آب

 0.018 0.021 0.025 0.028 0.033 0.045 دی اکسید کربن 

 0.065 0.080 0.108 0.131 0.168 0.233 مونوکسید کربن

 0.099 0.129 0.183 0.230 0.305 0.431 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.728 0.673 0.578 0.497 0.368 0.145 متان

 0.026 0.029 0.035 0.040 0.048 0.071 آب

 0.015 0.017 0.019 0.022 0.025 0.037 دی اکسید کربن 

 0.104 0.122 0.100 0.123 0.160 0.280 مونوکسید کربن

 0.127 0.159 0.216 0.264 0.341 0.466 هیدروژن

نشتان  (۵۷-6( تا )۵۵-6)نستبت هیدروژن اکستیژن و کربن همانطور که در شتکل های  ،ا توجه به مشتخص شتدن غلظت واکنش دهنده هاب
این  .یابدوژن افزایش و نستبت اکستیژن کاهش میهیدر و کربن نستبتبا توجه به نتایج به دستت آمده  .به دستت می آید  ،داده شتده استت

با توجه به این تغییرات همانطور   .ارائه شتده استت( 14-6)مقدار کمی این تغییرات در جدول    .باشتدمی نتغییرات ناشتی از افزایش غلظت متا
نقطه عملکردی از نظر نشتستت کربن در دیاگرام های ،نشتان داده شتده استت  (61-6)تا    (۵9-6)که در دیاگرام های ارائه شتده در شتکل های  
 یابد.می  افزایش کربن  نشتستت  احتمال  تیجهن در و  شتودمی دور کربن  نشتستت  از عاری منطقه  از سته تایی با افزایش سترعت جریان ورودی

،  نشتان داده شتده استت   (61-6( تا )۵8-6) هایشتکل در که همانطور  باشتد. می  تر چشتمگیر بستیار  تر  پایین های  سترعت در تغییر این  میزان
  .برابری می کند CCM 200 تا ۵0 با تغییر ناشی از افزایش دبی از CCM ۵0 به  2۵ برای افزایش دبی از

 

 

 

 

 

 

 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

127 

 نسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای سرعت جریان ورودی های مختلف  ( 6-14) جدول

 25 50 75 100 150 200 (CCM)دبی  

 1ناحیه 

 0.194 0.193 0.190 0.188 0.183 0.171 نسبت کربن
 0.770 0.764 0.753 0.743 0.724 0.673 نسبت هیدروژن

 0.035 0.043 0.056 0.069 0.094 0.156 اکسیژننسبت 

 2ناحیه 

 0.196 0.195 0.192 0.190 0.185 0.173 نسبت کربن
 0.772 0.766 0.755 0.744 0.725 0.673 نسبت هیدروژن
 0.032 0.039 0.053 0.066 0.090 0.153 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.200 0.199 0.197 0.195 0.191 0.180 نسبت کربن
 0.764 0.757 0.745 0.733 0.712 0.655 نسبت هیدروژن
 0.037 0.044 0.058 0.072 0.098 0.165 نسبت اکسیژن

 ناحیه اول 

 0.775 0.722 0.628 0.549 0.422 0.197 متان
 0.052 0.057 0.065 0.072 0.083 0.107 آب 

 0.023 0.026 0.030 0.033 0.037 0.049 دی اکسید کربن 
 0.057 0.072 0.099 0.123 0.160 0.223 مونوکسید کربن 
 0.093 0.123 0.177 0.224 0.299 0.424 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.778 0.725 0.631 0.551 0.423 0.196 متان
 0.040 0.045 0.053 0.060 0.071 0.096 آب 

 0.018 0.021 0.025 0.028 0.033 0.045 دی اکسید کربن 
 0.065 0.080 0.108 0.131 0.168 0.233 مونوکسید کربن 
 0.099 0.129 0.183 0.230 0.305 0.431 هیدروژن

 ناحیه سوم 

 0.728 0.673 0.578 0.497 0.368 0.145 متان
 0.026 0.029 0.035 0.040 0.048 0.071 آب 

 0.015 0.017 0.019 0.022 0.025 0.037 دی اکسید کربن 
 0.104 0.122 0.100 0.123 0.160 0.280 مونوکسید کربن 
 0.127 0.159 0.216 0.264 0.341 0.466 هیدروژن

 (64-6( تا )62-6)شکل های  .روش ضترایب فعالیت کربن نیز در بررستی این پارامتر همانند پارامتر های قبلی مورد استفاده قرار گرفته است
متان شتکستت با افزایش سترعت جریان ضتریب فعالیت واکنش  ،دهدتغییر ضترایب فعالیت کربن برای سته واکنش مورد بررستی را نشتان می

) در حالی که برای دو واکنش دیگر این روند افزایشتی می باشتد   ،بستیار کاهش می یابد  ،نشتان داده شتده استت (62-6)همانطور که در شتکل  
 (.(64-6)تا   (63-6)شکلهای 
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 ضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای سرعت جریان ورودی های مختلف ( 6-15) جدول

   25   50   75   100   150   200 (CCM)دبی  

 ناحیه اول

 3.77E-04 8.71E-05 3.74E-05 2.04E-05 8.54E-06 4.54E-06 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 7583.91 5166.85 3117.73 2245.60 1500.87 998.55 برای فرایند بودوارد ضریب فعالیت کربن 

 9701.98 6339.21 3658.41 2580.60 1693.77 1100.46 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 334.26 279.65 232.72 216.80 221.43 414.64 ضریب کلی فعالیت کربن 

 5.81 5.63 5.45 5.38 5.40 6.03 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه دوم 

 4.51E-04 1.05E-04 4.56E-05 2.52E-05 1.09E-05 5.97E-06 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 3352.55 2490.30 1652.05 1255.65 892.36 642.19 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 4860.32 3409.65 2129.22 1570.94 1085.38 752.27 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 97.21 92.28 88.67 89.88 101.41 217.94 ضریب کلی فعالیت کربن 

 4.58 4.52 4.48 4.50 4.62 5.38 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه سوم

 7.09E-04 1.50E-04 6.68E-05 3.83E-05 1.79E-05 1.05E-05 کربن برای فرایند شکست متان ضریب فعالیت 

 1088.62 873.32 645.89 530.01 418.75 368.35 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 1544.19 1180.59 829.35 663.02 510.04 426.58 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 17.73 18.41 20.54 23.48 32.04 111.48 ضریب کلی فعالیت کربن 

 2.88 2.91 3.02 3.16 3.47 4.71 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

ضتریب فعالیت کلی و لگاریتم آن بر استاس   ،با توجه به این تغییرات و کاهش بستیار زیاد ضتریب فعالیت کربن برای واکنش شتکستت متان
در  کربن میزان این تغییرات برای همه ضترایب فعالیت  .کاهش می یابد  ،نشتان داده شتده استت  (66-6)و  (6۵-6)آنچه که در شتکل های  

تایی با افزایش   سته دیاگرام همانند  ،شتودبا توجه به نتایج به دستت آمده از روش ضتریب فعالیت مشتخص می  .ارائه شتده استت  (1۵-6)جدول 
با این تفاوت مهم که همچنان نتایج به دستت آمده در مورد امکان نشتستت کربن بر  .یابدسترعت جریان امکان نشتستت کربن افزایش می

خلاف روش دیاگرام سته تایی می باشتد و علاوه بر آن نرخ این تغییرات در ناحیه ستوم برای سترعت های کم بستیار بیشتتر از نتایج بدستت  
 .آمده از روش دیاگرام سه تایی می باشد

 

 تاثیر سرعت جریان ورودی بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-46) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  سرعت جریان ورودیتاثیر  ( 6-47) شکل 
 

 

 بر روی توزیع غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-48) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت مونوکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-49) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-50) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-51) شکل 

 

 تاثیر سرعت جریان ورودی بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-52) شکل 
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 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر سرعت جریان ورودی بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-53) شکل 

 

 تاثیر سرعت جریان ورودی بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-54) شکل 
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 بر روی نسبت کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودیتاثیر  ( 6-55) شکل 

 

 بر روی توزیع نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-56) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر روی نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-57) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد  بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیهسرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-58) شکل 
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 تاثیر سرعت جریان ورودی بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی ( 6-59) شکل 
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 تاثیر سرعت جریان ورودی بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی ( 6-60) شکل 
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 تاثیر سرعت جریان ورودی بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-61) شکل 

 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-62) شکل 
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 بر روی اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-63) شکل 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-64) شکل 
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 بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-65) شکل 

 

 بر روی لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد سرعت جریان ورودی تاثیر  ( 6-66) شکل 
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 بررسی تاثیر افزودن بخار آب  -6-6

هایی که دارای مشتخص شتده که تغییراتی که منجر به افزایش غلظت واکنش دهنده  ،تاکنون انجام شتده استتدر بررستی پارامترهای که  
به طور نمونه با افزایش چگالی جریان افزایش غلظت یون های اکستیژن که از  .نشتستت کربن دارد  زیادی برتاثیر بستیار   ،اکستیژن می باشتد

تاثیر بستیار زیادی در جلوگیری از نشتستت کربن و حذف  ،شتودستمت کاتد وارد ستطح فعال آن جهت انجام واکنش های الکتروشتیمیایی می
  .کربن رسوب کرده دارد

 ،داد افزایش  را  کرده نشتستت  کربن حذف  نرخ و کرد جلوگیری کربن نشتستت از  آن از  استتفاده با  توانمی  که روشتهایی از  یکی راستتا همین در
واکنش دهنده ها که در مطالعات بستیار زیادی  این یکی از   .باشتدن میااکستیژن و هیدروژن به همراه متکنش دهنده های حاوی وا افزودن

چرا که میزان آبی که   ،می باشتد همراهاما با یک محدودیت مهم   دهندهن این واکنشافزود  .آب می باشتد  ،نیز مورد بررستی قرار گرفته استت
 گاز  دمای تا  ،باشتدمی نیاز موارد  از  بستیاری در دلیل همین  . بهبه شترایط اشتباع می باشتد  ، وابستتهی توان به ورودی ستیستتم اضتافه کردم

ستازیهای مورد نیاز صتورت گرفته و مقدار مختلف نستبت بخار به کربن شتبیه ۷در این مطالعه برای    .درجه ستانتیگراد برستد 100  به ورودی
 ( نشان داده شده است.8۷-6( تا )6۷ -6شکلهای )( و 19-6( تا )16-6نتایج بدست امده در جدولهای )

  .و انتقال آب گاز شتود  رفرمینگ با بخار آبافزودن آب می تواند منجر به افزایش غلظت آب در پیل ستوختی و در نتیجه افزایش دو واکنش  
نشتان  (6-۷2)با افزایش نرخ واکنش انتقال آب گاز همانطور که در شتکل  .نشتان داده شتده استت (۷4-6( و )6-۷3)این تغییر در شتکل های 

 با دی اکستید کربن می شتود ینگغلظت دی اکستید کربن افزایش می یابد و این موضتوع منجر به افزایش نرخ واکنش رفرم  ،داده شتده استت
  (.(6-۷۵)شکل  )

 نرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای نسبتهای بخار به کربن مختلف  ( 6-16) جدول
 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت بخار به کربن  

 ناحیه اول

 9.81 8.74 8.22 8.22 7.88 7.41 6.72 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 13.02 9.59 7.52 7.52 6.31 4.97 3.51 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 12.43 10.99 9.82 9.82 9.05 8.15 7.10 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه دوم 

 6.28 5.56 5.17 5.17 4.90 4.53 3.98 فرایند رفورمینگ با بخار نرخ 

 14.83 10.95 8.58 8.58 7.18 5.60 3.84 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 11.44 9.85 8.61 8.61 7.82 6.90 5.84 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه سوم

 2.48 2.64 2.67 2.67 2.64 2.54 2.34 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 11.35 8.59 6.77 6.77 5.71 4.57 3.38 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 10.41 9.10 7.75 7.75 6.86 5.84 4.72 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

با بخار و دی اکستید کربن مصترف متان افزایش می یابد و در نتیجه تولید هیدروژن و مونوکستید کربن زیاد  ینگبا افزایش نرخ واکنش رفرم
غلظت متان به دلیل افزایش مصتترف و همچنین کاهش غلظت ورودی کاهش می یابد و غلظت هیدروژن به دلیل افزایش نرخ   .می شتتود

اما غلظتت مونوکستتتیتد کربن، علیرغم افزایش نرخ فراینتدهای رفورمینتگ، به دلیتل   (.(69-6)شتتتکتل )  افزایش می یابد ینتگفرآینتدهای رفرم
 ((.۷0-6)شکل) یابدگاز کاهش می-افزایش زیاد نرخ واکنش انتقال اب
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 غلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای نسبتهای بخار به کربن مختلف ( 6-17) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت بخار به کربن  

 ناحیه اول

 0.173 0.236 0.257 0.284 0.319 0.363 0.422 متان

 0.293 0.193 0.172 0.150 0.128 0.106 0.083 آب

 0.066 0.056 0.053 0.049 0.046 0.042 0.037 دی اکسید کربن 

 0.107 0.138 0.143 0.149 0.154 0.158 0.160 مونوکسید کربن

 0.361 0.379 0.375 0.367 0.353 0.332 0.299 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.169 0.233 0.255 0.283 0.318 0.363 0.423 متان

 0.280 0.180 0.159 0.138 0.117 0.094 0.071 آب

 0.065 0.053 0.049 0.046 0.042 0.037 0.033 دی اکسید کربن 

 0.115 0.147 0.153 0.158 0.163 0.166 0.168 مونوکسید کربن

 0.370 0.387 0.383 0.375 0.361 0.339 0.305 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.089 0.157 0.182 0.213 0.252 0.302 0.368 متان

 0.213 0.128 0.112 0.095 0.080 0.064 0.048 آب

 0.076 0.052 0.047 0.041 0.036 0.031 0.025 دی اکسید کربن 

 0.184 0.216 0.220 0.149 0.154 0.158 0.217 مونوکسید کربن

 0.439 0.447 0.440 0.428 0.409 0.381 0.341 هیدروژن

این نستبت   ،با مشتخص شتدن غلظت مولی واکنش دهنده ها نستبت های مورد نیاز برای استتفاده در دیاگرام سته تایی قابل دستتیابی می باشتد
و  333/0و 66۷/0با توجه به اینکه نستبت هیدروژن و اکستیژن در آب به ترتیب  .  نشتان داده شتده استت  (6-۷8)تا  (۷6-6)  یشتکلها درها 

نستبت هیدروژن و کربن کاهش و نستبت اکستیژن افزایش می  نبا افزودن آب به متا  ،می باشتد 8/0و  2/0هیدروژن در متان   و نستبت کربن
با توجه به تغییرات به وجود آمده در نستبت سته عنصتر روند تغییرات در موقعیت   .ارائه شتده استت  (6-18)در جدول   میزان این تغییرات .یابد

 از کربن  به  بخار نستبت  افزایش با  ،شتودمی  مشتاهده  که انطور. همارائه شتده استت  (82-6( تا )6-۷9)عملکردی نشتستته کربن در شتکل های 
گیرد و با رستتیدن این نستتبت به یک یم قرار آن  از  بعد و کربن نشتتستتته  ناحیه دو  جداکننده  خط روی  بر تقریباً عملکرد  شتترایط  ،۵/0به   0

 .ی از نشست کربن قرار می گیردرموقعیت عملکردی در هر سه ناحیه کاملاً در شرایط عا
 نسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای نسبتهای بخار به کربن مختلف ( 6-18) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت بخار به کربن  

 1ناحیه 

 0.120 0.145 0.151 0.158 0.166 0.174 0.183 نسبت کربن 

 0.695 0.705 0.708 0.712 0.715 0.719 0.724 نسبت هیدروژن

 0.185 0.149 0.140 0.130 0.119 0.107 0.094 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.122 0.148 0.154 0.161 0.168 0.176 0.185 نسبت کربن 

 0.694 0.705 0.708 0.712 0.716 0.720 0.725 نسبت هیدروژن

 0.184 0.147 0.138 0.128 0.117 0.104 0.090 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.134 0.158 0.164 0.170 0.176 0.183 0.191 نسبت کربن 

 0.658 0.678 0.683 0.689 0.696 0.703 0.712 نسبت هیدروژن

 0.208 0.165 0.153 0.141 0.128 0.113 0.098 نسبت اکسیژن
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به دلیل افزایش   .نشتان داده شتده استت  (6-8۵)تا  (6-83)در روش فعالیت کربن نیز ضترایب به دستت آمده برای سته واکنش در شتکلهای   
 فعالیت کلی ضتریب و بنابراینکربن ضتریب فعالیت کربن سته واکنش با افزایش میزان آب ورودی افزایش می یابد   اکستیددیغلظت آب و  

  کاهش  کربن  نشتستت امکان ورودیبه کربن  بخارافزایش نستبت   در نتیجه در این روش نیز با .یابدزافزایش مینی  آن طبیعی  لگاریتم  و کربن
 .یابد می

 مرکز سه ناحیه برای نسبتهای بخار به کربن مختلفضرایب فعالیت کربن در   ( 6-19) جدول
 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت بخار به کربن  

 ناحیه اول

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

8.71E-
05 

1.25E-
04 

1.61E-
04 

1.95E-
04 

2.25E-
04 

2.50E-
04 

3.09E-04 

 6006.95 3018.51 2621.21 2276.49 1978.36 1721.30 1500.87 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

1693.77 1980.69 2307.80 2683.67 3117.12 3617.34 7456.44 

 2730.73 1836.23 1190.77 736.22 425.52 221.44 ضریب کلی فعالیت کربن 
13854.5

8 

 9.54 7.91 7.52 7.08 6.60 6.05 5.40 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه دوم 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

1.05E-
04 

1.50E-
04 

1.94E-
04 

2.36E-
04 

2.73E-
04 

3.05E-
04 

3.84E-04 

 3780.39 1902.57 1646.28 1421.27 1223.47 1048.64 892.36 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

1085.39 1311.55 1556.04 1829.04 2138.46 2491.45 5142.24 

 7473.78 1444.71 960.41 612.79 370.09 206.47 101.41 ضریب کلی فعالیت کربن 

 8.92 7.28 6.87 6.42 5.91 5.33 4.62 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

ناحیه  
 سوم

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

1.50E-
04 

2.28E-
04 

3.15E-
04 

4.08E-
04 

5.05E-
04 

6.04E-
04 

1.04E-03 

 1738.76 860.18 745.64 646.65 560.80 485.64 418.75 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

510.04 591.32 682.03 784.84 902.48 1037.73 2066.09 

 3719.47 539.24 340.03 207.14 120.52 65.58 32.04 ضریب کلی فعالیت کربن 

 8.22 6.29 5.83 5.33 4.79 4.18 3.47 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 

 تاثیر افزودن بخار آب بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-67) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت متان در طول پیل سوختی اکسید جامد افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-68) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-69) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت مونوکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-70) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-71) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-72) شکل 

 

 

 تاثیر افزودن بخار آب بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-73) شکل 
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 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر افزودن بخار آب بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-74) شکل 

 

 تاثیر افزودن بخار آب بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-75) شکل 
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 بر روی نسبت کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-76) شکل 

 

 بر روی توزیع نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-77) شکل 
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 بر روی نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-78) شکل 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-79) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی ( 6-80) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-81) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-82) شکل 

 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-83) شکل 
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 بر روی اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-84) شکل 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-85) شکل 
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 بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-86) شکل 

 

 بر روی لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  افزودن بخار آبتاثیر  ( 6-87) شکل 
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 بررسی تاثیر افزودن هوا  -7-6

در همین راستتا  ،های صتورت گرفته اکستیژن بیشتترین تاثیر را در جلوگیری از نشتستت کربن و حذف رستوبات کربن داردبا توجه به بررستی
می تواند به    روشاین   .می باشتدی اکستیژن به ستوخت ورود  نافزود  ،قرار گرفته استت  مطالعهیکی از روش هایی که در ستال های اخیر مورد 

اکستیژن اضتافه شتده از دو طریق می تواند منجر به مصترف متان و  صتورت گیرد.صتورت افزودن اکستیژن به صتورت خالص و یا از طریق هوا 
 با دیگر  طرف  از و کند تولید ستنتز  گاز جزئی اکستیداستیون  انجام با  تواند می  طرف ک، از یهای هیدروژن و مونوکستید کربن شتودتولید گاز
 .کربن شود اکسیددیبا آب و رفورمینگ های اکسید کربن منجر به انجام واکنشدی و آب تولید و متان سوزاندن

و همچنین حذف رستوب   کربن  نشتستت امکان  بر نامت  به  هوا مختلف  هایبتتاثیر نستتا با انجام شتبیه ستازی    ،ستتدر این راستتا ستعی شتده ا 
نشتان  (6-108)تا  (6-88) های شتکلو                          (6-22)تا  (6-19)جداول  در  آمده  دستت  به نتایج .گیرد  قرار  بررستی موردکربن 

 .داده شده است
 صترفبخش عمده اکستیژن   ،با افزودن هوا با توجه به اینکه نرخ واکنش اکستیداستیون کامل بستیار بیشتتر از نرخ اکستیداستیون جزئی استت 

( و 6-92)ستوزاندن متان و تولید آب و دی اکستید کربن می شتود و همین دلیل غلظت آب و دی اکستید کربن همان طور که در شتکل های 
 و بخار  با ینگرفرم هایواکنش نرخ  ،رود می  انتظار  اکسیدکربندی و آب غلظت با بال رفتن .افزایش می یابد  ،نشان داده شده است  (93-6)
 واکنش  نرخ و آن کاهش  باشد  می  مواجه  استثنا  یک  با موضوع  این  .یابد  افزایش  گاز  به  آب  انتقال  واکنش  نرخ همچنین  و  کربن اکسید دی  با

 موضتوع این  به باید دیگر  طرف  از .افتدمی  اتفاق  آن شتدید کاهش  با ن ومتا مولی غلظت اهمیت دلیل  بهاین اتفاق    باشتد.میرومینگ با بخار 
د وجو نیتروژن  خنثی گاز ،واکنش در کننده شترکت اکستیژن  برابر چهار تقریبا و  باشتد  می نیتروژن همراه  به اکستیژن حضتور که ،کرد  توجه
 رفورمینگ،رغم افزایش نرخ مجموعه واکنش های به طوری که علی .شتتودمی هادهندهاین امر منجر به کاهش غلظت ستتایر واکنش  .دارد

 .کاهش می یابد،  نشتان داده شتده استت  (91-6( و )6-90)غلظت دو واکنش دهنده هیدروژن و مونوکستیدکربن همانطور که در شتکل های 
  .افزایش زیاد نرخ واکنش انتقال آب گاز می باشد   آنبرای غلظت مونوکسید کربن علاوه بر حضور نیتروژن یک عامل دیگر هم موثر است و 

 .ارائه شده است (20-6( و )6-19)برای سه ناحیه به ترتیب در جداول غلظت ها  و مقادیر کمی مربوط به نرخ واکنش ها 
 مختلف   نسبتهای هوا به کربننرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-20) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت هوا به کربن  

 ناحیه اول 

 4.72 5.65 6.07 6.07 6.27 6.51 6.74 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 5.84 4.84 4.20 4.20 3.82 3.64 3.51 گاز -فرایند انتقال آب نرخ 

نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید  
 کربن

7.14 7.26 7.57 8.31 8.31 9.55 11.58 

 ناحیه دوم

 2.81 3.36 3.58 3.58 3.67 3.81 3.97 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 6.37 5.21 4.51 4.51 4.10 3.93 3.85 گاز -نرخ فرایند انتقال آب 

نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید  
 کربن

5.85 5.91 6.18 6.88 6.88 8.05 10.07 

 ناحیه سوم 

 1.19 1.71 1.95 1.95 2.07 2.18 2.31 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 6.32 5.01 4.18 4.18 3.69 3.46 3.38 گاز -نرخ فرایند انتقال آب 

اکسید  نرخ فرایند رفورمینگ با دی 
 کربن

4.71 4.76 4.99 5.52 5.52 6.39 7.54 

 

نستبت های هیدروژن اکستیژن و کربن برای استتفاده در دیاگرام  ،با توجه به نتایج به دستت آمده برای غلظت های مولی واکنش دهنده ها 
یج ارائه شتده به دلیل افزایش با توجه به نتا  .نشتان داده شتده استت (6-99)تا   (6-9۷)این نتایج در شتکل های . سته تایی به دستت می آید

 کاهش دیگردو عنصتر   نستبت که  حالی در  ،یابد می  افزایش توجهی قابل  میزان  به اکستیژن  نستبت به متان در ورودی ستیستتم،  هوانستبت 
با   .ارائه شتده استت (6-22)ن های مختلف در جدول  اپیل ستوختی برای نستبت هوا به مت  سته ناحیهبوط به نستبت ها در مر مقادیر .یابدمی

تایی نشتان داده شتده استت )شتکلهای در دیاگرامهای ستهمختلف  هسته ناحیتوجه به مقادیر به دستت آمده نقطه عملکردی نشتستته کربن برای  
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 کربن نشتستته از ریعا محدوده داخل در ، موقعیت عملکردی۵/0با توجه به نتایج ارائه شتده برای نستبت هوا به متان (.  (103-6تا )  (6-100)
می باشتد و این موضتوع اهمیت استتفاده از اکستیژن را   1/0 حدود در  متان  به  اکستیژن  میزان حالت این در  استت  ذکر  به  لزم  .گیردمی قرار

نیاز به نستبت اکستیژن به متان   ،ن استتفاده شتودابه طوری که در حالتی که از اکستیژن خالص جهت افزودن به مت .بیشتتر مشتخص می کند
  .بسیار کمتری در برابر نسبت بخار به کربن جهت جلوگیری از نشسته کربن و یا حذف رسوبات کربن می باشد

 مختلف  نسبتهای هوا به کربنغلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-21) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت هوا به کربن  

 ناحیه اول

 0.181 0.274 0.302 0.335 0.374 0.402 0.285 متان

 0.132 0.106 0.100 0.093 0.086 0.084 0.216 آب

 0.061 0.048 0.045 0.042 0.039 0.038 0.169 دی اکسید کربن 

 0.124 0.140 0.142 0.144 0.146 0.154 0.656 مونوکسید کربن

 0.216 0.251 0.258 0.263 0.268 0.286 0.002 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.178 0.273 0.301 0.335 0.374 0.403 0.288 متان

 0.119 0.093 0.087 0.081 0.074 0.072 0.224 آب

 0.056 0.043 0.040 0.037 0.034 0.033 0.173 دی اکسید کربن 

 0.135 0.150 0.152 0.153 0.154 0.163 0.656 مونوکسید کربن

 0.224 0.259 0.265 0.271 0.275 0.293 0.005 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.111 0.210 0.240 0.276 0.318 0.347 0.281 متان

 0.081 0.062 0.058 0.054 0.049 0.048 0.275 آب

 0.048 0.034 0.031 0.029 0.026 0.025 0.191 دی اکسید کربن 

 0.204 0.212 0.211 0.144 0.146 0.154 0.608 مونوکسید کربن

 0.275 0.304 0.308 0.311 0.313 0.330 0.001 هیدروژن

 

 مختلف   نسبتهای هوا به کربننسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-22) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت هوا به کربن  

 1ناحیه 

 0.169 0.177 0.178 0.180 0.182 0.182 0.182 نسبت کربن 

 0.656 0.693 0.701 0.709 0.718 0.721 0.724 نسبت هیدروژن

 0.175 0.130 0.121 0.111 0.101 0.096 0.094 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.173 0.180 0.181 0.183 0.184 0.185 0.185 نسبت کربن 

 0.656 0.694 0.702 0.710 0.719 0.723 0.725 نسبت هیدروژن

 0.171 0.127 0.117 0.107 0.097 0.092 0.091 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.187 0.190 0.190 0.191 0.191 0.191 0.191 نسبت کربن 

 0.618 0.669 0.680 0.691 0.703 0.708 0.711 نسبت هیدروژن

 0.195 0.141 0.129 0.118 0.106 0.101 0.098 نسبت اکسیژن

این ضترایب در  .نیاز جهت استتفاده در روش فعالیت کربن به دستت می آیدبا استتفاده از مقادیر بدستت آمده برای غلظت واکنش ضترایب مورد 
 کاهش و کربن اکستیددی و آب غلظت افزایش دلیل  به  شتده  ارائه نتایج  استاس  بر  .نشتان داده شتده استت  (106-6( تا )6-104)شتکلهای 
همانطور که در شتکل    ،ضتریب کلی و لگاریتم طبیعی آنبا افزایش این ضترایب  . دیاب می  افزایش واکنش  سته هر  فعالیت  ضترایب نمتا غلظت
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 (6-23)در جدول  ضترایبمقادیر این  .کاهش می یابدکربن   یابد و امکان نشتستتافزایش می  ،نشتان داده شتده استت(  6-108)و    (10۷-6)
 .ارائه شده است

 
 مختلف  نسبتهای هوا به کربنضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-23) جدول

 1 0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0 نسبت هوا به کربن  

 ناحیه اول 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند شکست متان

8.81E-05 8.34E-05 7.87E-05 8.49E-05 9.00E-05 9.43E-05 1.05E-04 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند بودوارد 

1508.49 1638.81 1887.35 2083.44 2296.10 2527.99 4104.87 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند سنتز معکوس 

1700.49 1868.40 2178.79 2417.24 2676.70 2959.93 4885.86 

 2104.21 705.48 553.16 427.39 323.64 255.46 226.08 ضریب کلی فعالیت کربن  

لگاریتم طبیعی ضریب کلی  
 فعالیت کربن  

5.42 5.54 5.78 6.06 6.32 6.56 7.65 

 ناحیه دوم 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند شکست متان

1.06E-04 1.01E-04 9.58E-05 1.04E-04 1.11E-04 1.17E-04 1.34E-04 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند بودوارد 

891.56 957.88 1095.32 1215.51 1343.23 1480.52 2391.14 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند سنتز معکوس 

1083.83 1180.14 1370.48 1527.98 1696.53 1878.36 3087.61 

 988.13 324.21 252.21 192.80 143.80 114.21 102.61 ضریب کلی فعالیت کربن  

لگاریتم طبیعی ضریب کلی  
 فعالیت کربن  

4.63 4.74 4.97 5.26 5.53 5.78 6.90 

 ناحیه سوم 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند شکست متان

1.53E-04 1.49E-04 1.46E-04 1.67E-04 1.87E-04 2.08E-04 3.22E-04 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند بودوارد 

411.69 431.15 476.27 509.06 545.04 585.12 891.20 

ضریب فعالیت کربن برای  
 فرایند سنتز معکوس 

501.26 531.48 597.49 643.83 693.56 747.73 1136.03 

 326.14 91.18 70.83 54.65 41.61 34.13 31.58 ضریب کلی فعالیت کربن  

لگاریتم طبیعی ضریب کلی  
 فعالیت کربن  

3.45 3.53 3.73 4.00 4.26 4.51 5.79 
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 تاثیر افزودن هوا بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-88) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت متان در طول پیل سوختی اکسید جامد هوا تاثیر افزودن  ( 6-89) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-90) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت مونوکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد هوا تاثیر افزودن  ( 6-91) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-92) شکل 

 

 تاثیر افزودن بخار آب بر روی توزیع غلظت دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-93) شکل 
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 تاثیر افزودن هوا بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-94) شکل 

 

 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر افزودن هوا بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-95) شکل 
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 کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد تاثیر افزودن هوا بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید   ( 6-96) شکل 

 

 

 بر روی نسبت کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-97) شکل 
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 بر روی توزیع نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-98) شکل 

 

 آب بر روی نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد هوا  تاثیر افزودن  ( 6-99) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه   ب  هواتاثیر افزودن  ( 6-100) شکل 

 

 

 تاثیر افزودن هوا بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی  ( 6-101) شکل 
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 تاثیر افزودن  هوا بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-102) شکل 
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 بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی تاثیر افزودن  هوا  ( 6-103) شکل 

 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-104) شکل 
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 بر روی اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-105) شکل 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-106) شکل 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

167 

 

 بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد هوا تاثیر افزودن  ( 6-107) شکل 

 

 بر روی لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  هواتاثیر افزودن  ( 6-108) شکل 
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 کربنبررسی تاثیر افزودن دی اکسید  -8-6

یکی دیگر از واکنش دهنده هایی که در این مطالعه افزودن آن جهت جلوگیری از نشتستت کربن و حذف کربن رستوب کرده مورد بررستی  
تواند در فرآیند بودوارد شترکت کند و که می  ،باشتدمیجهت این واکنش دهنده از آن  . اهمیتاکستید کربن می باشتد، دیقرار گرفته استت

  ،اکستیژن نیز می باشتد  دارای دواز طرف دیگر این گاز به همراه یک اتم کربن  هد.حرکت د هواکنش را به ستمت مصترف کربن نشتستت کرد
یکی دیگر از   .نشتستته کربن دارای اهمیت می باشتد  از که با توجه به اهمیت اکستیژن در دیاگرام سته تایی جهت قرار گرفتن در ناحیه عاری

حضتور آن در محصتولت واکنش ناشتی از اکستیداستیون مونوکستید کربن می باشتد و می توان آن را از دهنده  دلیل بررستی این واکنش  
 .خروجی سیستم بازیابی کرد و دوباره به سیستم اضافه کرد

تا ( 6-23)جداول  در نتایج و انجام متان  به  کربن  اکستیددی  مختلف  هاینستبت برای  ستازی  شتبیه  شتده،  تهیه  مدل  از استتفاده  با  در این راستتا
 (6-114)شتکل  در و رفتمی  انتظار که  طور همان کربن  اکستیددی  . با افزودنارائه شتده استت  (129-6)  تا  (6-109) های شتکل( و  26-6)

با این افزایش و با توجه به اهمیت آن در واکنش   یابد. میافزایش    ل ستتتوختیغلظت این واکنش دهنده در پی  ،نشتتتان داده شتتتده استتتت
( 6-110)شکل   ناین موضوع منجر به کاهش غلظت متا .مینگ با دی اکسید کربن نرخ واکنش به میزان قابل توجهی افزایش می یابدوررف

  ،شتود غلظت دی اکستید کربن نستبت به غلظت آب باعث می بیشتتراز طرف دیگر افزایش    .فرمینگ با بخار می شتودر و کاهش نرخ واکنش
واکنش منفی و  این اکستید کربن به متان در ستوخت ورودی نرخدی نرخ واکنش انتقال آب گاز کاهش پیدا کند و حتی در نرخ بالی نستبت

  .به سمت مصرف دی اکسید کربن و تولید آب حرکت کند
 مختلف  نسبتهای دی اکسید کربن به متاننرخ فرایندها در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-24) جدول

 4/CH2CO 0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 1 

 ناحیه اول

 2.90 3.91 4.70 4.70 5.24 5.91 6.72 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 4.16- 0.18 1.77 1.77 2.45 3.02 3.51 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 26.16 19.46 15.50 15.50 13.10 10.33 7.10 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه دوم 

 1.65 2.27 2.75 2.75 3.08 3.48 3.98 نرخ فرایند رفورمینگ با بخار 

 2.72- 0.78 2.12 2.12 2.73 3.30 3.84 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 23.17 17.13 13.49 13.49 11.29 8.76 5.84 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 ناحیه سوم 

 0.45 0.89 1.27 1.27 1.55 1.89 2.34 رفورمینگ با بخار نرخ فرایند 

 5.22 5.79 5.31 5.31 4.85 4.21 3.38 گاز -نرخ فرایند انتقال آب

 9.66 9.74 8.52 8.52 7.55 6.30 4.72 نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن 

 

نشتان داده شتده استت منجر به افزایش غلظت آب در پیل ستوختی   (6-113)همان طور که در شتکل    گاز-منفی شتدن نرخ واکنش انتقال آب
که این موضتوع در کنار  ،علاوه بر این کاهش نرخ واکنش انتقال آب گاز باعث تولید مونوکستید کربن و مصترف هیدروژن می شتود،  می شتود

با بخار منجر به افزایش نستتتبت مونوکستتتید کربن به    رفرمینگفرمینتگ با دی اکستتتیتد کربن و کاهش نرخ واکنش رافزایش نرخ واکنش 
سته  درغلظت ها   نرخمقادیر مربوط به   .می شتود و غلظت مونوکستید کربن افزایش و غلظت هیدروژن را کاهش می دهد یهیدروژن تولید

 .ارائه شده است (6-2۵)متان های مورد بررسی قرار گرفته در جدول به ناحیه مختلف برای نسبت دی اکسید کربن 
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 مختلف  نسبتهای دی اکسید کربن به متانغلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-25) جدول

 4/CH2CO 0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 1 

 ناحیه اول

 0.123 0.196 0.222 0.255 0.297 0.350 0.422 متان

 0.119 0.102 0.098 0.095 0.091 0.087 0.083 آب

 0.170 0.104 0.092 0.079 0.067 0.053 0.037 کربن دی اکسید 

 0.342 0.306 0.290 0.269 0.242 0.206 0.160 مونوکسید کربن

 0.246 0.292 0.298 0.302 0.304 0.304 0.299 هیدروژن

 ناحیه دوم 

 0.118 0.192 0.219 0.253 0.295 0.350 0.423 متان

 0.106 0.089 0.086 0.082 0.079 0.075 0.071 آب

 0.161 0.097 0.085 0.073 0.061 0.048 0.033 دی اکسید کربن 

 0.360 0.321 0.304 0.282 0.253 0.217 0.168 مونوکسید کربن

 0.255 0.300 0.306 0.310 0.312 0.311 0.305 هیدروژن

 ناحیه سوم

 0.043 0.115 0.144 0.181 0.228 0.288 0.368 متان

 0.082 0.060 0.057 0.054 0.052 0.050 0.048 آب

 0.116 0.062 0.054 0.047 0.040 0.033 0.025 دی اکسید کربن 

 0.456 0.412 0.390 0.269 0.242 0.206 0.217 مونوکسید کربن

 0.304 0.351 0.356 0.358 0.356 0.351 0.341 هیدروژن

 

نستبت های سته عنصتر هیدروژن و اکستیژن و کربن با استتفاده از غلظت تایی دیاگرام ستهجهت بررستی نشتستت کربن با استتفاده از در ادامه  
  بودن ثابت و کربن  اکستیددی  افزایش (، با120-6( تا )118-6بر استاس نتایج ارائه شتده در شتکلهای ) .واکنش دهنده ها به دستت می آید

با توجه به مقادیر ارائه شتده  .ستیژن افزایش و نستبت هیدروژن کاهش می یابداک  و کربن  نستبت ،رفتمی  انتظار که  طور همان جریان چگالی
نتایج ارائه شتده در نستبت اکستید   . بر استاسمختلف در دیاگرام سته تایی نشتان داده شتده استت  سته ناحیهنقاط عملکردی در (  26-6)در جدول 

نشتتستتت عاری از و برای مقادیر بالتر از آن در ناحیه  یه  ناحموقعیت عملکردی از نظر نشتتستتت کربن در مرز دو ،  ۵/0کربن به متان برابر با 
نشتستت کربن در پیل ستوختی اکستید جامد از اکستید کربن نیز می توان دی  با افزودن ،موضتوعی که نشتان می دهد .گیردکربن قرار می

 . نیز افزایش داد آن راجلوگیری کرد و همچنین نرخ حذف 
 مختلف   نسبتهای دی اکسید کربن به متاننسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-26) جدول

 
4/CH2CO 0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 1 

 1ناحیه 

 0.239 0.217 0.211 0.205 0.198 0.191 0.183 نسبت کربن 

 0.460 0.562 0.588 0.617 0.649 0.684 0.724 نسبت هیدروژن

 0.301 0.221 0.200 0.178 0.153 0.125 0.094 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.244 0.221 0.215 0.209 0.201 0.194 0.185 نسبت کربن 

 0.455 0.560 0.587 0.616 0.649 0.685 0.725 نسبت هیدروژن

 0.301 0.219 0.198 0.175 0.150 0.122 0.090 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.260 0.235 0.228 0.220 0.211 0.201 0.191 نسبت کربن 

 0.415 0.528 0.558 0.591 0.628 0.668 0.712 نسبت هیدروژن

 0.325 0.237 0.214 0.189 0.161 0.131 0.098 نسبت اکسیژن
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نتایج  ،عملکرد ستیستتم از نظر نشتستت کربن که بر استاس فعالیت کربن برای سته واکنش مختلف تعریف می شتوددر روش دوم برای بررستی  
چرا که ضتریب دو ،  با مطالعات قبلی کمی متفاوت استتاین نتایج   .نشتان داده شتده استت (6-12۷)تا   (6-12۵)در شتکل های   بدستت آمده

ضتریب فعالیت کربن در فرآیند    بررستیدر این  .واکنش بودوارد و ستنتز معکوس از یک روند افزایشتی و کاهشتی مشتخص پیروی نمی کند
اما   ،چرا که کاهش غلظت متان نستبت به هیدروژن بیشتتر استت ،شتکستت متان با افزایش نستبت دی اکستید کربن به متال افزایش می یابد

غییرات غلظت دی اکستتید کربن مونوکستتید کربن و روند تاز انجا که و ستتنتز معکوس    واکنشتتهای بودوارد ربرای ضتترایب فعالیت کربن د
در نتیجه میزان ضترایب این دو واکنش همانطور که در   ،همچنین غلظت آب به حاصتلضترب غلظت مونوکستید کربن و هیدروژن ثابت نیستت

 .ابتدا کاهشی و سپس افزایش می یابد ،نشان داده شده است (6-12۷)و  (6-126)شکل های 
 مختلف  نسبتهای دی اکسید کربن به متانضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-27) جدول

 
4/CH2CO 0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 1 

 ناحیه اول

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

8.71E-
05 

1.08E-
04 

1.28E-
04 

1.47E-
04 

1.63E-
04 

1.77E-
04 

2.01E-
04 

 1519.71 1156.30 1133.06 1136.43 1177.44 1279.52 1500.87 فرایند بودوارد ضریب فعالیت کربن برای 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

1693.77 1363.45 1214.92 1146.03 1121.92 1127.42 1403.31 

 428.59 231.30 207.70 191.02 183.01 188.22 221.44 ضریب کلی فعالیت کربن 

 6.06 5.44 5.34 5.25 5.21 5.24 5.40 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه دوم 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

1.05E-
04 

1.31E-
04 

1.56E-
04 

1.81E-
04 

2.03E-
04 

2.22E-
04 

2.62E-
04 

 968.33 732.74 715.96 714.95 735.24 787.49 892.36 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

1085.38 877.54 783.00 738.85 723.34 726.89 904.61 

 229.85 118.36 105.06 95.38 89.93 90.32 101.41 ضریب کلی فعالیت کربن 

 5.44 4.77 4.65 4.56 4.50 4.50 4.62 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

ناحیه  
 سوم

ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست 
 متان

1.50E-
04 

2.03E-
04 

2.65E-
04 

3.36E-
04 

4.18E-
04 

5.11E-
04 

1.02E-
03 

 431.72 283.55 275.95 278.82 295.60 334.51 418.75 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز  
 معکوس

510.04 401.69 350.94 327.08 319.44 323.54 461.05 

 203.38 46.86 36.87 30.65 27.44 27.27 32.04 ضریب کلی فعالیت کربن 

 5.32 3.85 3.61 3.42 3.31 3.31 3.47 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 

 (6-129)و  (6-128)نتایج به دستتت آمده از مقادیر مربوط به ضتتریب فعالیت کلی و همچنین لگاریتم طبیعی آن در شتتکل های   در ادامه 
به دلیل تغییرات متضتاد ضتریب فعالیت کربن واکنش شتکستت   ۵/0تا  0بر استاس نتایج بدستت آمده برای نستبتهای .  نشتان داده شتده استت

 جهتبه دلیل هم   ،1اکستیدکربن به متان برابر با دیاما برای نستبت   ،تغییرات کمی استت ضتریب کلی دارای متان با دو واکنش دیگر دارای
تا نیم تاثیری بر   0به این معنی که افزودن دی اکسید کربن در نسبت دی اکسید کربن به متان بین .  یابدواکنش افزایش می  3شدن ضریب 

 .شودبالتر منجر به کاهش امکان نشست کربن میاما برای مقادیر  ،جلوگیری از نشست کربن ندارد
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 تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-109) شکل 

 
 

 بر روی توزیع غلظت متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-110) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-111) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت مونوکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-112) شکل 
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 بر روی توزیع غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-113) شکل 

 

 بر روی توزیع غلظت دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-114) شکل 
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 تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با بخار آب در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-115) شکل 

 

 گاز در طول پیل سوختی اکسید جامد -تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر روی نرخ فرایند انتقال آب ( 6-116) شکل 
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 تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر روی نرخ فرایند رفورمینگ با دی اکسید کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-117) شکل 

 

 بر روی نسبت کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-118) شکل 
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 بر روی توزیع نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-119) شکل 

 

 بر روی نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-120) شکل 
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 در طول پیل سوختی اکسید جامد بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه   دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-121) شکل 

 

 تاثیر افزودن  دی اکسید کربن بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی ( 6-122) شکل 
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 تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی ( 6-123) شکل 
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 تاثیر افزودن دی اکسید کربن بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی ( 6-124) شکل 

 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-125) شکل 

CO2/CH4=0

CO2/CH4=0.1

CO2/CH4=0.2

CO2/CH4=0.3

CO2/CH4=0.4
CO2/CH4=0.5

CO2/CH4=1

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

100

90

80

70

60

50

40

30

20

10

0
0/00 10/00 20/00 30/00 40/00 50/00 60/00 70/00 80/00 90/00 100/00

Carbon 
Depositition 

Oxygen

No 
Carbon Depositition 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

180 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-126) شکل 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-127) شکل 
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 بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-128) شکل 

 

 بر روی لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد  دی اکسید کربنتاثیر افزودن  ( 6-129) شکل 
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 بررسی تاثیر افزودن هیدروژن  -9-6

با بال بردن   .باشتدهیدروژن می  ،یکی از واکنش دهنده هایی که در بعضتی از مطالعات برای حذف کربن رستوب کرده استتفاده شتده استت
به طوری که کربن نشتست  ،حرکت داد ستمت تولید متان و مصترف کربن نشتستت کردهرا به   متانمی توان واکنش شتکستت   هیدروژنغلظت 

شود و از میجدا    ستدر این فرآیند کربن رسوب کرده بصورت گاز متان از روی سطح کاتالی  .کرده با هیدروژن واکنش دهد و تولید متان کند
آب به    ،هیدروژن علاوه بر این در واکنش های الکتروشتیمیایی شترکت می کند و حاصتل آن تولید آب می باشتد .شتودمیپیل ستوختی خارج 

دلیل نبود واکنش دهنده گاز مونوکستید کربن در این حالت می تواند با کربن نشتستت کرده واکنش دهد و فرآیند عکس گاز ستنتز را به ستمت 
 .مصرف کربن رسوب کرده و تولید گاز سنتز حرکت دهد

 100و   80 60،  ،40مخلوط هیدروزن با نیتروژن که غلظتهای هیدروژن در آنها به ترتیب    4با هدف بررستتی تاثیر هیدروژن در همین راستتتا 
با  .ارائه شتده استت  (29-6)  تا  (2۷-6)و جداول  (143-6)تا  (130-6)ستازی شتد و نتایج به دستت آمده در شتکل های شتبیهباشتد،  می  درصتد

که با   ،گازهای موثر در بررستی شتامل آب و هیدروژن می باشتد ،توجه به اینکه تنها گاز هیدروژن در واکنش الکتروشتیمیایی شترکت می کند
نشتتان داده شتتده استتت غلظت آن در پیل (  132-6)و    (131-6)افزایش غلظت هیدروژن در ورودی ستتیستتتم همانطور که در شتتکل های 

 .کاهش می یابد غلظت آبسوختی افزایش و 
 مختلف  هیدروژن  های  غلظتغلظت واکنش دهنده ها در مرکز سه ناحیه برای برای   ( 6-28) جدول

  % 100  % 80  % 60  % 40 غلظت هیدروژن  

 ناحیه اول
 0.219 0.268 0.291 0.307 آب

 0.781 0.529 0.310 0.099 هیدروژن

 ناحیه دوم 
 0.214 0.260 0.280 0.294 آب

 0.786 0.535 0.316 0.105 هیدروژن

 ناحیه سوم
 0.219 0.268 0.291 0.307 آب

 0.781 0.529 0.310 0.099 هیدروژن

صتفر می باشتد و  دارای کربنیدر بررستی نشتستت کربن نیز با استتفاده از دیاگرام سته تایی نستبت کربن با توجه به نبود هیچ واکنش دهنده 
نتایج بدست آمده در دیاگرام سه تایی شکل های  .نستبت هیدروژن با افزایش غلظت آن در ورودی افزایش و نستبت اکسیژن کاهش می یابد

ناشتی از   اکستیژنبر استاس نتایج ارائه شتده با کاهش غلظت هیدروژن به دلیل غلظت بالتر   .نشتان داده شتده استت  (138-6)تا    (6-136)
 .یابدمی افزایش کرده رسوب کربن حذف قابلیت و کمتر کربن نشست کان، امالی جریان به سوخت هیدروژن ورودیافزایش نسبت چگ

 مختلف  هیدروژن  های  غلظتنسبت کربن، هیدروژن و اکسیژن در مرکز سه ناحیه برای   ( 6-29) جدول
 % 100 % 80 % 60 % 40 غلظت هیدروژن  

 1ناحیه 

 0.000 0.000 0.000 0.000 نسبت کربن 

 0.901 0.856 0.805 0.725 نسبت هیدروژن

 0.099 0.144 0.195 0.275 نسبت اکسیژن

 2ناحیه 

 0.000 0.000 0.000 0.000 نسبت کربن 

 0.904 0.860 0.810 0.731 نسبت هیدروژن

 0.096 0.140 0.190 0.269 نسبت اکسیژن

 3ناحیه 

 0.000 0.000 0.000 0.000 نسبت کربن 

 0.902 0.857 0.806 0.726 هیدروژننسبت 

 0.098 0.143 0.194 0.274 نسبت اکسیژن

با افزایش غلظت هیدروژن ضتریب فعالیت   ،نشتان داده شتده استت  (143-6)تا  (  139-6) های  شتکل در که همانطور کربن  فعالیت  روش در
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 غلظت افزایش  با  نیز آن طبیعی لگاریتم و کلی ضتتریب ان. میزدیگر کاهش می یابد  واکنش دوضتتریب فعالیت  افزایش و  انمت  شتتکستتت
 .یابدمی افزایش کربن رسوب حذف ، امکانغلظت کاهش با ،شد داده نشان این روش نیز در نتیجه در و یابد می کاهش هیدروژن

 مختلف  هیدروژن  های  غلظتضرایب فعالیت کربن در مرکز سه ناحیه برای برای   ( 6-30) جدول
  % 100  % 80  % 60  % 40 غلظت هیدروژن  

 ناحیه اول

 7.36E+02 7.01E+03 1.92E+04 3.57E+04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 3.75E+11 7.23E+10 3.20E+10 1.58E+10 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 4.46E+11 7.20E+10 3.03E+10 1.41E+10 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 1.23E+26 3.65E+25 1.86E+25 7.96E+24 ضریب کلی فعالیت کربن 

 6.01E+01 5.89E+01 5.82E+01 5.73E+01 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه دوم 

 9.74E+02 8.40E+03 2.24E+04 4.07E+04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 2.73E+11 5.43E+10 2.46E+10 1.24E+10 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 3.10E+11 5.37E+10 2.33E+10 1.11E+10 ضریب فعالیت کربن برای فرایند سنتز معکوس

 8.23E+25 2.45E+25 1.28E+25 5.59E+24 ضریب کلی فعالیت کربن 

 5.97E+01 5.85E+01 5.78E+01 5.70E+01 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 ناحیه سوم

 1.15E+03 1.03E+04 2.62E+04 4.49E+04 ضریب فعالیت کربن برای فرایند شکست متان 

 3.55E+11 5.61E+10 2.40E+10 1.15E+10 ضریب فعالیت کربن برای فرایند بودوارد 

 3.72E+11 5.58E+10 2.37E+10 1.12E+10 برای فرایند سنتز معکوسضریب فعالیت کربن 

 1.52E+26 3.21E+25 1.49E+25 5.76E+24 ضریب کلی فعالیت کربن 

 6.03E+01 5.87E+01 5.80E+01 5.70E+01 لگاریتم طبیعی ضریب کلی فعالیت کربن 

 

 

 

 جامد تاثیر هیدروژن بر روی توزیع دما در طول پیل سوختی اکسید   ( 6-130) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر روی توزیع غلظت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-131) شکل 
 

 

 بر روی توزیع غلظت آب در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن تاثیر  ( 6-132) شکل 
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 تاثیر افزودن بخار آب بر روی توزیع نسبت هیدروژن در طول پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-133) شکل 

 

 نسبت اکسیژن در طول پیل سوختی اکسید جامد بر روی هیدروژن تاثیر  ( 6-134) شکل 



DOI: 10.30503/nripress.2020.308 
در  سازی عملکرد پیل سوختی اکسید جامد با هدف کاهش نشست کربن های بهینهبررسی تجربی و عددی روش

  رفورمینگ داخلی

 

186 

 

 در طول پیل سوختی اکسید جامد بر روی فاصله نقطه عملکردی از خط جدا کننده دو ناحیه  هیدروژنتاثیر  ( 6-135) شکل 

 

 تاثیر افزودن  هیدروژن بر نشست کربن برای ناحیه اول در دیاگرام سه تایی  ( 6-136) شکل 
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 تاثیر افزودن  هیدروژن بر نشست کربن برای ناحیه دوم در دیاگرام سه تایی  ( 6-137) شکل 
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 تاثیر افزودن  هیدروژن بر نشست کربن برای ناحیه سوم در دیاگرام سه تایی ( 6-138) شکل 

 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند شکست متان در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن تاثیر  ( 6-139) شکل 
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 بر روی اکتیویته کربن در فرایند بودوارد در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن تاثیر  ( 6-140) شکل 

 

 بر روی اکتیویته کربن در فرایند عکس تولید گاز سنتز در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن  تاثیر ( 6-141) شکل 
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 بر روی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن تاثیر  ( 6-142) شکل 

 

 بر روی لگاریتم طبیعی اکتیویته کلی کربن در طول پیل سوختی اکسید جامد هیدروژن تاثیر  ( 6-143) شکل 
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 نتایج تجربی -10-6

از مطالعات تجربی جهت اعتبار ستنجی روش عددی برای بررستی روش های جلوگیری و یا حذف نشتستته   ،در این مطالعه ستعی شتده استت
  طیف ستنجی،  تصتویربرداری با استتفاده از میکروستکوپ الکترونی روبشتی،  منحنی جریان ولتاژ  هایدر این راستتا از آزمون  .کربن استتفاده شتود

در آزمون منحنی جریان ولتاژ پیل ستوختی با .  برای انجام مطالعات تجربی استتفاده شتده استت 2و نقشته عنصتری  1ایکس پرتو  نرژیا پراش
با قراردادن پیل ستوختی در   ستپس .شتودمهیا و در کوره جهت انجام تستت قرار داده می  ،توجه به آنچه که در آماده ستازی ستل اشتاره شتد

که با  منحنیاین  .ولتاژ مربوط به هر جریان مشخص می شود و در نهایت منحنی جریان ولتاژ به دست می آید ،چگالی جریان های مختلف
دستت آمده استت برای حالتی که از متان خالص به عنوان ستوخت مصترفی استتفاده شتده استت و همچنین بهدف صتحه گذاری مدل عددی 

با توجه به نتایج ارائه شتده مشتاهده می   .نشتان داده شتده استت  (14۵-6)و    (144-6)ترکیب متان و هوا به دستت آمده و در شتکل های برای  
به طوری که ماکستتیمم توان تولیدی با   ،ن هوا اضتتافه شتتود افت قابل توجهی دارداکه منحنی ولتاژ جریان در حالتی که به همراه مت  ،شتتود

برابر    ،افزوده می شتود  تانبه م ررمودر حالی که این میزان برای حالتی که هوا به عنوان رف  ،می باشتد  وات ۵4/0رابر با ستوخت متان خالص ب
می  ستتچرا که به دلیل افزوده شتدن اکستیژن کاتالی  ،باشتد  نیکلمی تواند ناشتی از افت اکتیویته کاتالیستت    موضتوعاین .  می باشتد 22/0با 

 .تواند در چرخه اکسایش احیا قرار گیرد و عملکرد آن دچار اختلال شود

 

 منحنی جریان ولتاژ برای متان خالص  ( 6-144) شکل 

 

1 Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS)  

2 Elemental Map 

http://jonaisl.maragheh.ac.ir/article_60797_85af7e90f1c5f8c8e8bcd3d6bfa39d49.pdf
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 منحنی جریان ولتاژ برای متان به همراه هوا ( 6-145) شکل 

 لپیاز به همین منظور   .در بخش دوم مطالعات تجربی همانطور که اشتاره شتده استت از تصتویربرداری الکترونی روبشتی استتفاده شتده استت
نتایج به دستت آمده در شتکل   صتورت گرفته استت وتصتویربرداری الکترونی روبشتی  که تحت آزمایش با ستوخت متان بوده استت،  ستوختی  
 .نشان داده شده است (1۵1-6) تا  (146-6)های 

نتایج حاصتل از آنالیز   (1۵1-6( تا )149-6و شتکلهای )از میکروستکوپ الکترونی روبشتی  حاصتلتصتاویر    (148-6( تا )146-6) هایشتکل 
در هر  . با توجه به نتایج ارائه شتدهرا نشتان می دهد  ایکس مربوط به سته ناحیه تعریف شتده در پیل ستوختی پرتو  نرژیا پراش  طیف ستنجی
ناحیه مقادیر  3صتورت گرفته برای مرکز هر   ایکس  پرتو نرژیا  پراش طیف ستنجیبر استاس آنالیز  .نشتستت کربن مشتاهده می شتود سته ناحیه

در نیز تهیه و   1علاوه بر این آزمایشها، نقشه عنصری از نشست کربن در ناحیه   .می باشتد درصتد 8و  4/44،  ۷/4۵کربن رستوب کرده برابر با 
باشتد، نشتان و همپوشتانی آنها می YSZنیکل، کربن،   که شتامل  نقشته عنصتری نشتان داده شتده استت. این  (1۵۷-6( تا )1۵2-6شتکلهای )

 شود.دهد، که کربن رسوب کرده کاملا بر روی سطح نیکل نشسته است و تمرکز کاتالیست نیکل منجر به تمرکز کربن رسوب کرده میمی
مطالعه دکتر  در این مطالعه تجربی علاوه بر نتایج حاصتل از پیل ستوختی که با ستوخت متان خالص مورد آزمایش قرار گرفته استت، از نتایج 

و   فرنک و همکاران نیز استتفاده شتده استت. در این مطالعه تاثیر استتفاده از هوا به عنوان رفورمر بصتورت تجربی مورد بررستی قرار گرفته استت
( نشتان 1۵9-6( و )1۵8-6در ستطح آند و همچنین در داخل آند در شتکلهای )  ایکس پرتو  نرژیا پراش  طیف ستنجینتایج حاصتل از آنالیز 

دچار نشتستت درصتد  ۷3/۵در حدود بر روی ستطح ستاعت کارکرد مداوم  120داده شتده استت. بر استاس نتایج ارائه شتده، پیل ستوختی بعد از 
باشتد. از طرف دیگر با توجه به ستاعات کارکرد آن میزان کمی میو در داخل اند کربنی مشتاهده نشتده استت. این مقادیر   کربن شتده استت

. مقادیر مربوط به اکستیژن در ستطح آند و در باشتددهنده اکستید نیکل میباشتد، که نشتانئه شتده میزان اکستیژن مینکته مهم در نتایج ارا
باشتد و به دلیل نرخ بالی دهد، ستطح آند بیشتتر در معرض اکستیژن میباشتد، که نشتان میمی درصتد ۵4/3و    19/8داخل آن به ترتیب  

ماند. از طرف دیگر مقادیر ارائه شتتده برای واکنش اکستتیداستتیون کامل و جزئی مقدار کمتری اکستتیژن برای نفوذ به داخل آند باقی می
 باشد. اکسیژن، تایید کننده دلیل ارائه شده برای کاهش ماکزیمم توان تولیدی در این حالت می
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 برای پیل سوختی با سوخت متان ناحیه اولتصویر حاصل از میکروسکوپ الکترونی روبشی در مرکز  ( 6-146) شکل 
 

 

 تصویر حاصل از میکروسکوپ الکترونی روبشی در مرکز ناحیه دوم برای پیل سوختی با سوخت متان ( 6-147) شکل 
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 تصویر حاصل از میکروسکوپ الکترونی روبشی در مرکز ناحیه سوم برای پیل سوختی با سوخت متان  ( 6-148) شکل 
 

 

 

 از ناحیه اول برای پیل سوختی با سوخت متان  ایکس  پرتو نرژیا  پراش طیف سنجیآنالیز  ( 6-149) شکل 
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 از ناحیه دوم برای پیل سوختی با سوخت متان  ایکس  پرتو نرژیا  پراش طیف سنجیآنالیز  ( 6-150) شکل 

 

 از ناحیه سوم برای پیل سوختی با سوخت متان  ایکس  پرتو نرژیا  پراش طیف سنجیآنالیز  ( 6-151) شکل 
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 نقشه عنصری نیکل از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-152) شکل 

 

 از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  YSZنقشه عنصری  ( 6-153) شکل 
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 نقشه عنصری کربن از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-154) شکل 

 

 نقشه عنصری همپوشانی نیکل و کربن از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  ( 6-155) شکل 
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 از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  YSZنقشه عنصری همپوشانی کربن و  ( 6-156) شکل 

 

 

 از مرکز پیل سوختی اکسید جامد  YSZنقشه عنصری همپوشانی نیکل، کربن و   ( 6-157) شکل 
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 از سطح آند برای پیل سوختی با سوخت متان به همراه رفورمر هوا  ایکس  پرتو نرژیا  پراش طیف سنجیآنالیز  ( 6-158) شکل 
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در این مطالعه به بررستی روشتهای جلوگیری و حذف با توجه به اهمیت رستوب کربن و تاثیر آن بر عملکرد پیلهای ستوختی اکستید جامد، 
با ، ستازی عددیستازی عددی و مطالعات تجربی پرداخته شتده استت. در شتبیهرستوب کربن در پیلهای ستوختی اکستید جامد با استتفاده از شتبیه

در صتورت استتفاده از روشتهای حجم محدود به دلیل  ،داردوجود ستازی پیل ستوختی اکستید جامد مدلتوجه به اینکه فیزیک های مختلفی در 
همگرایی مدل را با مشتکل مواجه  ، کهدر این روش با مقیاس های زمانی بستیار متفاوتی مواجه خواهیم بود ،استتفاده از شتار در مرز المان ها

که نرخ فرآیندهای  ، چرامشتکلات بیشتتری را ایجاد خواهد کرد ورمینگستتفاده از هوا به عنوان یک رفاین موضتوع در حالت ا .خواهد کرد
به همین دلیل در این مطالعه روش   .باشتداکستیدکربن بستیار متفاوت میمینگ با بخار و دیروفبا فرآیندهای ر  جزئی و کلی  اکستیداستیون

از این نرم   ،می باشتد  کامستولالمان محدود برای شتبیه ستازی انتخاب شتده استت و از آنجا که نرم افزار متداول بر استاس روش المان محدود 
 و انتقال جرم ،جریان آرام  ،ماژول های مورد استتتفاده در نرم افزار کامستتول انتقال حرارت  .افزار برای شتتبیه ستتازی استتتفاده شتتده استتت

 .باشد و هندسه انتخاب شده دو بعدی با محور تقارن مرکزی می باشدالکتروشیمیایی می
باشتد. نیاز به تعیین یک پارامتر جهت مقایسته نتایج عددی و با توجه به اینکه برای استتفاده از مدل تهیه شتده نیاز به اطمینان از صتحت می

های موجود در مطالعه تجربی از منحنی جریان ولتاژ استتفاده شتده برای صتحه گذاری با توجه به محدودیتباشتد. در این راستتا  تجربی می
علاوه بر این از تصتویربرداری میکروستکوپ الکترونی روبشتی برای درک و تحلیل بهتر در زمینه نشتستته کربن در مطالعات تجربی    .استت

 .استفاده شده است
این   با استتفاده از مدل توستعه داده شتده به بررستی تاثیر روشتهای مختلف بر جلوگیری و یا حذف رستوب کربن پرداخته شتد. مطالعهاین در 

افزودن دی اکستید کربن و ،  افزودن هوا،  افزودن بخار آب ،افزایش دما  ،کاهش سترعت جریان ورودی  ،شتامل افزایش چگالی جریان روشتها
 :که نتایج آن به صورت زیر می باشد ،استفاده از هیدروژل با غلظت های مختلف می باشد

اکستتیژن منجر به   یونهایافزایش چگالی جریان به دلیل بال بردن نرخ واکنش های الکتروشتتیمیایی و افزایش نیاز به حضتتور  -
عامل بستتیار مهمی در  . این افزایشمی شتتود یونها از ستتمت کاتد به آند و در نتیجه افزایش غلظت اکستتیژناین افزایش انتقال 

اما باید این را در نظر داشتتت ظرفیت انتقال این آنها توستتط الکترولیت محدود می  .جلوگیری و یا حذف رستتوب کربن می باشتتد
برای الکترولیت   ظرفیتابتدا حداکثر  ،بایستتتمی . به همین دلیلشتتود لیتباشتتد و افزایش آن می تواند منجر به تخریب الکترو

 .جریان مناسب مشخص شودو در نتیجه میزان چگالی انتقال یون 

چرا که کاهش ستترعت منجر به    ،می باشتتد حذف رستتوب کربنستترعت جریان نیز یک روش بستتیار موثر جهت جلوگیری و یا  -
نسبت جریان الکتریکی منجر به افزایش    ،در حالی که چگالی جریان ثابت باشد . این موضوعکاهش دبی ورودی ستوخت می شود

د که این امر ،رودر نتیجه نستبت یون های اکستیژن عبوری از الکترولیت نستبت به غلظت متان بال میشتود و میبه غلظت متان 
 .به میزان قابل توجهی منجر به جلوگیری و یا حذف رسوب کربن می شود

در این زمینه مطالعات زیادی صتورت گرفته استت و   .دمای کاری می باشتد ،پارامتر عملکردی دیگری که مورد بررستی قرار گرفت -
شتبیه ستازی صتورت گرفته در این مطالعه نشتان می   بدستت آمده ازنتایج   .در بعضتی موارد نتایج در تناق  با یکدیگر می باشتد

موقعیت  تاییاما با توجه به نتایج ارائه شتتتده در دیاگرام های ستتته    .یابدبا افزایش دما امکان نشتتتستتتت کربن کاهش می ،دهد
 .باشدن تغییرات کمی دارد و بنابراین دما پارامتر بسیار تاثیرگذاری بر نشست کربن نمیبعملکردی از نظر نشست کر

.  تاثیر گذاشت   کربناز طریق افزودن واکنش دهنده هایی به سوخت ورودی می توان بر نشست    ،علاوه بر تغییر شرایط عملکردی -
 قرار  بررستی مورد کربن اکستید  دی  و هوا  ،آب افزودن تاثیر  بر نشتستت کربن، اکستیژن  و هیدروژن اهمیت  به  توجه با  راستتا این در

تلف با هدف حذف کربن رستوب مخ های غلظت  با  تنهایی  به هیدروژن از استتفاده تاثیر سته واکنش دهنده، این  بر علاوه  .گرفت
 .کرده نیز مورد بررسی قرار گرفت

که افزودن   ه لستت،مشتخص شتد  ،ن اضتافه شتده استتاستازی واکنش دهنده هایی که به متبا بررستی نتایج به دستت آمده از شتبیه -
 .واکنش دهنده های اشاره شده امکان نشست کربن را به میزان بسیار زیادی کاهش می دهد

به    ،برخوردار استتها  دهندهدر میان واکنش دهنده اشتاره شتده تاثیر اکستیژن از اهمیت بستیار بیشتتری نستبت به ستایر واکنش  -
 .دارد /.۵تاثیری همانند افزودن آب با نسبت بخار به کربن دبی متان طوری که افزودن اکسیژن در حدود یک دهم 

  رستوبکه این واکنش دهنده همانند آب و اکستیژن می تواند منجر به جلوگیری و حذف  ،افزودن دی اکستید کربن نیز نشتان داد -
این امر به دلیل افزایش غلظت دی اکستید کربن در  .اگر چه تاثیر آن همانند دو واکنش دهنده آب و اکستیژن نیستت  .شتودکربن 
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از طرف دیگر   .پیل ستوختی و حرکت واکنش بودوارد به ستمت مصترف کربن و دی اکسید کربن و تولید مونوکسید کربن می باشد
با دی اکستید کربن و افزایش مصترف متان و کاهش غلظت آن که منجر به کاهش نرخ فرایند  رفورمینگافزایش بستیار زیاد نرخ 

 .می باشد تاثیرگذاری این از دلیل دیگر ،باشدمتان میشکست 

بخش قابل توجهی از واکنش دهنده های مورد نیاز جهت جلوگیری از نشتست کربن با استفاده از واکنش های الکتروشیمیایی که  -
شتتود و همین دلیل نیاز به افزودن این واکنش دهنده ها با مقادیر بال منجر به تولید دی اکستتید کربن و آب می شتتوند تولید می

نقطه عملکردی از نظر  ،۵/0در مطالعات صتتورت گرفته با نستتبت بخار به کربن و با دی اکستتید کربن به متان در حدود   .نیستتت
 .کربن می رسد تایی به مرز ناحیه عاری از نشست کربن در دیاگرام سه نشست

در این مطالعه از تصتویر برداری الکترونی روبشتی برای بررستی مدلهای نشتستت کربن استتفاده شتده استت. نتایج بدستت آمده نشتان  -
بینی نشتستت کربن پیشبرای  باشتد،  که بر مبنای نستبت سته عنصتر هیدروژن، اکستیژن و کربن میتایی  داد، که روش دیاگرام سته

بینی تادرستتت، قابلیت بالیی در بررستتی روند تغییرات را دارا عملکرد بهتری دارد. روش ضتتریب فعالیت کربن نیز علیرغم پیش
 باشد.می

 واکنشتهایدر شتبیه ستازی پیل ستوختی و   ،های مربوط به جلوگیری و حذف رستوب کربنعلاوه بر نتایج به دستت آمده از بررستی روش
 :رمینگ نیز نتایج زیر به دست آمده استوفر

به طوری که این روابط بر توزیع غلظت واکنش   ،مربوط به ستتینتیک واکنش ها از اهمیت بستتیار زیادی برخوردار استتتروابط   -
به همین دلیل نیاز   ،انتخاب هر کدام از این ستینتیک ها می تواند به نتایج متفاوتی منجر شتود  .دهنده ها بستیار تاثیر گذار باشتد

 .ها مطالعات بسیار بیشتری صورت گیرداست تا در زمینه سینتیک این واکنش

کستیداستیون امکان انجام دو واکنش ا  ،استتفاده شتود و به ورودی ستیستتم اضتافه شتود ررمودر حالتی که از هوا به عنوان یک رف -
برابر نرخ  10 حدود در  کامل اکستتیداستتیون واکنش  نرخ که  ،استتت داده نشتتان  آمده  بدستتت ایج. نتجزئی و کامل وجود دارد

تولید گاز ستنتز علیرغم حضتور اکستیژن بیشتتر از طریق انجام دو واکنش  ،دهداکستیداستیون جزئی می باشتد و این نشتان می
در واقع حضتور اکستیژن منجر به تولید هیدروژن و مونوکستید کربن از   .دی اکستید کربن و بخار آب تولید می شتود  با رفورمینگ

 .طریق غیر مستقیم می شود

که با توجه به حضتور متان تولید مونوکستیدکربن و انجام واکنش اکستیداستیون آن و تولید دی   ،شتده مشتخص شتد  انجامدر بررستی   -
با دی اکسید   رفورمینگهمین دلیل در نظر گرفتن دو واکنش اکسیداسیون مونوکسید کربن و    ، بهناپذیر استاکسید کربن اجتناب

  ، که این موضتوع  ،پوشتی شتده استتدر بستیاری از مطالعات از این دو واکنش چشتم . در حالی کهستازی الزامی استتکربن در شتبیه
 .دقت محاسبات را به میزان قابل توجهی کاهش می دهد

بته طوری کته بتا افزایش دمتا نرخ این فراینتدهتا بته میزان قتابتل توجهی افزایش  ،رمینتگ دمتا نقش مهمی داردوفردر نرخ فراینتدهتای   -
 رفورمینگ با دیاما در فرآیند   .تاثیرگذار استت آبن و ابا بخار حاصتلضترب غلظت مت رفورمینگدر فرایند  به غیر از دما .یابدمی

  ضتریب   از ناشتی موضتوع این .باشتد  می نامت با  آناکستید کربن تاثیر غلظت دی اکستید کربن حتی بیشتتر از حاصتل ضترب غلظت 
به طوری که تغییرات غلظت دی اکستید کربن باعث تغییرات زیاد   ،اشتدبمی  کاتالیستت روی  بر کربن  اکستیددی  پایین بستیار جذب

منجر ، یابدمیحالتی که حاصتلضترب غلظت دو واکنش دهنده کاهش تواند، در موضتوع حتی میاین  .در نرخ این واکنش می شتود
 .شودبا دی اکسید کربن فورمینگ به افزایش نرخ واکنش ر

ها نستبت به دو واکنش نرخی واکنش ،با توجه به روابط ستینتیکی موجود ،در شتبیه ستازی واکنش های اکستیداستیون جزئی و کامل -
صترف این دو واکنش می شتود متان موجود   ،ی که اکستیژن وجود داشتته باشتدیکه در فضتا  ،باشتدمیبه حدی زیاد    دیگر رفورمینگ

 .رمینگ با بخار و دی اکسید کربن صرف نظر کردوفربایست از دو واکنش میو عملا 

، نتایج بدست آمده نشان کربن از دو روش دیاگرام سه تایی و فعالیت کربن استفاده شده است  در این مطالعه برای بررستی نشتست از آنجا که
 مطالعات با این نتایج مقایستهباشتد. دهد، که جوابهای بدستت آمده از دو روش اشتاره شتده در بستیاری از موارد در تناق  با یکدیگر میمی

روش فعالیت کربن با توجه به اینکه بر استاس غلظت واکنش دهنده اما  .عملکرد بستیار بهتری دارد  تایی  سته  دیاگرام  روش ،داد  نشتان  تجربی
تحلیل روند تغییرات ،  برای  خلاف روش دیاگرام سه تایی که بر اساس نسبت سه عنصر کربن هیدروژن و اکسیژن می باشدبرها می باشد و  
 باشد.مناسبتر می
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