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Аннотация

С целью разработки каталитической технологии переработки угольного метана в водородсодержащий газ 
проведен термодинамический анализ реакции три-риформинга метана (ТРМ) и исследовано влияние темпе-
ратуры (600–850 °С), времени контакта (0.04–0.15 с), линейной скорости подачи реагентов (80–240 см/мин) и 
состава реакционной смеси (CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / He = 1 : (0.3–0.5) : (0.2–0.5) : (0.1–0.3) : (2.9–3.2)) на конвер-

сию исходных реагентов и выход целевых продуктов в процессе ТРМ с использованием нанесенного Ni-
содержащего катализатора. Отмечено, что с увеличением температуры реакции ТРМ от 600 до 850 °С показа-
тели процесса возрастают (конверсия метана – 36 → 94 %, конверсия углекислого газа – 57 → 97 %, выход 
водорода – 37 → 91 %, выход монооксида углерода – 44 → 94 %, молярное соотношение H

2
/CO – 1.5 → 1.7) и 

при температуре 850 °С сопоставимы с равновесными значениями. Установлено, что варьирование значения 
O/C и состава окислителей позволяет регулировать показатели процесса ТРМ. Определены оптимальные ус-
ловия процесса ТРМ для достижения максимальной эффективности каталитической переработки угольного 
метана в водородсодержащий газ: температура – в диапазоне 800–850 °С, время контакта – 0.15 с, линейная 
скорость – 160 см/мин и молярное соотношение реагентов в сырье – CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 = 1 : 0.5 : 0.2 : 0.25.
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ВВЕДЕНИЕ

Стратегия устойчивого развития общества 
предполагает рациональное использование при-
родных ресурсов и применение экологичных 
природо-, энерго-, и материалосберегающих тех-
нологий [1]. Мировое сообщество прилагает зна-
чительные усилия для достижения 17 целей 
устойчивого развития (ЦУР), разработанных в 
2015 г. Организацией Объединенных Наций на 
перспективу развития до 2030 г. [2, 3]. Хотя все 
ЦУР взаимосвязаны, ключевую роль по сокра-
щению негативного антропогенного воздействия 
на окружающую среду играют меры, направ-

ленные на решение задач по ЦУР 7 “Недорого-
стоящая и чистая энергия”, ЦУР 12 “Ответ-
ственное потребление и производство” и ЦУР 13 
“Борьба с изменением климата”.

Топливно-энергетический комплекс, пред-
ставляющий собой систему добычи и производ-
ства топлива и энергии, их транспортировки, 
распределения и использования, – один из ос-
новных источников загрязнения окружающей 
среды. В Российской Федерации только на долю 
добычи угля, сырой нефти и природного газа 
приходится 56 % отходов производства и потреб
ления, ~22 % выбросов загрязняющих атмос-
феру веществ и ~2 % сброса загрязненных сточ-
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ных вод в поверхностные водные объекты [4]. 
В структуре выбросов парниковых газов доля 
энергетического сектора составляет 78 % [5]. 
Это соответствует 1597.7 млн т СО

2
-эквивалента 

в год, складывающихся в основном из выбросов 
углекислого газа (79.2 %), метана (14.5 %), окси-
да азота(I) (4.2 %), гидрофторуглеродов (1.9 %), 
перфторуглеродов (0.1 %) и гексафторида серы 
(0.1 %) [5].

Считается [6], что глобальное потепление, 
вызванное деятельностью человека, на четверть 
обусловлено выбросами метана. Метан относит-
ся к короткоживущим климатическим загряз-
няющим веществам и по сравнению с доиндус
триальной эпохой его концентрация удвоилась, 
достигнув за последние годы более 1800 частей 
на миллиард [7]. Сокращение выбросов мета-
на – возможность не только улучшить качество 
воздуха и противодействовать изменению кли-
мата в краткосрочной перспективе, но и рацио-
нально использовать это углеводородное сырье. 
Эффективными мерами сокращения эмиссии 
метана считается улавливание и утилизация 
метана, выделяющегося при дегазации уголь-
ных пластов и добыче угля, а также метана на 
выведенных из эксплуатации угольных шах-
тах [8, 9]. 

В качестве рациональных вариантов перера-
ботки угольного метана рассматривают такие 
технологии, как деструкция метана в факель-
ных установках, получение электрической и 
тепловой энергии в модульных теплоэлектро-
станциях, сжигание метановоздушной смеси в 
котлоагрегатах шахтных котельных, каталитичес
кое дожигание метана в газотурбинных установ-
ках, производство химических продуктов [8–10]. 
При средних концентрациях метана (30–50 об. %) 
в метановоздушной смеси для химической пе-
реработки угольного метана подходят процессы 
окислительного риформинга, целевым продуктом 
которых служит водородсодержащий газ [11–15]. 
Примеров каталитической переработки уголь-
ного метана немного. Разработан процесс окис-
лительной конверсии угольного метана в элек-
трохимической ячейке твердооксидного топлив-
ного элемента (ТОТЭ) с каталитически активным 
анодом [12, 13]. Механизм конверсии метановоз-
душной смеси на аноде ТОТЭ сложен и вклю-
чает химические реакции различных процессов: 
полного окисления, окислительного, парового и 
сухого риформинга, пиролиза метана и электро-
окисления. Для регулирования состава смеси и 
предотвращения риска взрыва использовалась 
деоксигенация сырья. Продемонстрированы вы-

сокие электрохимические показатели и хорошая 
стабильность работы катализатора при широком 
молярном соотношении O

2
/CH

4
 и низкой кон-

центрации CH
4
. При этом коэффициент полез-

ного действия (КПД) устройства составил ~38 %. 
В работе [14] риформинг угольного метана про-
веден в реакторе с двухслойной загрузкой по-
ристых наполнителей из Al

2
O

3
 и ZrO

2
. Показано, 

что эффективность процесса зависит от геоме-
трии пористых наполнителей, скорости потока 
и температуры предварительного нагрева реак-
ционной смеси. Максимальная концентрация H

2
 

в продуктах реакции составила ~12 об. %, КПД 
устройства – ~50 %. Предложен процесс авто-
термического риформинга угольного метана с 
использованием коммерческих никельсодержа-
щих катализаторов и карбоната кальция в ка-
честве сорбента для улавливания образующегося 
в качестве побочного продукта СО

2 
[15]. При 

конверсии метановоздушной смеси, содержащей 
30 об. % метана, получена смесь с концентрацией 
H

2
 ~45 об. % в расчете на сухой газ. Перспектив-

ным процессом для переработки угольного ме-
тана является три-риформинг (ТРМ), в котором 
окислительными агентами одновременно служат 
О

2
, H

2
O и СО

2
 [11]: 

3CH
4
 + 0.5O

2
 + H

2
O + CO

2
 → 4CO + 7H

2
� (1)

Путем варьирования состава сырья можно 
получать водородсодержащий газ необходимо-
го состава, а также регулировать тепловой эф-
фект процесса.

Цель данной работы – разработка каталити-
ческой технологии переработки угольного мета-
на в водородсодержащий газ путем проведения 
термодинамического анализа реакции ТРМ и ис-
следования влияния параметров процесса (тем-
пературы, времени контакта, линейной скорости 
подачи и состава реакционной смеси) на конвер-
сию (X) исходных реагентов и выход (Y) целе-
вых продуктов в присутствии нанесенного ни-
кельсодержащего катализатора.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ

Термодинамический анализ

Расчет термодинамических потенциалов (из-
менение энтальпии реакции, изменение сво-
бодной энергии Гиббса реакции) и показателей 
(конверсия реагентов, выход продуктов) про-
цесса ТРМ в условиях термодинамического рав-
новесия проводили при помощи программы 
ИВТАНТЕРМО (Россия). В основу алгоритма 
программы положен метод минимизации сво-
бодной энергии Гиббса [16].
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Методика синтеза катализатора

Катализатор Ce
0.2

Ni
0.8

O
1.2

/Al
2
O

3
 синтезиро-

ван золь-гель методом. Для этого носитель 
(γ + δ)-Al

2
O

3
 (сферические гранулы размером 

0.3–0.8 мм) смешивали с водным раствором сме-
си гексагидрата нитрата никеля(II), гексагидра-
та нитрата церия(III) и лимонной кислоты. За-
тем следовали этапы сушки под ИК-лампой и 
прокаливания в муфельной печи при 500 °С в 
течение 4 ч. Молярное соотношение лимонная 
кислота / (Ce + Ni) равно 0.25, содержание Ni – 
~10 мас. %, Ce – ~6 мас. %. Основные физико-
химические характеристики катализатора пред-
ставлены в работе [17].

Методика проведения каталитических тестов

Реакцию ТРМ проводили в проточном квар-
цевом реакторе (внутренний диаметр 11 мм) 
при атмосферном давлении, температуре 600–
850 °С, времени контакта 0.04–0.15 с, линейной 
скорости подачи 80–240 см/мин и молярном соот-
ношении реакционной смеси (CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / 

O
2
 / He = 1: (0.3–0.5) : (0.2–0.5) : (0.1–0.3) : (2.9–3.2)) 

в присутствии катализатора Ce
0.2

Ni
0.8

O
1.2

/Al
2
O

3
. 

Перед реакцией катализатор восстанавливали 
при 800 °С в течение 1 ч в токе смеси, состоя-
щей из 30 об. % H

2
 и 70 об. % Ar. Состав реакцион-

ной смеси анализировали методом газовой хро-
матографии на хроматографе “Кристалл 2000М” 
(Россия), после чего рассчитывали значения кон-

версии метана (X
CH4

, %), конверсии диоксида 
углерода (X

СО2
, %), выхода водорода (Y

H2
, %) и 

выхода СО (Y
СО

, %) [18, 19].

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

Термодинамический анализ

Расчет температурной зависимости измене-
ния энергии Гиббса (Δ

r
G0
Т
) для реакции ТРМ по-

казал, что отрицательные значения величи-
на Δ

r
G0
Т
 принимает при температуре (Т) выше 

360 °С (рис. 1). Соответственно, при стехиоме-
трическом составе реакционной смеси реакция (1) 
идет в прямом направлении при Т > 360 °C. 
В исследуемом диапазоне стандартная энталь-
пия реакции (Δ

r
H0
Т
) слабо зависит от температу-

ры и составляет 148±6 кДж/моль, следовательно, 
реакция – эндотермическая. Увеличение моляр-
ной доли кислорода выше стехиометрического 
значения позволяет улучшить энергоэффек-
тивность процесса за счет генерирования in situ 
энергии для эндотермических реакций. 

На рис. 2 показано влияние температуры 
на компонентный состав смеси и параметры 
процесса ТРМ. В низкотемпературной области 
(T < 400 °C) смесь содержит все исходные реа-
генты за исключением О

2
 и такие продукты, 

как H
2
, С, СО

2
 и H

2
O (см. рис. 2, а). Незначи-

тельное содержание H
2
, отсутствие О

2
 и СО при 

высоком содержании СH
4
, С, СО

2
 и H

2
O сви-

Рис. 1. Температурные зависимости стандартных значений энергии Гиббса (Δ
r
G0
Т
) 

и энтальпии (Δ
r
H0
Т
) реакции ТРМ. Здесь и на рис. 2 и 3: ТРМ – три-риформинг 

метана.
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детельствуют о реализации побочных реакций – 
полного окисления (2), метанирования (3, 4), вос-
становления (5, 6) и диспропорционирования (7): 
CH

4
 + 2O

2
 ↔ CO

2
 + 2H

2
O� (2)

CO + 3Н
2 
↔ CH

4
 + H

2
O� (3)

CO
2
 + 4Н

2
 ↔ CH

4
 + 2H

2
O� (4)

CO + Н
2
 ↔ C + H

2
O� (5)

CO
2
 + 2Н

2
 ↔ C + 2H

2
O� (6)

2CO ↔ CO
2
 + С� (7)

С увеличением температуры вклад этих ре-
акций убывает [20]. Как следствие, в среднетем-
пературной области (400 < T < 800 °C) наблю-
дается снижение молярных долей исходных 
реагентов и побочного продукта – углерода, в 
то время как увеличиваются молярные доли 
продуктов реакций риформинга и парциального 

окисления – H
2
 и СО. Повышение температуры 

процесса способствует протеканию эндотермичес
ких реакций парового (8) и углекислотного (9) 
риформинга. Однако при этом снижается вклад 
экзотермической реакции паровой конверсии 
СО (10), увеличивая конверсию СО

2
 и выход СО, 

но уменьшая молярное соотношение H
2
/CO.

CH
4
 + H

2
O ↔ CO + 3H

2
� (8)

CH
4
 + CO

2
 ↔ 2CO + 2H

2�
(9)

CO + Н
2
О ↔ CO

2
 + H

2
� (10)

В результате в области высоких температур 
(Т > 800 °C) доли исходных реагентов и побоч-
ных продуктов в составе реакционной смеси не-
значительны, а молярные доли H

2
 и СО дости-

гают предельных значений. Аналогичные зави-
симости от температуры наблюдаются и для 

Рис. 2. Зависимость равновесных значений молярных долей веществ (а), конверсии реагентов и выхода продуктов (б ), 
состава газовой смеси (в) и молярной доли углеродсодержащих веществ (г) от температуры реакции ТРМ. Условия 
реакции: состав реакционной смеси – стехиометрический: CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 = 3 : 1 : 1 : 0.5; концентрация реаген-

тов в исходной смеси, об. %: CH
4
 54.5, H

2
O 18.2, CO

2
 18.2, O

2
 9.1.
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показателей процесса ТРМ – конверсии исход-
ных реагентов и выхода целевых продуктов (см. 
рис. 2, б ). Начиная с 550 °С, значения конверсии 
CH

4
, CO

2
 и H

2
O и выхода H

2
 и CО возрастают и 

выходят на плато при 900 °С. Максимальная 
концентрация водорода в газовой смеси состав-
ляет ~60 об. % (см. рис. 2, в). Отметим, что в 
температурном диапазоне от 100 до 1000 °С при 
молярном соотношении О/C, равном 1, не уда-
ется избежать образования углеродистых отло-
жений (см. рис. 2, г), которые в средне- и высо-
котемпературной области могут формироваться 
при разложении метана:
CH

4
 ↔ С + 2H

2
� (11)

Однако повышение температуры позволяет по-
давить образование углерода и при 800 °С его вы-
ход, наблюдаемый в эксперименте, ниже 10 мас. %. 

При 850 °С и стехиометрическом составе ис-
ходной реакционной смеси рассчитанные рав-
новесные значения показателей процесса ТРМ 
составляют: X

CH4
 = 96 %, X

СО2
 = 92 %, Y

H2
 = 94 %, 

Y
СО

 = 92 %. Для достижения показателей, сопо-
ставимых с равновесными значениями, необхо-
дима разработка высокоактивного катализатора 
и оптимизация условий проведения процесса.

Каталитические тесты

Условия проведения процесса ТРМ варьиру-
ются в широких пределах [21–26]. Так, темпе-
ратура процесса выбирается в диапазоне 700–
850 °С, время контакта – 0.01–0.2 с, молярное 
соотношение компонентов CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / 

He = 1 : (0.2–0.8) : (0.2–1.0) : (0.1–0.4). Оптималь-
ные условия процесса определяются в зави-
симости от требований к составу получаемого 
водородсодержащего газа, а также от свойств 
используемого катализатора. На основании пре-
дыдущих исследований в данной работе применен 
многокомпонентный катализатор Сe

0.2
Ni

0.8
O

1.2
/

Al
2
O

3
, содержащий оксиды алюминия, церия и 

никеля. В [27] было показано, что конверсия 
биогаза и выход водорода в присутствии ката-
лизаторов Ce

1 – x
Ni

x
O

2 – x
/Al

2
O

3
 возрастают с уве-

личением содержания добавки Ce
1 – x

Ni
x
O

2 – x
 от 5 

до 20 мас. % или молярного соотношения Ni/Ce 
от 0.2/0.8 до 0.8/0.2. Эти результаты коррелиру-
ют с увеличением числа доступных активных 
центров Ni0 в условиях реакции и их устойчи-
востью к спеканию, реокислению и закоксовы-
ванию. В таком катализаторе оксид алюминия 
обеспечивает термическую стабильность ката-
лизатора, диоксид церия служит кислородным 
буфером и участвует в активации кислородсо-

держащих молекул, а никель проявляет высо-
кую эффективность в активации метана.

В табл. 1 и на рис. 3 представлены результа-
ты исследования влияния температуры, време-
ни контакта, линейной скорости подачи и состава 
реакционной смеси на показатели реакции ТРМ 
в присутствии катализатора Ce

0.2
Ni

0.8
O

1.2
/Al

2
O

3
. 

Установлено, что для ТРМ показатели реакции 
в области температур 600–800 °С, как правило, 
ниже значений, рассчитанных для условий тер-
модинамического равновесия (см. табл. 1, рис. 2), 
что свидетельствует о кинетическом контроле 
реакции. С увеличением температуры реакции 
от 600 до 850 °С показатели процесса возрас-
тают (X

CH4
 – 36 → 94 %, X

CO2
 – 57 → 97 %, 

Y
H2

 – 37 → 91 %, Y
CO

 – 44 → 94 %, молярное со-
отношение H

2
/CO – 1.5 → 1.7) и при температу-

ре реакции 850 °С близки к равновесным. 
Увеличение времени контакта от 0.04 до 0.15 

с приводит к улучшению показателей процесса: 
повышению конверсии CH

4
 и CO

2
 (59 → 80 и 

45 → 89 % соответственно), а также выхода целе-
вых продуктов – H

2
 и CO (62 → 78 и 58 → 81 % 

соответственно) (см. табл. 1, рис. 3, а). Положи-
тельный эффект достигается за счет увеличе-
ния глубины протекания реакции и изменения 
температурного профиля в слое катализатора [25]. 
При этом происходит снижение молярного со-
отношения H

2
/CO (1.9 → 1.7). Это хорошо согла-

суется с результатами работы [26], в которой 
при увеличении времени контакта от 0.006 до 
0.144 с наблюдалось снижение молярного соот-
ношения H

2
/CO от 2.2 до 1.6 за счет расхода 

образовавшегося H
2
 в реакции, обратной паро-

вой конверсии СО (10).
Уменьшение линейной скорости подачи ре-

акционной смеси от 240 до 80 см/мин приводит 
к улучшению большинства показателей процес-
са (X

CH4
 – 72 → 83 %, Y

H2
 – 66 → 82 %, Y

CO
 – 

73 → 84 %), но ведет к снижению X
CO2

 – 97 → 83 % 
(см. рис. 3, б ). В этом случае молярное соот-
ношение H

2
/CO закономерно увеличивается от 

1.6 до 1.8.
При варьировании состава реакционной смеси 

(CH
4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / He = 1: (0.3–0.5) : (0.2–

0.5) : (0.1–0.3) : (2.9–3.2)) наблюдается изменение 
значений как конверсии реагентов, так и вы-
хода целевых продуктов реакции (см. табл. 1, 
рис. 3, в). При использовании трех окислитель-
ных агентов (О

2
, H

2
O и CO

2
) считается [26], что 

кислород как наиболее реакционноспособный 
компонент полностью расходуется по реакции 
полного или парциального окисления метана 
преимущественно в верхнем слое катализатора. 
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Далее по слою реализуются эндотермические 
реакции парового и пароуглекислотного рифор-
минга. При этом между молекулами H

2
O и CO

2
 

происходит конкуренция за активные центры 
катализатора и в результате этого при высокой 

молярной доле кислорода и/или воды конверсия 
CO

2
 снижается. Кроме того, высокая концентра-

ция воды в системе благоприятна для протека-
ния реакции парового риформинга СО (10), что 
снижает конверсию СО

2
, но повышает моляр-

ТАБЛИЦА 1 

Показатели реакции три-риформинга метана в присутствии катализатора Ce
0.2

Ni
0.8

O
1.2

/Al
2
O

3
  

в зависимости от условий проведения эксперимента (экспериментальные данные)  
и в условиях термодинамического равновесия (расчетные данные).

Масса  
катализатора, г

Время 
контакта, с

Линейная  
скорость, см/мин

Температура, °С Показатели реакции, %

X
CH4

X
CО2

Y
H2

Y
СО

H
2
/СО

CH
4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / He = 1 : 0.5 : 0.5 : 0.1 : 2.9

Экспериментальные данные

0.125 0.04 160 600 26 10 33 28 2.2

700 48 35 50 47 2.0

800 65 62 65 67 1.8

0.250 0.08 160 600 32 20 33 34 2.0

700 64 34 62 58 2.1

800 79 89 69 83 1.7

0.500 0.15 160 600 36 57 37 45 1.5

700 66 82 64 70 1.6

800 87 98 85 90 1.7

0.250 0.15 80 600 39 50 40 44 1.7

700 72 69 74 74 1.8

800 90 86 86 90 1.8

0.750 0.15 240 600 38 54 37 45 1.4

700 69 55 75 71 1.9

800 80 98 78 84 1.6

Расчетные данные 

– – – 600 81 25 64 29 3.6

– – – 700 91 62 84 74 1.9

– – – 800 98 83 93 93 1.7

CH
4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / He = 1 : 0.33 : 0.33 : 0.16 : 3.18

Экспериментальные данные

0.500 0.15 160 600 47 33 44 44 2.1

700 80 66 75 75 2.1

800 66 100 56 70 1.7

Расчетные данные 

– – – 600 82 20 66 28 4.2

– – – 700 92 62 86 67 2.2

– – – 800 97 91 95 90 1.8

CH
4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / He = 1 : 0.5 : 0.2 : 0.25 : 3.05

Экспериментальные данные

0.500 0.15 160 600 52 38 47 50 1.6

700 85 56 79 77 1.8

800 95 89 84 92 1.5

Расчетные данные 

– – – 600 84 22 65 30 3.2

– – – 700 93 61 84 74 1.7

– – – 800 99 82 93 93 1.5

Примечания. 1. X
CH4

, X
CO2

 – конверсии метана и CO
2
 соответственно; Y

H2
, Y

CO
 – выходы H

2
 и CO соответственно; 

H
2
/СО – молярное соотношение H

2
 и CO. 2. Прочерк – данные не использовались в расчете.
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ное соотношение H
2
/CO в водородсодержащем 

газе [25]. Оптимизация значения O/C и соста-
ва окислителей позволяет значительно улуч-
шить показатели процесса: X

CH4
 – 72 → 92 %, 

Y
H2

 – 60 → 84 %, Y
CO

 – 69 → 87 % (см. табл. 1, 
рис. 3, в). 

Варьирование условий экспериментов позво-
лило определить оптимальные параметры реак-
ции ТРМ: температура – 800–850 °С, время кон-
такта – 0.15 с, линейная скорость – 160 см/мин, 
молярное соотношение реагентов в сырье – CH

4
 / 

CO
2
 / H

2
O / O

2
 = 1 : 0.5 : 0.2 : 0.25. Молярное 

соотношение O/C = 1.1 – несколько выше сте-
хиометрического (1.0), что препятствует образо-
ванию углеродистых отложений. Достигнутый 
при 800 °С выход водорода составляет ~85 % 
при конверсии метана 95 %, что ниже соответ-
ствующих значений, наблюдаемых в условиях 
термодинамического равновесия (см. табл. 1), но 
сопоставимо или выше указанных в литерату-
ре [21–25]. Можно ожидать улучшения ката-
литической активности в реакции ТРМ за счет 
оптимизации геометрических и текстурных ха-
рактеристик зерен носителя, состава и содер-
жания активного компонента катализатора. Пе-
речисленные подходы повышения эффективно-
сти процесса ТРМ будут использованы в наших 
дальнейших исследованиях.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Выполнен термодинамический анализ ре-
акции ТРМ с использованием программы 
ИВТАНТЕРМО по методу минимизации сво-
бодной энергии Гиббса. Рассчитаны темпера-
турные зависимости равновесных значений по-
казателей процесса. При 850 °С и стехиометри-
ческом составе реакционной смеси эти значения 
для конверсий метана и углекислого газа, вы-
ходов водорода и монооксида углерода достига-
ли 96 и 92, 94 и 92 % соответственно. Показано, 
что при соотношении О/C = 1 выход углерода 
снижается с ростом температуры и составляет 
менее 10 мас. % при Т ≤ 800 оС. 

Определены оптимальные условия реакции 
ТРМ для достижения максимальной эффектив-
ности производства водорода: температура – в 
диапазоне 800–850 °С, время контакта – 0.15 с, 
линейная скорость – 160 см/мин, молярное 
соотношение реагентов в сырье – CH

4
 / CO

2
 / 

H
2
O / O

2
 = 1 : 0.5 : 0.2 : 0.25. В оптимальных 

условиях проведения процесса и выборе мини-
мального температурного значения (800 °С) на-

Рис. 3. Зависимость показателей реакции ТРМ, %: конвер-
сий метана (X

CH4
) и CO

2
 (X

CO2
), выходов целевых продук-

тов – водорода (Y
H2

) и CO (Y
CO

) – от времени контакта (а), 
линейной скорости подачи (б ) и состава (в) реакционной 
смеси в присутствии катализатора Ce

0.2
Ni

0.8
O

1.2
/Al

2
O

3
. Усло-

вия экспериментов: (а) – линейная скорость 160 см/мин, 
состав смеси 2; (б ) – время контакта 0.15 с, состав смеси 2; 
(в) – линейная скорость 160 см/мин, время контакта 0.15 с, 
состав смеси 1, 2, 3. Состав смеси CH

4
 / CO

2
 / H

2
O / O

2
 / 

He = 1 : 0.33 : 0.33 : 0.16 : 3.18 (1); 1 : 0.5 : 0.5 : 0.1 : 2.9 (2); 1 :  
0.5 : 0.2 : 0.25 : 3.05 (3). Температура реакции 750 °С.
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блюдается высокий выход водорода (85 %) при 
конверсии метана и углекислого газа не менее 
90 %. Концентрация водорода в получаемой во-
дородсодержащей смеси в зависимости от усло-
вий процесса составляет 28±4 об. %.

Использование процесса три-риформинга для 
конверсии угольного метана открывает возмож-
ность утилизировать парниковые газы и рацио-
нально перерабатывать природное сырье с по-
лучением ценных химических продуктов.

Исследование выполнено при финансовой под-
держке Российского научного фонда (грант 22-13-20040, 
https://rscf.ru/project/22-13-20040/) и региона Кеме-
ровская область – Кузбасс. 

Авторы благодарят O. Б. Сухову за помощь в ис-
следовании образцов.
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