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Vorwort 

Das Forschungsprojekt " Regelmäßige Katalysatorformkärper für technische Synthesen " 
wurde im Rahmen des Förderschwerpunkts Katalyse - Forschung im Fördergebiet Chemi­

sche Technologien des Bundesministeriums für Forschung und Technologie ( BMFT ) durch­

geführt. Dem BMFT und der BASF AG Ludwigshafen wird auch an dieser Stelle für die 

Förderung dieses Projektes gedankt. 
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Kapitell 

Einleitung 

Regelmäßige Katalysatorformkörper in Form von sogenannten Monolithkatalysatoren mit 

geraden parallelen .Kanälen haben bei der Autoabgasreinigung und der Entstickung von 

Kraftwerksabgasen die bisher üblichen Katalysatorschüttungen weitgehend verdrängt. Thr 

wesentlicher Vorteil ist der niedrige Druckverlust bei großer äußerer Katalysatoroberfläche 

und die - im Vergleich zu Zufallsschüttungen - sehr gute Reproduzierbarkeit in Formgebung 

und Betriebsverhalten. Diese Vorteile machen regelmäßige Katalysatorformkörper auch für 

chemische Synthesen außerordentlich interessant. 

Allerdings eignen sich Monolithkatalysatoren mit geraden parallelen Kanä.len nur für den 

adiabaten Betrieb, da der Wärmetransport quer zur Strömungsrichtung auf die molekulare 

Leitung beschrän kt ist. Eine ausreichende Wärmeabfuhr über die Rohrwand , wie sie für 

den sogenannten isothermen Betrieb von Rohrbündel-Festbettreaktoren gefordert wird, ist 

mit diesen Monolithkatalysatoren nicht erreichbar. Hinzu kommt , daß der fehlende Quer­

austausch zwischen benachba rten Kanä.len zu einer ungünstigen Verweilzeitverteilung führt , 

wenn der Monolithblock nicht sehr gleichmäßig angest römt wird. 

Gesamtziel des Vorhabens war es, die verfahrenstechnischen Parameter technischer Kata­

lysatoren zu analysieren und vergleichend gegenüberzustellen, um daraus Hinweise für eine 

gezielte Verbesserung der Formgebung abzuleiten . Die chemische Zusammensetzung von Ka.­

talysatoren und ihr Einfluß auf Aktivitä t , Selektivität und Standzeit fü r gegebene Reak tionen 

wurde im Rahmen dieses Projekts nicht behandelt. 

Die maßgebenden, durch die Formgebung zu beeinflussenden Parameter von Katalysatoren 

sind 

die auf das verfügbare Reaktorvolumen bezogene spezifische Oberfläche sowie 

die Stoffübergangskoeffi zienten Fluid - Katalysator als Maß für die erzielbare Raum­

zeitausbeute bei stoffübergangskontrollierter Reaktion, 
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der Feststoffanteil 1 - E (E = Hohlraumanteil) als Maß für die erzielbare Raumzeitaus­

beute bei vollkatalysator und kinetisch kont rollierter Reaktion, 

der Druckverlustbeiwert als Maß für den mechanischen Energiebedarf, 

die Verweilzeitverteilung bzw. die Quervermischung bei ungleichmäßiger Anströrnung 

des Festbetts und 

die Wärmetransportparameter im Katalysatorbett quer zur Strömungsrichtung und 

der Wärmeübergang an die Rohrwand für den Fall der Wärmezu- oder -Abfuhr über 

die Rohrwand (.isothermer Betrieb "). 

Es erwies sich als zweckmäßig, die Untersuchungen nach Katalysatorformen für die .adiabate 

Reaktionsführung " und für die . isotherme Reaktionsführung "zu unterteilen. 

Adiabate Reaktionsführung 

Für die adiabate Reaktionsführung wu rden zum einen Kanalmonolithe mit quadratischem 

Querschnitt und in Form paralleler ebener Platten untersucht. Hier interessierte beson­

ders der Verlauf des Stoffübergangskoeffizienten von der Anströmkante bis zum asymptoti­

schen Grenzwert der eingelaufenen laminaren Strömung. Dafür lagen bisher nur rechnerische 

Abschätzungen unter Vernachlässigung einer möglichen Strömun'gsablösung hinter den Ein­

strömkanten vor. Die mit einer eigens dafür entwickelten Versuchstechnik gewonnenen Er­

gebnisse an technischen DEN OX-Monoli then sind in Abb. 5.9 zusammengefaßt. Sie erlauben 

eine genaure rechnerische Auslegung von entsprechenden Reaktoren z.B. für die Kraftwerks­

entstickung. 

In einer weiteren wichtigen Aufgabenstellung galt es herauszufinden , ob durch die Anordnung 

kurzer Kanalmonolith-Abschnitte, um eine halbe Kanalbreite versetzt oder mit Abstand hin­

tereinander angeordnet, eine Verbesserung des Stoffübergangs bei gleichbleibendem Druck­

verlust möglich ist. Eine solche Verbesserung wurde in der Tat sowohl experimentell für Mo­

nolithabschnitte mit quadratischem Querschnitt bei fluchtender Anordnung (A bschnitt 5.1.4) 

wie rechnerisch für parallele Plattenspalte in versetzter Anordnung (Abschnitt 5. 1.5) gefun­

den. Hieraus folgt eine direkte und einfache Möglichkeit, Katalysatormenge, Bauvolumen 

und Druckverlust zu reduzieren (siehe Tab. 5. 1). 

Zur Intensivierung des Stoffaustauschs sowie zu r Verbesserung der Verweilzeit verteilung bei 

ungieichIIfäßiger Anströmu ng wurden außerdem Monolithstrukturen aus Wellplattenpaketen 

in gekreuzter Anordnung (Abb. 4.3) untersucht. Hier konnten umfangreiche Ergebnisse aus 

einem anderen Forschungsvorhaben für die zweckmäßige Gestaltung entsprechender Kataly­

satoren verfügbar gemacht werden . Sie erlauben es, die Geometrieparameter gezielt so zu 
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wählen, daß Stoffübergang, Druckverlust oder Quervermischung besonders günstig beeinßußt 

werden. Für die adiabate Reaktionsfüluung lassen sich auf diese Weise Festbettreaktoren mit 

geringem Katalysatorbedarf und sehr gleichmäßiger Verweilzeitverteilung konzipieren. Der 

Druckverlust liegt höher als bei Monolithen mit parallelen Kanälen, aber deutlich niedriger 

als bei bisher üblichen Katalysatorschüttungen (A bschnitt 5.2). 

Isotherme Reaktionsführung 

Für die isotherme Reaktionsführung wurde zum einen das Durchströmungsverhalten und der 

radiale Wärmetransport in schü ttungsgefüll ten Rohren mit technisch übli chen Schüttungska­

talysatoren (Kugeln, Stränge, Ringe) analysiert. Zum anderen wurden neuartige regelmäßige 

Katalysatorformkörper mit guten radialen Wärmetransporteigenschaften und niedrigem Strc;. 

mungsdruckverlust entwickelt und getestet. Die experimen telle Untersuchung schloß die Er­

mittlung des reaktioJlstechnischen Verhaltens am Beispiel einer einfachen exothermen Test­

reakt ion (TotaloxidatioJl von Propen an Pd-Schalen katalysatoren) ein. 

Wäh rend bei Schüttungen der radiale Wärmetransport unter technischen Betriebsbeding­

ungen hauptsächlich durch Konvektion und Vermischung bei der Umströmung der regellos 

angeordneten Schüttkörper zustande kommt, war es das Entwicklungsziel, solche regelmäßi­

gen Strukturen zu finden und einzusetzen, bei denen die radiale Konvekt ionsströmung gezielt 

und ohne unnötige turbulente Verwirbelung erzeugt wird. Ein mögliches Vorbild dafür sind 

die bereits erwähnten gekreuzten Wellst rukturen, wenn sie in den Abmessungen dem Rohr­

querschnitt angepaßt werden. Eine entsprechende Ausführung wird von der Firma Sulzer 

unter dem Namen nKatapack "bereits angeboten. Ein gewisser Nachteil dieser Struktur liegt 

darin, daß die Radialströmung nur in einer Ebene erfolgt und die notwendige enge Einpas­

sung in den Rohrquerschnitt Probleme bereitet. Es wurde deshalb nach Formen gesucht, 

die an die Radialsymmetrie der technisch üblichen Katalysatorroh.re mit Kreisquerschnitt 

angepaßt sind. Als gut geeignet erwies sich eine Flügelstruktur, deren aufeinanderfolgende 

Elemente ineinandergreifende Wirbelzöpfe erzeugen (Abb. 4. 10 - 4.12, Flügelstruktur 6). 

Durch Veränderung des Abstands der Einzelelemente läßt sich die spezifische Oberßäche 

und damit die lokale Reaktionsgeschwindigkeit gezielt an passen, wobei der niedrige Druck­

verlust und die sehr guten radialen Wärmetransportparameter erhalten blei ben (Tab. 5.6 

- 5.8). Wie Reaktionsuntersuchungen zeigen, läßt sich auf diese Weise ein sehr ausgegli che­

nes Temperaturprofil über die Reaktorlänge einstellen (Ab b. 5.44). 

Insgesamt bestätigte die Analyse der isothermen Reaktionsfüh.rung , daß eine Opt imierung 

der Katalysatorform nur in genauer Kenntnis der Rand bedingungen einer gegebenen Reak­

t ion durchgeführt werden kann. Sie setzt voraus, daß die eingangs spezifizierten Einßußpa­

rameter für jede der in Frage kommenden Schüttungsformen oder regelmäßigen Katalysator-
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formkörper bekannt sind und daß bewährte mathematische Modelle verfügbar sind , um das 

Reaktorverhalten bei gel;ebenen Katalysatorparametern und bekannter Kinetik vorauszube­

rechnen. Leider sind diese Voraussetzungen zur Zeit noch nicht einmal für technisch übliche 

Schüttungsformen (Kugeln, Stränge, Zylinder) in befriedigender Weise erfüllt. Daher be­

stand eine weitere wesentliche Aufgabe des Projekts darin, die mathematische Modellbildung 

für katalysatorgefüllte Reaktorrohre mit und ohne chemische Reaktion sowie Wärmetrans­

port über die Rohrwand zu analysieren und die bisherigen Schwachstellen herauszufinden. 

Die Ergebnisse sind in der Dissertation [l1J zusammengefaßt. Darin wird gezeigt, daß eine 

zutreffende Beschreibung des radialen Wärmetransports in schüttungsgefüllten Rohren mit 

und ohne Reaktion mit den zwei örtlich konstanten Transportparametern radiale Wärme­

leitfahlgkeit Ar und Wandwärmeübergangskoeffizient Cl", bei allen untersuchten Schüttungs­

formen möglich ist (siehe auch Abb. 5.46, 5.47). Voraussetzung ist allerdings, daß man 

nicht wie bisher von einem pfropfenformigen Geschwindigkeitsprofil ausgeht, sondern so­

wohl bei der Bestimmung der Wärmetransportparameter wie bei der Reaktorberechnung 

das tatsächliche, radial veränderliche axiale Massenstromprofil (vgl. Abb. 5.37) berücksich­

tigt. Im Rahmen des Projekts konnten diese Geschwindigkeitsprofile und die zugehörigen 

Wärmetransportparameter nur für einige exemplarische Beispiele und Betriebsbedingungen 

ermittelt werden. Eine systematische Untersuchung für die technisch relevanten Katalysa­

torformen und Betriebsbedingungen müßte im Rahmen eines Folgeprojekts erfolgen . 
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Kapitel 2 

Projektüberblick 

2.1 Allgemeines 

Das Projekt "Regelmäßige Katalysatorformkörper für technische Synthesen "wurde im Rah­

men des Förderschwerpunktes Katalyse-Forschung im Fördergebiet Chemische Technologien 
des BMFT gemeinsam vom Institut für Chemische Verfahrenstechnik der Universität Stutt­

gart und der BASF AG, Ludwigshafen beantragt. 

Die Federführung und Gesamtprojektleitung lag bei Prof. Dr.-Ing. G. Eigenberger, Leiter 
des Instituts für Chemische Verfahrenstechnik. Für die Untersuchung von Formkörpern für 

die adiabate Reaktionsführung mit den Teilprojekten "Monolithstrukturen "und "gekreuzte 

Wellstrukturen " war Prof. Dr.-Ing. V. Kottke am gleichen Institut verantwortlich. 

Die Bearbeiter der Teilprojekte waren 

Dr.-Ing. T. Daszkowski: Schüttungen und Formkörper für die isotherme Reak­

tionsführung 

Dipl.-Ing. H.-J . Kern: 

Dr.-Ing. G. Gaiser: 

2.2 Projektziele 

Monolithstrukturen mit parallelen Kanälen 

Gekreuzte Wellstrukturen 

Heterogen katalysierte Gasreaktionen in sogenannter isothermer (gekühlter bzw. beheizter) 

Fahrweise werden derzeit meist in Rohren mit regellosen Katalysatorschüttungen durch­

geführt. Schüttungskörper sind z.B. Kugel , Raschigringe, Berlsättel, Pellets usw .. In adia­

baten ReaktioDssystemen werden dagegen auch sogenannte Monolithe mit geraden parallelen 

Kanälen eingesetzt . 
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Vorteil der regellosen Schüttung gegenüber der monolithischen Struktur ist der bessere 

Stoff· und Wärmetransport quer zur Strömungsrichtung. Resultierend ergibt sich ein gu. 

ter Konzentrationsausgleich und die Möglichkeit, Energie über die Reaktorwand ab· bzw. 

zuzuführen. Entsprechend liegen die Hauptanwendungsgebiete von Schüttungen bei chemi· 

sehen Syntheserea.ktionen mit starker Wärmetönung. 

Die guten radialen Transporteigenschaften ergeben sich aus der turbulenten U mströmung 

der Katalysatorpartikel, nachteilig ist dabei der hohe Druckverlust. Außerdem kann durch 

die Zufallsschüttung die Reproduzierbarkeit des Betriebsverhaltens beeinträchtigt sein. 

Monolithische Katalysatorformkörper besitzen den großen Vorteil eines geringen Druckver· 

lusts und bei kleinen Kanälen den einer sehr großen spezifischen Oberfläche. Nachteil der 

monolithischen Strukturen ist, daß es keinen Transport quer zur Strömungsrichtung gibt, 

weshalb eine gute Gleichverteilung der Einlaufkonzentration und der Anströmung gewähr· 

leistet sein muß. Weiterhin gilt, daß der Stoffstrom Gas· Feststoff bei eingelaufener laminarer 

Kanalströmung durch die langsamen Diffusionsprozesse bestimmt ist und entsprechend lange 

Verweilzeiten bzw. Strömungskanäle erforderlich sind. 

Ziel dieses Projektes ist es, unterschiedliche Schüttgüter und Formkörper miteinander zu ver· 

gleichen, um Grundlagen für einen gezielten Einsatz von regelmäßigen Katalysatorformkörpern 

bzw. geeigneten Schüttgütern bei chemischen Synthesereaktionen zu finden. 

Dabei lauten die Forderungen an Katalysatoren bei isothermer Fahrweise, daß sie Transport· 

eigenschaften quer zur Strömungsrichtung wie in Schüttungen aufweisen und im Druckverlust 

deutlich reduziert sind. Möglich ist dies, wenn die Transportprozesse quer zur Strömungs· 

richtung durch eine gerichtete Konvektion und nicht, wie in Schüttungen, durch regellose 

Wirbel bedingt sind. 

Für die adiabate Fahrweise gilt es, Formkörper zu finden, die bei geringfügig höherem Druck· 

verlust als in geraden Kanälen einen guten Stoff transport Gas·Feststoff und einen Queraus· 

tausch zur Hauptströmungsrichtung ermöglichen. 

Neben den rein physikalischen Vergleichsgrößen muß bei einem technischen Vergleich von 

Schütt· bzw. Formkörpern auch der Herstellungsaufwand und das Handling berücksichtigt 

werden. Im Rahmen dieses Projekts wurden diese Punkte nur pauschal quantifiziert. 

Die im Rahmen dieser Arbeit maßgebenden Vergleichskriterien sind in Tabelle 2.1 jeweils 

für adiabate und isotherme Systeme zusammengestellt. 

Die unterSiichten Schüttungen und Formkörper gliedern sich in drei Katalysatorklassen: 

monolithische Fonnkörper für adiabate Fahrweise 

Schüttungen und Fonnkörper für isotherme Reaktionsführung und 

gekreuzte Wellstrokturen für die adiabate wie für die isotherme Fahrweise. 
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I Adiabates System I Isothermes System I 
Druc.kverlust x x 
Strömungsform und -gleichverteilung x x 
Stoffübergang Gas- Feststoff x 
Wärmetransport quer zu r 
Strömungsrichtung x 
Maximaltemperatur bei Modellreaktion x 
abgeführte Wärmemenge x 
Herstellung und Handling x x 

Tab_ 2_1: Zusammenstellung der Vergleichskriterien. 

2.3 Untersuchungsmethodik 

Die Untersuchungsmethodik dieses Projekts basiert auf der geziehen Kombination von Ex­

periment und Simulation. 

Das Experiment liefert dabei die wesentlichen Grundaussagen. Sie werden durch detaillierte 

Modellrechnungen ergänzt. Das komplexe Wechselspiel von Wärme- und Stoff transport mit 

chemischer Reaktion wird im Vergleich von Experiment und Simulation analysiert. 

Die experimentellen Methoden dieser Arbeit beinhalten 

• die Sichtbarmachung der wand nahen Strömungsvorgänge und darauf basierend die 

Quantifizierung des lokalen Wärme- und Stoffübergangs in Monolithen und gekreuzten 

Wellstrukturen, 

• die Messung des Druckverlustes der untersuchten Schüttungen , Formkörper und Well­

strukturen, 

• die Messung der Strömungsverteilung in Schüttungen und monolithischen Formkörpern, 

sowie 

• die Messung des Wärmetransports und der radialen Temperaturverläufe in katalysa­

torgefüllten Rohren mit und ohne chemische Reaktion . 

Die Modellbildung und Simulation umfaßt die 

Modellierullg von Strömungsform und Stoff transport in ebenen, zweidimensionalen 

Kanälen und in gekreuzten Wellstrukturen, sowie 

• die Modellierullg von Strömungsform Wärme- und Stoff transport in schüttungsgefüll­

ten Rohren mit und ohne chemische Reaktion . 
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Die experimentellen Untersuchungsmethoden sind in Kap. 3.1 bis 3.5 beschrieben, die Mo­

deli bildung und Simulation ist in Kap. 3.6 ausführlich dargestellL. 

2.4 Zusammenfassende Wertung 

Die Resultate und Schlußfolgerungen aus den experimentellen Untersuchungen und der Mo­

dellierung der in diesem ProjekL untersuchten Katalysatorformkörper und ·schüttungen sind 

im folgenden für die einzelnen Gruppen zusammengefaßt. 

2.4.1 Kanalmonolithe 

Monolitltische Strukturen eignen sich auf Grund ihrer sehr geringen radialen Wärme­

leitfahigkeit nur für den Einsatz in adiabaten Reaktionssystemen. 

Monolithe besitzen den · bezogen auf die übertragene Stoff· bzw. Wärmemenge ­

niedrigsten Druckverlust. 

Bedingt durch den niedrigen Stoffübergangskoeffizienten in eingelaufener laminarer 

Kanalströmung benötigen ununterbrochene Monolithe große Verhältnjsse von durch· 

strömter Länge zu hydraulischem Durchmesser , um einen gegebenen ReakLionsumsatz 

zu erreichen. 

Durch Einsatz unterbrochener Anordnungen von Monolithsegmenten läßt sich der 

gewünschte Reaktionsumsatz mit kürzerer Baulänge und mit gleichem Druckverlust 

wie bei ununterbrochenen Monolithen erzielen. 

Durch Verkleinerung der Kanalquerschnitte lassen sich im Vergleich zu den anderen 

untersuchten Strukturen die größten spezifischen Oberflächen erreichen. 

Der geringe Druckverlust hat zur Folge, daß bei einer ungleichfOrmigen Anströmung 

der Struktur die Kanäle mit unterschiedliche.n Belastu ngen durchströmt werden. Dar· 

aus folgt eine ungünsLige Verschiebung des Verweilzeitspektrums mit Einbußen im 

erzielbaren Umsatz. 

2.4.2 Gekreuzte Wel1strukturen 

Gekreuzte Wellstrukturen eignen sich sowohl für isotherme wie auch für adiabate Re­
aktionssysteme. 
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Sie besitzen alIer<lings nur in einer Ebene senkrecht zur Hauptströmungsrichtung eine 

hohe radiale Wärmeleitfähigkeit. 

Die Quantität und Homogenität des Wärme- und Stoffübergangs in gekreuzten Well­

strukturen ist durch die Wahl der Geometrieparameter einstellbar. 

Ebenso kann die Verweilzeitverteilung durch geeignete Wahl der Geometrieparameter 

den Erfordernissen angepaßt werden. 

Ein guter Wärme- und Stoffübergang in gekreuzten Wellstrukturen muß mit einem 

großen Druckverlust erkauft werden. 

Der Einsatz von Wellstrukturen in runden Rohren bereitet Ab<lichtungsprobleme an 

den Übergängen zur Rohrwand. Wellstrukturen sind daher für rechteckige Strömungs­

querschnitte besonders geeignet . 

2.4.3 Regellose Schüttungen 

R.a.schigringe und gebrochene Hohlzyünder besitzen einen wesentüch größeren Hohl­

raumanteil als Kugeln mit vergleichbarer spezifischer Oberfläche und verursachen des­

halb einen erhebüch geringeren Druckverlust als vergleichbare Kugelschüttungen. 

Die radialen Wärmeleitfahigkeiten von R.a.schigringen und gebrochenen Hohlzyündern 

sind deutüch besser als die einer vergleichbaren Kugelschüttung, die Wandwärmeüber­

gangskoeffizienten sind jedoch schlechter. 

Schüttungen aus R.a.schigringen und Hohlzylindern besitzen jedoch größere Gesamt­

wärmedurchgangskoeffizienten als vergleichbare Kugelschüttungen. 

Regellos gebrochene Katalysatorstränge besitzen den besten ra<lialen Wärmetransport, 

sie haben aber a.uch den größten Druckverlust . 

Die Beschickung und Entleerung von Reaktorrohren mit Schüttgütern bereitet keine 

Probleme. 

R.a.schigringe, gebrochene Hohlstränge und gebrochenen Katalysatorstränge sind durch 

Strangpressen bilüg herzustellen. 

2.4.4 Flügelstrukturen und regelmäßige Formkörper 

Zu den Formkörpern. die der Rohrgeometrie an besten gerecht werden, zählen <lie in <lieser 

Arbeit untersuchten Flügelstrukturen. Die Flügeleinbauten erzeugen je nach Struktur (Nr. 1, 

18 



3 und 6) einen, drei bzw. sechs Rotationswirbel, die einen radialen Wärme- und Stoffaus­

tausch ermöglichen . In Abb. 4.11 (S. 64 ) sind diese Flügelstrukturen und in Abb. 4.12 (S. 65) 

die von ihnen erzeugten Strömungsformen dargestellt. 

Die spezifische Oberfläche der Flügelstrukturen ist durch die Wahl des Flügelabstandes 

in einem weiten Bereich einstellbar. 

Die Flügelstrukturen weisen einen geringen Druckverlust auf. 

(Bei Forlllkörpern mit gerichteten Konvektionsströmen kann eine Reduzierung des 

Druckverlustes um mindestens Faktor 5 gegenüber regellosen Schüttungen erreicht 

werden.) 

Die Flügelstrukturen 1 und 3 besitzen eine mäßige radiale Wärmeleitfähigkeit und 

niedrige Wandwärmeübergangskoefli zienten. Sie sind für einen isothermen Reaktorbe­

trieb weniger geeignet . Flügelstruktur 6 zeichnet sich durch sehr gute radiale Wärme­

leitfähigkeit bei niedrigem Druckverlust aus . 

Um einen zu großen Bypassstrom zwischen den Flügeln u.nd der Rohrwand zu vermei­

den, dürfen die Flügel mu einen kleinen Wandabstand a.ufweisen. Das Handling der 

Flügelstrukturen ist deshalb beim Ein- und Ausbau aus Reaktorrohren problematisch, 

da die Flügelenden zum Verhaken im Rohr neigen . 
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Kapitel 3 

Untersuchungsmethodik 

Zur Erfassung der Vergleichs kriterien wurden verschiedene Versuchsanlagen benötigt. Es 

handelt sich dabe.i zum einen um Versuchsstände zur Sichtbarmachung von Strömungs­

vorgängen und zur Quantifizierung örtlicher Stoff- bzw. Wärmeübergangskoeffizienten. Dafür 

wurden bereits vorhanden Anlagen modifiziert und erweitert. Weiterhin wurden Versuchs­

stände zur Erfassung von radialen Geschwindigkeitsverteilungen in Schüttungen, zur Erfas­

sung von radialen Wärmetransportparametern und zur Erfassung des Reaktionsverhaltens 

bei Ablauf der Modellreaktion neu aufgebaut. Die einzelnen Versuchsstände und die Ver­

suchsdurchführung werden in den Kapiteln 3.1 - 3.4 erläutert. 

Neben den rein experimentellen Untersuchungen ergibt die Modellbildung und Simulation 

einen vertieften Einblick in die ablaufenden Strömungs-, Wärme- und Stofftransportpro­

zesse. Der Vergleich Berechnung und Experiment ist ein grundlegendes Elemente der Un­

tersuchungsmethodik. Die notwendigen Modellgleichungen und die zugrundeliegenden phy­

sikalischen Vorstellungen sind im Abschnitt 3.6 aufgeführt. 

3.1 Sichtbarmachung von lokalen Strömungsvorgä ngen so­

wie Stoffübergangsverteilungen und Quantifizierung von 

lokalem Stoff- und Wärmeübergang 

3.1.1 Sicht ba r machung d er St römungsverhä lt nisse und des Stoffübergangs 

Eine am Institut entwickelte Versuchsmethode [25J ermöglicht es, wandnahe Strömungs- und 

Stoff transport vorgänge sichtbar zu machen. Dadurch lassen sich auch komplexe Strömungs­

vorgänge analysieren. 

Das Meßprinzip basiert auf einer chemischen Nachweismethode für Ammoniak auf der Grund-
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lage von Absorption, chemischer Reaktion und gekoppelter Farbreaktion - sichtbar als Braun­

färbung der Probenoberfläche. Die Probeooberßäche wird dazu z.B. mit einem weißen Fil­

terpapier beschichtet , das mit einer wässrigen Mangan(II)-Chloridlösung getränkt ist. Dem 

Luftstrom, der die Versuchsapparatur durchströmt, wird impulsartig eine geringe Ammoniak­

menge zudosiert, die entsprechend den örtlichen Stoffübergangskoeffizienteo an die feuchte 

Probeooberfläche übergeht und dort mit dem Mangan(II)·Chlorid in einer Fällungsreaktion 

unter Bildung von Manganhydroxid und Ammoniumchlorid reagiert. Bei Anwesenheit von 

Wasserstoffperoxid und Luftsauerstoff erfolgt e!ne sofortige Oxidierung des Maogaohydroxids 

zum Endprodukt Manganoxid (Braunstein): 

NH3 + H10 ;=: NH: + OH-

2NH.OH + MnC/2 2NH.C/ + Mn(OHh 

Mn(OHh + H20 2 Mn02 + 2H20 

Die aufgrund der Strömungsverhältnisse an die Probenoberfläche übergegangene Amma­

niakmenge ist somit quantitativ in Form von Braunstein auf dieser fixiert. Braunstein ist 

chemisch stabil und zeigt je nach Belegungsdichte eine heU· bis dunkelbraune Färbung. Eine 

solche Sichtbarmachung des Stoffübergangs ist beispielhaft in Abbildung 3.1 für die Strömung 

im Einlauf eines Monolithen dargestellt . 

3.1.2 Quantifizierung des lokalen Stoff- und Wärmeübergangs 

Die in [25J und [26J beschriebene Methode zur Berechnung von lokalen Stoffü bergangskoef­

fizienten steUt über eine Eichbeziehung den Zusammenhang her zwischen der auf die Probe 

pro Flächeoeinheit übergegangenen Nll3-Menge (meßbar als Belegullgsdichte b des Reakti· 

onsproduktes Braunstein) und dem zugehörigen Remissiollsgrad R der Probe. Dieser wird 

mit einem Remissionsphotometer als diffuse Refl exion eines monochromatischen Lichtstrahls 

gemessen nd auf den Remissionsgrad des weißen Probenpapiers ohne Reaktion (= 100%) 

bezogen. Die so ermittelte Belegungsdichte steht in folgender Beziehung zum Stoffübergangs· 

koeffizienten ß von Ammoniak an die Probenoberfläche (Herleitung in [25]): 

(3.1 ) 
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Abb. 3.1: Sichtbarmachung der wandnahen Strömungsvorgänge und des 
StofHibergangs im Einlauf eines quadratischen Monolithen. 

Darin ist ß der örtliche Stoffübergangskoefizient auf einer Bilanzftäche dA , b die über dA 
gemittelte Belegungsdichte, VL der Luftvolumenstrom , der die Bilanzftäche dA überströmt 

und mNH, die mittlere Ammoniakmasse, die in dem über dA aufgespannten Volumenelement 

in der Gasphase enthalten ist. 

Die Anwendung dieser Quantifizierungsmethode auf laminar durchströmte Strukturen mit 

einem großen Verhältnis von durchströmter Länge L zu hydraulischem Durchmesser dh er­

fordert eine genauere Bestimmung der in die Gasströmung eingedüsten Ammoniakmenge, 

als sie mit der in [26] beschriebenen Kreisscheibenmethode möglich ist. In [24] wurde dazu 

ein Algorithmus entwickelt, der den in der Literatur [34] bekannten Stoffübergangskoeffi­

zienten im laminar durchströmten, rechteckigen Kanal mit ausgebildetem Strömungs- und 

Konzentrationsprofil zur Bestimmung der eingedüsten Ammoniakmenge heranzieht. Damit 

ist es möglich , die Stoffübergangskoeffizienten bei den interessierenden niedrigen Strömungs­

geschwindigkeiten mit ausreichender Genauigkeit zu bestimmen. 

3.1.3 Versuchsanlagen zur Sichtbarmachung und Quantifizierung des Stoff­

übergangs mit der Ammoniakmethode 

Die Sichtbarmachung und Quantifizierung des Stoffübergangs in Schüttungen und in Struk­

turen mit geraden Strömungskanälen erforderte den Aufbau von zwei unterschiedlichen Ver-
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suchsanlagen: 

• Die Untersuchungen an Schüttungen und Flügelstrukturen wurden in einem kreisrun­

den Strömungskanal mit vertikaler Rohrachse durchgeführt , wie er in Abbildung 3.2 darge­

stellt ist . Als Strömungsmedium dient Preßluft, die über einen Pufferspeicher dem Hausnetz 

entnommen wird. Die Volumenstrommessung' erfolgt mittels Viertelkreisdüse und induk­

tivem Druckaufnehmer im Auslauf der Anlage. Im Luftzulauf der Anlage befindet sich 

eine Eindüsvorrichtung für Ammoniak, hinter der ein statischer Mischer für eine homogene 

Verteilung des Reaktionsgases in der Strömungsluft sorgt. Ein der Versuchsstrecke vorge­

schalteter Rohrteil mit einem Innendurchmesser von 210 mm ermöglicht die Bestimmung 

der eingedüsten Ammoniakmasse mit Hilfe der in [26J beschriebenen Methode der stumpf 

angeströmten Kreisscheiben. Die Versuchsstrecke selbst hat eine Länge von 1.0 m und einen 

Innendurchmesser von 98 mm. Sie setzt sich aus zwei identischen Rohrabschnitten von je 

0.5 m Länge zusammen. Diese bestehen aus einem Hüllrohr mit speziellen Flanschen, das 

zwei längsgeteilte RohrhalbschaIen aufnimmt und gegen die Umgebung abdichtet . Die Innen­

seiten der Rohrhalbschalen bilden die eigentlichen Wände der Versuchsstrecke. Sie können 

auf Grund ihrer geteilten Ausführung über ihre gesamte Länge mit Probenpapier belegt 

werden und eignen sich auch zum Einbau von Flügelstrukturen mit (nahezu) Wandkontakt . 

Zur Untersuchung des Wandstoffübergangs werden die oben erwähnten RohrhalbschaIen mit 

Probenpapier belegt. Eine Flügelstruktur wird vor dem Einbau in die Anlage zwischen die 

HalbsCbalen eingelegt, während eine Schüttung erst nach dem Einbau in die Anlage ein­
gefüllt wird. Das Reaktionsgas Ammoniak kann entweder homogen verteilt die Einbauten 

durchströmen, oder es kann direkt unter den Einbauten lokal eingedüst werden , um radiale 

und axiale Strömungs- und Vermischungsvorgänge sichtbar zu machen . 

• Zur Untersuchung der monolithischen Strukturen wurde ein offener Windkanal nach Abbil­

dung 3.3 modifiziert. Als Strömungsmedium dient Raumluft, die über ein stufenlos regelbares 

Radialgebläse und nachfolgender, 2.0 m langer Beruhigungsstrecke mit einem Querschnitt 

von 500 X 500 mm, der Versuchsstrecke zugeführt wird. Das Reaktionsgas Ammoniak wird 

im Ansaugquerschnitt eingedüst und durchströmt die Versuchsstrecke in homogener Vertei­

lung. 1m Anschluß an die Versuchsstrecke folgt hinter einem statischen Mischer ein Paket 

aus laminar durchströmten ebenen Kanälen, die zur Bestimmung der eingedüsten Ammo­

niakmasse nach der in [24J entwickelten Methode dienen. Die Versuchstrecke selbst hat eine 

Breite von 150 mm und eine Höhe von 60 mm bzw. 150 mm. Ihre Länge ist im Bereich 

zwischen 1.0 mund 2.0 m variabel. 

Die zur Quantifizierung des Stoffübergangs nötige Messung der Remissionswerte der 

Strömungsproben erfolgte mit einem Remissionsphotometer PMQ 3 der Firma Zeiss, das mit 
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Abb. 3.2 : Anlagenschema des Rohrreaktors zur Untersuchung von Schüttungen und 
Formkörpern mit Hilfe der Sichtbarmachungstechnik . 
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Abb . 3 .3 : Schematischer Aufbau des offenen Windkanals zu r Untersuchung von adia· 
baten Strukturen mit Hilfe der Sichtbarmachungstechnik . 

einem PC zur Meßwertaufnahme gekoppelt ist . Der PC steuert gleichzeitig einen schrittmo­

torgetriebenen Zweiachsenkreuztisch, der die Proben unter dem Lichtstrahl des Photometers 

positioniert . Die Meßwertaufnahme und Kreuztischsteuerung erfolgt mit einem selbstent· 

wickelten Programm in der Programmiersprache Tu rbo· Pascal . In Abbildung 3,4 ist diese 

Auswerteinheit schemat isch dargestellt . 

3.2 Stoffübergang und Druckverlust in monolithischen Struk-
turen 

Einzelmonolith 

Mit Hilfe der Stoffübergangsmeßtechnik wurde der axiale Verlauf des Stoffübergangskoeffi· 

zienten in quadratischen Monolithkanälen ermittelt . Dazu war es nötig, ein vergrößertes 

Modell eines Monolithen zu erstellen, das es gestattet, mindestens eine Kanallage zu schnei· 

den und alle vier Seitenflächen der Einzelkanäle mit Probenpapier zu beschichten , damit 

sich in Analogie zum realen Katalysator ein symmetrisches Konzentrationsprofil im Kanal 
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Abb. 3.4: Schema der Photometerauswerteeinheit zur Messung der Remissionswerte 
der Stoffübergangsproben . 

ausbildet. 

Das Monoüthmodell wurde aus Aluminium L-Profilen mit 15.0 mm Schenkellänge und 

2.0 mm Wandstärke hergestellt . Dazu wu rden die L-Profile zu 1.0 m langen Platten aus je 

zehn Einzelprofilen verklebt und zu r Versteifung auf ihrer Unterseite mit einer 0.1 mm dicken 

VlA-Foüe beklebt . Vier solcher Platten bildeten aufeinandergesetzt den Monoüthkörper, der 

in der 60 mm hohen Versuchsstrecke eingesetzt wurde. Zur Versuchsdurchführung mußten 

die Einzelkanäle mit Probenpapier beschichtet werden , was sich am besten dadurch errei­

chen üeß, daß Papierstreifen mit einer Breite von 3x Kanalwandhöhe vorgefaltet und dann in 

die U-fOrmigen I\ anäle der Proben platte eingewalzt wurden. Die gegenüberüegende, ebene 

Fläche der nächsten Proben platte wurde auf ihrer gesamten Fläche mit einem Probenpapier 

belegt, das im Anschluß an den Stoffübergangsversuch photometrisch ausgewertet wurde. In 

Abbildung 3.5 ist die Versuchsanordnung skizziert. Die hellgrau unterlegten Flächen mar­

kieren die belegten EinzeJkanäle , während die dunkelgraue Fläche das Probenpapier kenn­

zeichnet, das die vierte Seitenwand der beschichteten Kanäle bildet und photometrisch aus­

gewertet wurde. 

Die Aufnahme der Remissionswerte auf dem Probenpapier erfolgt quer zur Strömungsrich­

tung über alle belegten Kanäle an diskreten axialen StützsteIlen Zi, die im Bereich des 

Strömungseinlaufs stark verdichtet sind , um den steilen Gradienten des Stoffübergangskoeffi­

zienten zu erfassen. Die aus den Rem issionswerten berechneten Belegungsdichten b(Zi, y) 

werden über die EinzelkanaJbreite und über alle belegten Kanäle gemittelt , was zu ei.ner mitt­

leren Belegungsdichte b(zi) in Abhängigkeit von der Länge des Monoüthkanals führt . Nach 
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Abb. 3.5: Skizze des Monolithmodells aus Aluminium L· Profilen zur Ermittlung des 
lokalen Stoffübergangskoeffizienten. [ID ... belegte Kanalwände I!I ... Deckfläche, 
die photometrisch ausgewertet wird 

Gleichung 3.1 werden mit Bilanzierung der abreagierten NHJ-Masse lokale Stoffübergangs­

koeffizienten ß( z;) längs des Kanals bestimmt. 

Unterbrochene Anordnung von Monolithen 

Die Untersuchung des Druckverlustes und Umsatzes von in Strömungsrichtung unterbroche­

nen Anordnungen von Monolithen wurde in der 150 mm hohen Versuchsstrecke an kera­

mischen Originalmonolithen mit einem Querschnitt VOll 150 X 150 mm durchgeführt, deren 

Abmessungell in Kapitel 4.1 aufgeführt sind. In Abbildung 3.6 ist die Versuchsstrecke mit 

zwei eingesetzten Monolithen und den Druckmeßstellen an der Kanalwand dargestellt . 

Der Druckverlust der unterbrochenen Anordnung ergab sich aus der Differenz des statischen 

Drucks vor und hinter der gesamten Anordnung, wobei der Druckabfall in der Versuchsstrecke 

zwischen den Monolithabschnitten so gering war, daß er sich im Bereich des Meßfehlers des 

verwendeten Micromanometers bewegte. Die Bestimmung des Umsatzes von zwei hinterein­

ander angeordneten Katalysatorelementen in Abhängigkeit von ihrem Abstand erfolgte durch 

zweimalige Messung der NHJ-Gasmenge hinter der Anordnung mit der in [24J beschriebenen 

Methode der laminar durchströmten ebenen Spalte. Die erste Messung diente zur Bestim­

mung der in der Versuchszeit in den Windkanal einged üsten NHJ-Menge und wurde bei 

leerer Versuchsstrecke durchgeführt . Anschließend wurden die beiden Katalysatorelemente 

in die Versuchsstrecke eingesetzt. Sie waren zuvor mit der in Kapitel 3.1.1 beschriebenen 
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Reaktionslösung so getränkt worden waren. daß sie trotz ihrer porösen keramischen Struk· 

tur eine feuchte Oberfläche aufwiesen. Die Differenz von insgesamt eingedüster NHJ-Menge 

mNH, .O und NIfJ·Menge hinter der unterbrochenen Anordnung mit Reaktion von Ammoniak 

an der feuch ten Oberfläche mNH,.Rkt, ergibt die in der unterbrochenen Anordnung abrea­

gierte N/lJ-Menge D.mNH,. Damit ist der Umsatz der unterbrocJlenen Anordnung definiert 

zu: 

(3 .2) 

Die Ergebnisse der Druckverlust- und Umsatzmessungen sind in Kapitel 5. 1 widergegeben. 

Schwierigkeiten bereitete bei den Stoffübergangsuntersuchungen die große Streuung der Meß­

werte für die NHJ-Masse bei Reaktion in den keramischen Originalmollolithen , die eine 

erhöhte Anzahl von Einzelversuchen erzwang, damit sich gesicherte Aussagen ableiten ließen. 

Die Ursache dafür waren die ex trem gute Saugfähigkeit des keramischen Materials und die 

Tatsache, daß eine Kontrolle der Oberflächenfeuchte in den Monolithkanälen nicht möglich 

war. Dies führt e dazu , daß sich, im Gegensatz zu papierbeJegten Proben , die Oberflächen· 

feuchte in den keramischen Kanälen nicht genau genug reproduzieren ließ. 

Abb . 3 .6 : Versuchsstrecke für die Untersuchung geteilter Monolithe mit Druckmeß­
steUen an der Kallalwand 
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3.3 Erfassun g der Strömung in kat alysa t orgefüllten Rohren 

3.3.1 St römung in Schüt tungen 

Um die Strömung in regellosen Schüttungen zu untersuchen, wurden zwei Methoden ange­

wandt: 

• Methode 1 basiert auf der in Kapitel 3.1.1 beschriebenen Stoffübergangsmeßtechnik und 

zeigt die örtlichen Strömungsvorgänge an der Rohrwand und in der Schüttung. Ergebnisse 

sind in Kapitel 5.3 dargestellt . 

Zur Sichtbarmachung der Strömungsvorgänge an der Rohrwand werden die vier Halbschalen 

der Rohrwand in der Versuchsstrecke mit Filterpapier belegt, das mit der Reaktionslösung 

getränkt ist. Nach dem Einbau in die in Kapitel 3.1.3 beschriebene Anlage wird die Ver­

suchsstrecke mit den gewünschten Füllkörpern befüllt . Die anschließende Durchströmung der 

Schüttung mit Luft, der Ammoniak zudosiert wurde (= Begasung der Probe), ergibt eine 

nLangzeitaufnahme" der wandnahen Strömungsvorgänge in der Schüttung. Wird gleichzeitig 

zu einer homogenen Begasung der Probe in der Schüttung die eingedüste Ammoniakmasse 

mit bestimmt (z.B. mit Hilfe stumpf angeströmter Kreisscheiben, siehe [26]), so lassen sich 

über den Rohrumfang gemittelte Stoffübergangskoeffizienten für den Wandstoffübergang be­

rechnen. Dazu werden die aus den Remissionswerten der Proben berechneten Belegungsdich­

ten über den Rohrumfang gemittelt. An den Kontaktstellen der Füllkörper an der Wand 

ist ß = O. Sie gehen in die Mittelwertbildung der Belegungsdichten voll ein und führen zu 

einer Verkleinerung der mittleren Stoffübergangskoeffiz ienten . Eine Ammoniakmassenbilanz 

in Strömungsrichtung ergibt zusammen mit Gleichung 3.1 die gemittelten Stoffübergangs­

koeffizienten . 

Versuchstechnisch aufwendiger ist die Sichtbarmachung der örtlichen Strömungsvorgänge an 

einzelnen Füllkörpern . Da sie sich auf Grund ihrer Form und Abmessung nicht mit Pa­

pier beschichten lassen und eine Gelbeschichtung der mechanischen Beanspruchung in einer 

Schüttung aus realen FüllkörpeTII nicht gewachsen ist, müssen sie aus einem geeigneten Ma­

terial hergestell t werden , das folgende Eigenschaften besitzen soll te: 

• Ausreichende Festigkeit in trockenem und in feuchtem Zustand 

• Saugfähige, weiße OberHäche 

• Homogene OberHächenstruktur 

• Gegenü ber der Reaktionslösung und dem Reaktionsproduk t chemisch neut rales Ver­

halten 
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Diese Anforderungen w~rden von einer Mischung aus unbehandelter Cellulose (Faserlänge 

ca. 400 J.trn) und Alabastergips erfüllt, die im Mischungsverhältnis von 1 : 1 bis 6 : 1 

(Massenanteil Gips : Massenanteil Cellulose) brauchbare Probenkörper ergibt. Cellulose und 

Gips werden zu einer Suspension angerührt, deren Wasseranteil das ca. 40-fache Volumen 

des Gipses beträgt . Aus dieser wird in der Gußform das Wasser unter Vakuum abfiltriert 

und der entstandene Formkörper noch vor dem Aushärten des Gipses entnommen. 

im Rahmen der Untersuchungen wurden nach dieser Methode Kugeln, Raschigringe und 

Vollzylinder hergestellt. Sie besaßen alle eine so große mechanische Festigkeit , daß sie zur 

Untersuchung in ein gleichartiges Festbett aus keramischen FüUkörpern eingebettet werden 

konnten, ohne deformiert zu werden. Ergebnisse sind in Kapitel 5.3 zu finden. 

ln beiden Fällen - sowohl bei der Best immung der Wandwärmeübergangskoeffizienten, als 

auch bei den Einzelformkörpern in der Schüttung - ist zu berücksichtigen , daß die Schüttung 

inert ist und nicht am Stoff"tibergang teilnimmt. In beiden Fällen ergeben sich deshalb fiktive 

Stoffübergangskoeffizienten an der Wand und am Formkörper. Die Bestimmung effektiver 

Stoffübergangskoeffizienten erfordert die Integration des Stoffübergangs in der Schüttung in 

die Messungen. Die so gewonnenen Resultate gestatten indes wertvolle Aussagen über die 

Homogenität des Stoffübergangs, wie er durch die örtlichen Strömungsvorgänge verursacht 

ist . 

• Methode zwei erfaßt über den Umfanggemittelte radiale Geschwindigkeitsprofile unterhalb 

von Schüttungen. Diese ergeben sich , da die gleichmäßige Verteilung der Schüttungskörper 

durch den Punktkontakt an der Wand gestört ist. Bei allen Schüttungskörpern führt dies 

dazu, daß der Hohiraumanteil E im Wandbereich höher und somit der Strömungswiderstand 

deutlich reduziert ist. Das führt zu höheren Strömungsgeschwindigkeiten im Wandbereich. 

Der HoWraumanteil E (s.G!. 3.3) ergibt sich aus dem Schüttungsvolumen VSeh und dem 

Gesamtvolumen I/GeI zu: 

E = 1 _ VSeh 
VG •• 

(3.3) 

ln Abbildung 3.7 ist für eine Kugelschüttung beispielhaft die radiale HoWraumverteilung 

und die Geschwindigkeitsverteilung dargestellt . 

Zu erkennen ist. daß die Geschwindigkeitsüberhöhung im Wandbereich mit dem erhöhten 

Hohlraumanteil zusammenfallt. 

Zur Erfassung der Geschwindigkeitsverteilung wurde ein Versuchsstand aus Plexiglas auf­

gebaut. Er ist in Abbildung 3.8 dargestellt. Die Schüttung wird von einer monolithischen 

Struktur gehalten unterhalb derer mit Hilfe eines Hitzdrahtanemometers (Drahtlänge 3 mrn 

und Drahtdicke 0.005 rnrn) die axiale Strömungskomponente gemessen wird. Die Anemo-

30 



r=O r=R 

Schuettung 

Hohlr .. umverteilung 

Geschwindjgkeitsverteilung 

Abb. 3.7: Darstellung der radialen Hohlraumverteilung und der resultierenden Ge­
schwindigkeitsverteilung in einer Kugelschüttung. 
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metersonde ist in Umfangsrichtung drehbar und in der radialen Position über eine Mikro­

meterschraube verstellbar. Die Drehung in Umfangsrichtung ermöglicht die Mittehtng der 

Meßwerte für konstanten Radius T. Einzelne Meßwerte entlang einer Umfangslinie schwan­

ken stark und erlauben keine sinnvolle Beschreibung der radialen Geschwindigkeitsverteilung. 

Die Positionierung in radialer Richtung liefert das radiale Geschwindigkeitsprofil. Details 

der Geschwindigkeitsmessung und die erhaltenen Profile sind in [l1J zusammengefaßt. Der 

Druckverlust wird durc.h eine Differenzdruckmessung erfaßt. 

Abb. 3 .8: Skizze des Versuchsstandes zur Erfassung der Gesc.hwindjgkeitsverteilung. 

3.3.2 Durchströmung von regelmäßigen K atalysator for m körper n 

Wie in Kapitel 2.2 angesprochen, ist es ein Teilziel des Projekts, Katalysalorformkörper zu 

finden, in denen der Stoff· und Wärmetransport quer zur Slrömungsrichtung durch gerich­

tete radjale Konvektion erfolgt. Im Gegensatz zu regellosen Schüttungen wird dabei der 

Druckverlust nicht durch ungerichtete Beschleunigungen und Umlenkungen der Strömung 

unnötig erhöht. Die in Kapitel 4. vorgestellten Strukturen weisen aufgrund ihres Aufbaus die 

gewünschten Eigenschaften auf. Die Überprüfung der Strömung erfolgte exemplarisch für 
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eine Flügelstruktur durch die Sichtbarmachungstechnik. 

In der in Kapitel 3.1.3 beschriebenen Rohranlage wurde die FlügeistruJmr 6, die in Abbil­

dung 4.11 dargeste1lt ist, hinsichtlich ihrer Strömungsvorgänge und ihres Vermischungsver­

baltens untersucht. Die Maße der Flügelstruktur wurden dazu dem Robrdurchmesser von 

98 mm so angepaßt, daß die geometrische Ähnlichkeit zur Flügelstruktur mit 50 mm Durch­

messer gewahrt blieb. Die Untersuchung des Strömungsverlaufs an der Rohrwand erfolgte 

analog zu der bei regellosen Schüttungen (siehe Kapitel 3.3.1). Dazu wurde die Flügel­

struktur in einen Abschnitt der Versuchsstrecke eingesetzt, deren Wände mit Filterpapier 

beschichtet waren. Die Begasung der Proben erfolgte anschließend auf zwei verschiedene 

Arten. Einmal wurde die Versuchsstrecke mit einer homogenen Ammoniakverteilung durch­

strömt. Das andere Mal wurde das Reaktionsgas punktformig an verschiedenen Ste1len der 

Flügelstruktur eingedüst. Die Verteilung der Farbintensität an der Rohrwand ermöglichte 

dabei Rückschlüsse auf die Strömungsvorgänge in der Struktur. Zusätzlich zur Sichtbarma­

chung der Strömungsvorgällge an der Rohrwand wurde auch die Strömung an den einzelnen 

Flügeln der Struktur untersucht. Dazu wurden diese ebenfalls mit Filterpapier beschichtet, 

das durch die Adhäsionskräfte des feuchten Papiers auch an der nterseite der Flügel haf­

tete. Die Reaktionsgaszugabe erfolgte wie bei der zur Untersuchung des Wandstoffübergangs. 

3.4 Erfassung von Wärmetransportparame t ern in kat alysa-
torgefüllten Rohren 

3 .4. 1 Definition der W ä rmetr a n sport p a r a m eter 

W ä rmetransport pa rameter in regellosen Schüttungen 

Der radiale Wärmetransport innerhalb von Schüttungen basiert auf mehreren Einzelprozes­

sen. Zu berücksichtigen ist die reine Wärmeleitung im Gas und in den Schüttungskörpern, 

der Wärmeübergang Gas-Feststoff, der konvektive Wärmetransport (Quervermischung der 

Strömung) und bei höheren Temperaturen die Wärmestrahlung. Wenn auch jeder einzelne 

Transporiprozeß physikalisch begründet ist, so ist man dennoch nicht in ?er Lage alle Trans­

portvorgliDge in ihrer Gesamtheit zur Berechnung des Wärmetransports heranzuziehen. 

Im vorliegenden Fall wird von einen quasihomogenem Modell ausgegangen und kcine Unter­

scheidung zwischen Fluid- und Feststoffphasc vorgenommen. Zur Beschreibung des Wärme­

transports innerhalb der Schüttung genügt dann nur ein Parameter, die effektive radiale 

Wärmeleitiahigkeit ~ •. Dieser Parameter muß folglich alle real ablaufenden Vorgänge enthal-
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ten und in ihrer wechselseitigen Abhängigkeit erfassen können. Mit Hilfe dieses Koeffizienten 

und des rad.ialen Temperaturgradienten läßt sich der radial transportierte Wärmestrom wie 

folgt ausdrücken: 

. \ 8T qr = -"'rar (3.4) 

Die Beschreibung des Wärmetransports in radialer Richtung mit nur einem Parameter ist 

für eine gleichmäßige Schüttungsverteilung möglich, bereitet aber im Wand bereich Pro­

bleme. Der Einfluß der Wand auf die Schüttung (s.Kap. 3.3.1) erlaubt offensichtlich nicht, 

von einem gleichmäßigen Zustand über dem gesamten Radius auszugehen. In experimen­

tellen Untersuchungen [12) zeigen sich sehr steile Temperaturgradienten in unmittelbarer 

Wandnähe. Dieser erhöhte Transportwiderstand wird im vorliegenden Modell durch den 

Wandwärmeübergangskoeffizienten berücksichtigt. Für den Wärmestrom über die Rohr­

wand gilt dann: 

q;" = o",(T", - TG •• (r = R)) (3 .5) 

Damit liegen zwei Parameter 0", und Ar zur Beschreibung der radialen Wärmetransport­

vorgänge fest . Der gesamt a.us- bzw eingetra.gene Wärmestrom ist folglich von beiden Pa.­

rametern abhängig. So können durchaus vergleichbare Wärmeströme übertragen werden , 

wenn zum einem Ar groß und 0", klein bzw. Ar klein und 0 ", groß ist. Dies zeigt sich, wenn 

man unter der Vorraussetzung eines para.belfOrmigen Temperaturverlaufs [18) den Gesamt­

widerstand l/U bzw. den Gesamtdurchgangskoeffiziellt U betra.chtet. Es gilt: 

Ra .. = (l/U) = RI + R2 = 1/0", + R/(4A r ) (3.6) 

Hohe Ar - Werte ergeben sich, wenn die radialen Transporteigenschaften innerhalb der Schüttung 

bzw. der Formkörper sehr gut sind und dementsprechend der radiale Verlauf der Tempe­

ratur ausgeglichen ist. Niedrige Werte von Ar führen dementsprechend zu großen radialen 

Temperaturunterschieden. Über den Wandwärmeüberga.ngs.koeffizienten ist der Tempera­

tursprung in unmittelbarer Wandnähe festgelegt. Große 0",- Werte entsprechen einem guten 

Wärmetransport Schüttung-Rohrwand und bedingen einen geringen Temperatursprung in 

Wandnähe. Kleine Il",- Werte erlauben nur einen mäßigen Energietransport über die Rohr­

wand und führen folglich zu großen Temperatursprüngen. In Abbildung 3.9 ist qualitativ 

gezeigt, wie die radialen Ter;npera.turverläufe bei einem Aufheizvorgang aussehen, wenn ver­

gleichbare Energieströme übertragen werden und zum einen ein niedriger Il",-Wert und ein 
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großer Ar-Wert (Fall 1) und zum anderen ein großer 0", Wert und ein niedriger Ar Wert (Fall 
2) betrachtet wird. 

Temp. 

TGas;r=R 

TGas;r=R 

Fall 2: Ar klein und 0", groß 

r=O r=R 

Abb.3.9: Qualitative Darstellung der radialen Temperaturverläufe bei vergleichbaren 
radialen Wärmest romdichten und unterschiedlichen Wärmetransportparametern. 

10 Gleichung 3.6 ist weiterhin zu beachten, daß der radiale Wärmeleitwiderstand auch vorn 

Rohrdurchmesser abhängt. Mit steigendem Rohrdurchmesser nimmt somit bei konstanten 

Wärmetransportparametern der Einfluß des Wandwärmeübergangskoeffizienten ab. Eine 

Verbesseru ng des rad ialen Wärmet ransports ist dann nur noch durch eine Erhöhung der 

effektiven radialen Wärmeleitfähigkeit möglich. Ergebnisse zum Gesamtwiderstand und der 

Aufspaltung in dessen Einzelanteile sind in Kapitel 5.3.3 aufgeführt. 

Wärmetransport in Formkörpern 

Der radiale Wärmetransport in den noch vorzustellenden Formkörpern (s.Kap. 4) ist im 

wesentlichen durch die gerichtete Konvektion gegeben. Da ihre genaue Erfassung nicht 

möglich ist, wird wie bei Schüttungen eine effektive radiale Wärmeleitfalugkeit und ein 

Wandwärmeübergangskoeffizient postuliert. Die effektive Wärmeleitfahigkeit erfaßt somit 

die ülter Konvektion in radialer Richtung ausgetauschten Wärmeströme sowie den gerin­

gen Anteil der Leitung durch das Material . Der Wandwärmeübergangskoeffizient berück­

sichtigt im wesentlichen die konvektiv an die Rohrwand übertragenen Wärme, konduktive 

Transportmechanismen sind von untergeordneter Bedeutung, da nur wenige Kontaktpunkte 

Formkörper- Rohrwand gegeben sind. 
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3.4.2 Bestimmung der radialen Wärmet ransportparameter 

Die Werte für die Transportparameter Ar und Cl .. ergeben sich aus einer Parameteranpassung 

der berechneten an gemessene radiale Temperaturverläufe (siehe dazu auch Kap. 3.4.3) . Die 

Berechnung der Temperaturverläufe basiert au f einem zweidimensionalen Modell, welches 

sich aus der DiIanzierung aller ein· und austretenden Energieströme eines Volumenelements 

ergibt . Die Energiebilanz ist in Kapitel 3.6.3 aufgeführt. 

Die Anpassung des Modells an die experimentellen Ergebnisse erfolgt durch eine Box·Opti· 

mierung [4, 1J. Dieses in seiner Formulierung recht einfache Verfahren überzeugt durch seine 

Robustheit, während Gradientenverfahren oftmals keine zufriedenstellende Lösung ergeben. 

Bin Nachteil des Box· Verfahrens sind die häufigen Aufrufe zur Berechnung der Temperatur· 

verteilung und die damit verbundenen langen Rechenzeiten. Die ~u optimierende Funktion 

ist in Gleichung 3.7 dargestellt. Die radialen Temperaturen werden entsprechend ihrem 

Flächenantei.! gewichtet, so daß Temperaturen im Rohrzentrum eine geringere Bedeutung 

zukommt. 

F = t (r(i + 1)2 - r(i)2) (Tex., - nerJ2 
; 

3.4.3 Versuchsstand zur Erfassung der r adialen Temperaturverläufe 

(3.7) 

Die Versuchsanlage (Abb. 3.10) besteht aus zwei Aluminiumschüssen mit einem lnnendurch· 

messer von D = 50 mm, einem Außendurchmesser von D. = 130 mm, und einer Länge der 

Vergleichmäßigungsstrecke von /1 = 800 mm und der Meßstrecke von /2 = 400 mm. Die 

Meßstrecke kann durch zwei elektrische Widerstandsheizungen beheizt werden. Die elektri· 

sehen He.izungen sind auf der Außenseite des Alublocks angebracht, um eine gleichmäßige 

Umfangstemperatur au f der Innenseite zu erreichen. Die Regelung der Heizungen erfolgt 

über PID-Regler, die auf einem Atari Mega ST2 realisiert sind. Ein möglichst schnelles Auf­

heizen ohne Überschwingen wird durch zustandsabhängige Regelparameter realisiert. Die 

Datenübertragung der Anlage zum Rechner erfolgt über eine Meßwerterfassungskarte der 

Firma Sorcus. Der Massendurchftuß wird über Brooks-Durchflußmesser geregelt. Näberer 

Angaben finden sich in [31J. Wesentlich an der Versuchsanlage ist , daß sowohl die. radiale 

Temperaturverteilung im Ein- und Auslauf wie die axialen Verläufe der Wandtemperatur 

gemessen werden. Vergleichmäßigungsstrecke und Meßstrecke sind durch einen Monolithen 

getrennt, der die thermische Entkopplung gewährleistet. 

Zur Erfassung der radialen Temperaturverläufe im Ein- und Auslauf der Meßstrecke dienen 

Thermoelementsonden, die über eine Mikrometerschraube in radialer Richtung verschoben 

werden können. Zusätzlich ist die Sonde im Auslauf in Umfangsrichtung drehbar, so daß auch 
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über den Umfang gemittelte Temperaturen aufgenommen werden können. Für die Messung 

des axialen Wandtemperaturverlaufs ist ein Thermoschutzrohr in eine in der Rohrinnenwand 

liegende axial verlaufende ut eingepreßt. 

Während des Versuchablaufs werden die zwei getrennt regelbaren Heizungen in der Meßstrecke 

angesteuert. Heizung 1 der Meßstrecke deckt die ersten 10 cm ab, Heizung 2 die restlichen 

30 cm. Die leistungsmäßig stärkere Heizung 1 dient dazu , die Wandtemperatur im Bereich 

der starken Fluidaufheizung konstant zu halten und den Wärmerückftuß zur Vergleichmäßi­

gungsstrecke zu kompensieren . Mit der zweiten Heizung kann zusätzlich ein ansteigendes 

Temperaturprofil eingestellt werden. Dies soll eine große Temperaturdifferenz zwischen Gas 

und Rohrwand gewährleisten, wie sie für eine zuverlässige Auswertung notwendig ist [35, 38] . 

Der Einlaufhereich wird durch eine wassergekühlte Manschet te auf Raumtemperatur gehal­

ten, wodurch die über den Flansch zufließende Wärme abgeführt wird. 

Abbildung 3.11 zeigt einen typischen axialen Temperaturverlauf für einen Aufheizversuch 

und verdeutlicht, daß ein Sprung in der Wand temperatur nur sehr schwierig zu erreichen ist. 

Obwohl Heiz- uud Einlaufstrecke soweit wie möglich thermisch entkoppelt sind (Keramik­

zwischenring) ergibt sich dennoch für den angestrebten 'Temperatursprung' ein Bereich von 

ca. 5 - 7 cm Länge. Bei der Auswertung wird deshalb kein Sprung, sondern das tatsächlich 

gemessene Wandtemperaturprofil berücksichtigt. 

In Abbildung 3.12 sind beispielhaft gemessene radiale Temperaturprofile im Auslauf der 

Meßstrecke für Aufheizversuche dargestellt . Die Profile zeigen, daß sich der radiale Wärme­

transport mit größer werdendem Partikeldurchmesser verbessert und die Profile ausgegliche­

ner werden. 
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Abb_ 3.10: Skizze der Versuchsanlage, Längsschnitt . 
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3.5 Erfassung des Reaktorverhaltens bei Ablauf der Modell-
reaktion im isothermen Rohrreaktor 

Anhand der ModeUreaktion (Oxidation von Propen) soU das Reaktorverhalten von Schüt­

tungen und Formkörper miteinander verglichen werden. Die Stöchiometrie der Reaktion 

lautet: 

(3.8) 

Vorgabe bei der Konstruktion des Reaktors war, daß axiale und radiale Temperatur- und 

Konzentrationsprofile bei möglichst geringer Rückwirkung auf rue Strömungs vorgänge be­

stimmt werden können. Zudem soU te rue zur Wand übertragene Wärmemenge kalorimetrisch 

erfaßt werden. Die Temperaturverläufe liefern eine Aussage, ob rue Isothermie bei Ein­

satz unterschiedlicher Schüttungen bzw. Formkörper erreicht werden kann. Die abgeführte 

Wärmemenge ist ein direktes Maß, welche Schüttung oder Struktur eine gute Wärmeabfur 

gewährleistet . 

Abbildung 3.13 zeigt ein Foto des montierten Reaktors mit der hinteren Kühlschale und 

Abbildung 3.14 eine schematische DarsteUung des Reaktors. Der lnnendurchmesser beträgt, 

wie bei der Versuchsanlage zur Bestimmung der Wärmetransportkoeffizienten, D = 50 mm. 

Die gesamte Reaktorlä.nge ergibt sich aus sieben Schüssen a 100 mm und den dazwischen­

liegenden Me.ßeinsätzen von je 4 mm Höhe zu 724 mm. Jeder einzelne Schuß besteht aus 

einem Rohrstück (Edelstahl) , das von zwei verruckelten Kupferhalbschalen ummantelt ist. 

In den Kupferschalen sind Nuten e;ngefräßt, in denen rue elektrischen Heizleiter verlegt sind. 

Die Kupferschalen werden über vier Spannschrauben zusammengezogen , so daß sie eine feste 

Einheit mH den Rohrstücken bilden. Die Dicke der Kupferblöcke ist so bemessen , daß bei 

exothermer Reaktion die entstehende Reaktionswärme voUstänrug abgeführt werden kann. 

Die Meßeinsätze (s.A bb. 3.15) erlauben über die angeschweißten Rohre Thermoelemente 

und eine radial verschiebbare Gasentnahmesonde in den Reaktor einzufügen (s . Abb 3.15.). 

Dazu besitzt der Monolith im Meßeinsatz eine Bohrung, so daß rue Gasentnahmesonde rarual 

verschoben werden kann. Zusätzlich dient der KerarJtikmonolith dazu , die Thermoelemente 

in ihrer radialen Position zu fixieren. Die Störung der Strömung bei einem solchen Einbau 

ist gering [l1J. 

Sieben der beschriebenen Kupferblöcke mit den jeweils dazwischenliegenden Meßeinsätzen 

sowie Ein- und Auslauf werden über drei Spannschrauben in axialer Richtung verspannt. Für 

rue dazwischenliegenden 18 Dichtftächen werden verruckelte und vorgeglühte Kupferdichtun­

gen eingesetzt. Druckproben ergaben Dichtheit bis 2 bar Überdruck , die im Normalbetrieb 
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Abb . 3.13: Foto des Versuchsreaktors mit hinte rer Kühlschale. 

der Anlage nicht erreicht werden. Der maximale Druckabfa U einschließlich Einlaufbereich 

betr ug bei den kleinen Katalysatorkugeln dp = 5 mm und einer Belastung von I kgj(m2sec) 
67 mbar . 

Über der Höhe der Kupferblöcke ist der Reaktor von ei nem kon zentrischem Kühlmantel um· 

geben, in welchem durch einen Umwälzthermostaten eine defini erte Kühltemperatur (25°C) 

eingestellt wi rd. Der Kü hlmantel ist zu r einfachen Demontage aus zwei Halbschalen aufge­

baut und besitzt einen Abstand von :10 mm zu den Kupferblöcken, der Zwischenraum wird 

mjt Sand gefüll t. Durch diese Konstruktion stellt sich bei konstanter Kupferblock- und der 

vorgegebenen Kühltemperatur ei n zeitlich konstanter Wärmest rom von den Kupferblöcken 

zum Kühlmantel ein. 

Zur E rfass ung und Regelung der Kupferblocktemperaturen sitzt in jedem Block ein Thermo­

element. Drei weitere Regelkreise sind für zwei Aufheizzonen im Einlauf und einer Heizu ng 

im Auslauf vorgesehen , die die Wärmeverluste reduzieren soUen. In der Schüttung selbst 

sind 30 Thermoelemenete angebracht, deren Positionen in Tabelle 3.1 aufgeführt sind . 

Da Block I und Block 7 mit Inertmaterial gefüllt sind, um nicht kontrollierba re Wärmeverlu­

ste in axialer Richtung zu vermeiden, sind in sbesondere in der Meßebene 3, 4, 5 entsprechend 

viele Thermoelemente angeordnet . Die Erfassung der Thermospanllung erfolgt über zwei 
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Abb. 3.14: Skizze des Versuchsreaktors. 
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Abb. 3.15: Skizze von Meßeinsatz und Meßsonde. 

I Thermoelement I Pos.1 I Pos.2 I Pos.3 I Pos 4 I Pos 5 I Pos 6 I Pos 7 I 
Blockl 1.0 - - - - - 24 . 
Block2 1.0 7.5 12.5 16.5 19. 21.5 24.0 
Block3 1.0 - 12.5 16.5 19. 21.5 24.0 
Block4 1.0 - 12.5 - 19. 21.5 24 .0 
Block5 1.0 - 12.5 - 19. - 24 .0 
Block6 1.0 - 12.5 - - - 24 .0 
Block7 1.0 - - - - - 24.0 

Tab. 3.1 : Position der Thermoelemente in mm Wandabstand. 
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10-Kanalmultiplexer mit Nullpunktkompensation, isothermem Klemmenblock und Thermo­

spannungsverstärker (PEM Paskowsky). Ein Multiplexer steh t nur den zu regelnden 10 

Meßgrößen zur Verfügung und ermöglicht es, alle 10 Werte im Zwei-Sekundentakt einzu­

lesen. Der zweite Multiplexer dient der Aufnahme der restlichen 30 Thermoelemente, die 

nicht zeitkritisch sind und ledjglich im stationären Zustand eingelesen werden. 

Die Steuerung und Regelung der Anlage ist auf einem Atari Mega ST2 unter dem Betriebssy­

stem RTOS - UH in der Echtzeitprograrnmiersprache Pearl reaJjsiert. Der Datentransfer zur 

Steuerung und Regelung der Anlage erfolgt über einen P-Bus der Firma JEP und entspre­

chende digitale bzw. analoge Ein-J Ausgangskarten. Insgesamt werden 18 digitale Ausgänge 

und zwei analoge Eingänge benötigt. Acht der digitalen Ausgänge erlauben das gezielte 

Ansprechen jedes einzelnen Thermoelements, die restlichen 10 dienen der Ansteuerung der 

Heizung. Die Stellgrößen zu jeder Heizung berechnen sich über einen PID Algorithmus aus 

den eingelesenen Temperaturen und der Sollwertvorgabe. Die Ansteuerung jeder Heizung er­

folgt über ein im ullpunkt schaltendes Relais im Sekundentakt. Ei ne berechnete Stellgröße 

von 50% bedingt Vollast für 0.5 sec bei anschließender Nullast. Die üblicherweise mit einer 

Zweipunktregelung gekoppelte Schwingung der Regelgröße wird aufgrund der Wärmekapa­

zität der Kupferblöcke und der kurzen Taktzeiten vollständig unterdrückt . 

Die Volumenströme des Inertgases und des Reakt ionsgases werden über Brooksregelventile 

eingestellt. Die Gaskonzentration wird in einem Siemens-Analysegerät (U ltramat) auf Ba­

sis der Infrarotabsorption bestimmt. In Abbildung 3.16 sind die Regelkreise dargestellt . 

Genauere Angaben über die Anlage sind in [15J zu finden. 

Die Reaktorbauweise und die genaue Regelung der Kupferblocktemperaturen erlauben es, die 

an die Rohrwand abgegebene Reaktionswärme direkt zu erfassen. otwendig dazu ist es, daß 

in einem ' ullabgleich ', d.h. im Betrieb des Reaktors bei vorgegebener Kupferblock- und 

Kühlmitteltemperatur ohne Reaktion , die notwendigen Heizleistungen erfaßt werden. Da 

das durchströmende Gas yorgeheizt wird und mit Kupferblocktemperatur in die Schüttung 

eintritt, entsprechen die elektrischen Heizlejstungen eines jeden Blocks der an den Kühlman­

tel abgeführten Wärmemenge. Bei Ablauf einer exothermen Reaktion wird Wärme von der 

Schüttung an den Kupferblock abgegeben, so daß bei konstant gehaltener Temperatur der 

Kupferblöcke die elek trische Heizleistung zurückgeregelt wird. Die Differenz zum Nullab­

gleich ergibt ein direktes Maß für die abgeführte Wärmemenge und stellt eine zusätzliche 

Information für eine vollständige Wärmebilanzierung des Reaktors dar. 
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3.6 Modellbildung und Rechners imulat ion 

3.6.1 M odelIie rung von St römung und St off t r anspor t in ebenen K anälen 

Das Problem der Einlaufströmung mit Wärme- und Stoffübergang im zweidimensionalen 

ebenen Kanal wurde schon von zah lreichen Autoren sowohl analytisch als auch numerisch 

untersucht. Den Untersuchungen lagen jedoch entweder die vereinfachenden Annahmen der 

Grenzschichttheorie zugrunde (Vernachlässigung von Termen 2.0rdnung in Strömungsrich­

tung), oder das elliptische Differentialgleichungssystem wurde zur Lösung parabolisiert, wo­

durch diffusive Vorgänge in axialer Richtung vernachlässigt wurden. Diese Vorgehensweise ist 

bei großen Pedet-Zahlen Pe oder bei geringen Konzentrations- bzw. Temperaturgrad ienten 

durchaus sinnvoll. Wie vergleichende Rechnungen aus der Literatur ([29, 33]) und eigene Be­

rechnungen jedoch ze.igen, führt eine Vernachlässigung axialer Transportvorgänge bei Struk­

turen , bei denen Einlaufvorgänge überwiegen (z.B . Kanäle mit versetzten Seitenwänden), zu 

erheblichen Abweichungen vom realen Verhalten. Aus diesem Grund wurde zur Berechnung 

der Strömung und des Stoffübergangs in Kanälen mit glatten und versetzten Seitenwänden 

ein Programm entwickelt, das das Strömungsfeld durch geschlossene Lösung der zweidimen­

sionalen, inkompressieblen Navier-Stokes Gleichungen berechnet. 

St römungsmodell 

Die laminare Strömung im unendlich breiten , ebenen Kanal, wie er in Abbildung 3.17 skiz­

ziert ist, läßt sich im wesentlichen folgendermaßen beschreiben : 

Die Strömung hat im Einlauf des Berechnungsgebietes e.in Pfropfenprofil, das sich im rei­

bungsbehafteten Kanalabschnitt zum Parabelprofil entwickelt. Simultan dazu entwickelt sich 

ebenfalls im reibungsbehafteten Abschnitt das Konzentrationprofil einer an der Kanalwand 

reagierenden Komponente . Zu r mathematischen Besch reibung des Problems werden dabei 

folgende Annahmen und Ve reinfachungen get roffen : 

• Die Kanal wände werden als unend lich dünne Wände angesehen. 

• Zur Erzielu ng sinnvoller Randbedingungen im Einlauf wird dem ebenen Kanal ein 

fiktiver Kanalabschnitt vorgeschaltet, an dessen n Wänden" kein Haften des Fluids 

und keine chemische Reaktion auft reten. In diesem Abschnitt kann sich die St römung 

auf die Bedingungen am tatsächlichen Einlauf einstellen. 

• Bei der Berechnung wi rd von isothermen Bedingungen und konstanten Stoffwerten 
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Abb. 3.17: Skizze des zweidimensionalen ebenen Kanals mit reibungs· und reakti· 
onsfreiem Vorlauf 

ausgegangen, da sich der Einsatzbereich der zu untersuchenden Strukturen auf Re­

aktionen mit geringer Wärmetönung beschränkt . Dadurch kann die Energiegleichung 

zunächst außer Acht gelassen werden . 

• Anstelle der Geschwindigkeiten werden für die Berechnung des Strömungsfeldes, wie 

in der Reaktionstechnik üblich. Massenströme in der Dimension ~ benutzt , wodurch 

ein Übergang auf nichtisotherme Rechnung erleichtert wird. 

Damit ergeben sich die folgenden Berech nugsgleichungen für das Strömungs· und das Kon­

zentrationsfeld: 
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Kontinuitätsgleichung: 

89. + 89. 0 
8z 8y 

z - Impulsbilanz : 

(3.9) 
y - lmpulsbilanz : 

Materialbilanz der Komponente j : 

Die Randbedingungen dieses Differentialgleichungsystems lauten: 

• Einlauf: Das Strömungs- und Kon zentrationsprofi.l ist pfropfenHirmig und konstant . 

Es wird entweder ei n Druck oder ein mittlerer Massenstrom für das Fluid vorgegeben. 

[
89, 1 Tz' 9. E = 0 (3.10) 

piE = P< oder g,m (3.11 ) 

• Auslauf: Strömung- und Konzent rationsprofi.l sind ausgebildet, es treten keine Quer­

strömungskomponetnen mehr a uf. Es wird ein Druck vorgegeben. 

[
89, 1 Tz , 9. A = 0 (3 .12) 

PIA = Po (3.13) 

• Kanalwand : Im reibungsbehafteten Abschnitt herrscht Wandhaftung des Fluids . Ent­

lang des gesamten Kan als existiert kein Massenstrom durch die Kanalwand, bzw . der 

Massenst rom durch Reaktion der Komponente j durch die Wand ist zu vernachlässigen . 

g,l lVond = 0 und 9.lwond = 0 (3.14) 
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Daraus ergibt sich 

womit für den Druck folgt 

og. = 0 oz sowie (3.15) 

(3.16) 

Als Randbedingung für die Massenbilanz wurde eine unendlich schnelle Reaktion an 

der Wand angenommen. 

WjlW.nd = 0 (3.17) 

• Symmetrielinie: Es existiert kein Massenfluß über die Symmetrielinie, d.h. die Profile 

haben dort eine horizontale Tangente. 

sowie 
og, _ 0 og. = 0 und oy - , oy 

für den Druck folgt damit 

OWj = 0 
oy 

(3.18) 

(3.19) 

(3.20) 

Die Impuls- und Massenbilanzen sind stationär formuliert, da bei der direkten Berechnung 

der stationären Lösung keine Konvergenzprobleme durch mehrfache stationäre Zustände zu 

erwarten sind . Die geschlossene Lösung des Gleichungssystems erfolgt durch ein Newton­

Raphson Verfahren . Der Berechnung einer versetzten Anordnung von ebenen Kanälen, wie 

sie in Abbildung 3.18 skizziert ist, liegen dieselben Annahmen und Berechnungsgleichungen 

wie fü r den ununterbrochenen Kanal zugrunde. Es wird vorausgesetzt, daß die versetzten 

Kanäle ohne Zwischenraum aneinander anschließen. Es genügt dann, zu r Berechnung wie­

derum nur den Ausschnitt eines Bereichs mit der halben Kanalhöhe zu betrachten. Die Länge 

der einzeln.en Abschnitte, die den Gesamtkanal bilden, ist jeweils gleich. An den seitlichen 

freien Ränder wird eine undurchlässige, reibungsfreie Wand vorausgeset7,l. und die abwech­

selnde Anordnung von festen Wänden und reibungsfreien Bereichen durch wechselnde Rand­

bedingungen realisiert. Die Ergebnisse der St römungsberechnung sind in Abschnitt 5.1.5 

zusammengefaßl. 
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Abb. 3.18: Skizze des zweidimensionalen Kanals mit versetzten Seitenwänden. 

3.6.2 ModelIierung der Strömung in gewellten Strukturen 

Der Strömungsspalt in gewellten Strukturen weist einen örtlich stark unterschiedlichen Quer· 

schnitt auf, der sich nur durch ein sehr feines Diskretisierungsgitter abbilden läßt. Die 

Strömungs· und Transportvorgänge bei hochturbulenter Strömung in solch komplexen Struk· 

turen sind jedoch zur Zeit einer detailierten Berechnung noch nicht zugänglich. Der Strömungs· 

querschnitt läßt sich aber auf einzelne, in der Projektion rautenfOrrnige Elemente zurückführen, 

deren Verknüpfung den beschriebenen Spalt ergibt [19]. Damit wurde eine vereinfachte Mo­

dellierung der Strömungsvorgänge in gewellten Strukturen im Rahmen eines anderen Pro­

jektes durchgeführt . Eine detaillierte Beschreibung des Modells , der Simulationen und der 

Ergebnisse ist in [19] enthalten. Hier soll nur kurz auf diese Ergebnisse eingegangen wer­

den , die auch für die Strömungsvorgänge in katalytisch beschichteten Wellplattenstrukturen 

Gültigkeit haben . 

Anhand von Strömungsuntersuchungen lassen sich verschiedene Strömungsformen in gewell­

ten Strukturen nachweisen. Zum einen ist dies die sogenannte Talströmung, bei der das Fluid 

im wesentlichen den Tälern der Struktur folgt . Eine zweite Form ist die Längsströmung 

mit der Strömung parallel zur Hauptströmungsrichtung. Die dritte Form schließlich ist 

charakterisiert durch ein ausgeprägtes Mischverhalten der Strömung in der Struktur. Das 

Strömungsmodell bildet nun diese grundlegenden Strömungsvorgänge in diesen Strukturen 

ab. Es beinhaltet zwei empirische Parameter, die auf die jeweilige Stuktur abgeglichen wer­

den . Mit den so bestimmten Parametern kann das Strömungsverhalten in verschiedenen 

gewellten Strukturen simuliert werden. Ergebnisse finden sich im Kapitel 5.2. 
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3.6.3 ModelIierung von Strömung, Wärme- und Stoff transport in Schüttun­

gen 

Strömungsmodell 

Das reale Durchströmungsverhalten von schüttungsgefüllten Festbettreaktoren ist sehr kom­

plex. Bei der Umströmung einzelner Schüttungskörper kommt es zu den bereits angespro­

chenen Verwirbelungen und Fluktuationen. Eine exakte Erfassung alI dieser Vorgänge würde 

die Lösung der örtlich dreidimensionalen, instationären Navier-Stokes-Gleichung erfordern 

und ist zur Zeit einer detailierten Berechnung noch nicht zugänglich. 

Zur vereinfachten Beschreibung wird deshalb mit empirischen Druckverlustbeziehungen und 

über dem Umfang gemittelten Geschwindigkeiten gearbeitet, wobei ein kontinuierlicher An­

satz gewählt wird . 

Die Temperaturabhängigkeiten der Stoffgrößen, Viskosität J.' und Dichte p, werden nicht 

berücksichtigt. Der Einfluß dieser Größen ist in schüttungsgefüllten Rohren mit geringem 

Hohlraumanteil vernachlässigbar [I1J. Berechnet wird die axiale Strömungskomponente als 

Funktion von r. Die bei der Umströmung einzelner Schütlungskörper auftretenden Beschleu­

nigungen in axialer und radialer Richtung sowie die Verwirbelungen und Fluktuationen wer­

den nur pauschal durch den damit einhergehenden Druckverlust erlaßt. Die Betrachtung 

ist auf die axiale (z) und radiale Koordinate (r) beschränkt und geht von Mittelwerten in 

Umfangsrichtung aus. 

Grundlage der Strömungsmodellierung ist der radiale Verlauf des Hohlraumanteils (E( r» 
(s.Kap. 3.3.1 ). Er bestimmt den radialen Verlauf des Strömungswiderstandes und bestimmt 

die Strömungsvorgänge. Die über den Umfang gemittelten Werte des Hohlraumanteiles als 

Funktion des Radius zeigen einen stetigen Verlauf (Abb. 3.19). Es liegen Daten für Kugel- , 

ausgewählte Raschigring-, Berlsät tel- und Strangschütlungen vor [3 , 22, 5, 37, 28]. Charak­

teristische Eigenschaft aller radialen Verteilungen ist der hohe Hohlraumanteil in unmittelba­

rer Wandnähe. An der Wand selbst ist er bei punktfOrmigem Kontakt Schüttul1g-Rohrwand 

eins. In größerem Abstand von der Wand stellt sich e.in konstanter Hohlrau manteil ein . 

Der Übergang erfolgt bei Kugeln oszillierend, während bei Rasch igringen, Zylindern oder 

Berlsättel ein einfaches Abklingen vorliegt. In Abbildung 3.19 ist die radiale Hohlraumver­

teilung von Kugeln und Vollzyli nder zu sehen. 

Die Meßpunkte für die Kugeln werden nach Cohen [9] durch die folgenden Gleichungen 3.22 

und 3.23 wiedergegeben. Über den Rohrwandradius R und den Partikeldurch messer dp ist 

51 



w' 
~: 

~ 
~ 

(R-rl/O, 

"lO 
LO 

0.10 

0.00 

0.>0 

0.00 

:-
000 qfd' . 

"" . 
0.40 '. . .\. . 

02 . . . . fP • • "". •• 
010 .... .'" "" .. .. . . 
Q.~OO O~ LDO 1.50 100 l..$O SOO :uo 400 4.SO 1.00 02 04 Q6 

lISlMCL _ wou.,-'" - ./R 

Abb.3.19: Radiale Hohlraumverteilung von Kugeln (D/dp = 7.3) nach Goodüng [22J 
und Vollzylinder (I = 7 mm, dp = 6 mm) nach Stephenson [36J. 

die dimensionslose Koordinate x wie folgt definiert: 

R-r x=--
dp 

Für die radiale Hohlraumverteilung in Wand nähe x $ 0.25 gilt: 

--- = 4.5 x - - x I - «Tl (7 2) 
1- Em 9 

[m Übergangsbereich 0.2.5 < x < 8 ist [(T) wie folgt gegeben: 

mit 

b, = 0.3·163 b3 = 2.4509 

&2 = 0.4273 b4 = 2.2011 

(3 .21 ) 

(3.22) 

(3.23) 

Im Kernbereirh $ x $ 00 ist die mittlere lIohlraumverteilung Em = 0.38 einer unendlich 

ausgedehnten I\ugelschüttung einzusetzen. 
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Obiger Ansatz wird bei der Berechnung von Geschwindigkeitsverteilungen relativ selten 

gewählt, da eine feine radiale Diskretisierung notwendig ist , um den Verlauf der Hohlraum­

verteilung, insbesondere in der Nähe der Rohrwand, exakt wiederzugeben. Das führt bei der 

Reaktorberechnung zu großen Gleichungssytemen. 

Vortmeyer und Schuster [8J führten folgende einfache Beziehung (s.GI. 3.24) ein . Sie ermög­

licht es, mit deutlich weniger radialen StützsteUen die von Vortmeyer und Schuster gemesse­

nen Geschwindigkeitsverteilung unterhalb von Schüttungen wiederzugeben. Der Parameter 

a entspricht der mittleren Hohlraumverteilung Ern und b beschreibt das Abklingverhalten. 

Vortmeyer gibt folgende Werte an: a = 0.4 , b = 2.0. 

(3.24) 

In dieser Form und mit den gegebenen Parametern findet sich dieser Ansatz zur Berechnung 

von Strömungsverteilung vielfach in der Literatur wieder. Zu beachten ist, daß a und b 

Parameter sind, die dem jeweiligen radialen Verlauf der Schüttung angepaßt werden müssen. 

Mit den vorliegenden Gleichungen 3.24,3.22,3.23 liegen zwei verschiedene Beschreibungen 

des Verlaufs der rad ialen Hohlraumvertei lung als Grundlage der Strömungsberechnung vor. 

Für die eindimensionale Strömungsberechnung unendlich ausgedehnter Schüttungen einheit­

licher Hohlraumverteilung hat sich der Druckverlustansatz nach Ergun [16J bewährt . Er stellt 

eine Erweiterung der Druckverlustbeziehung nach Darcy [10J dar, welche nur für geringe Ge­

schwindigkeiten gültig ist und in der folgenden Gleichung 3.25 als erster Term enthalten ist. 

Die Ergun-Gleichullg soU im folgenden auch für Schüttungen in Rohren unter Einbezug der 

örtlich veränderliche Hohlraumverteilung E (r) übernommen werden. In eindimensionaler 

Form lautet sie: 

8p 2 8z = - !I v,(r) - hvz(r) (3.25) 

mit den Faktoren: 

{1 - [( r))2 
150'1 3 

E( r) ~ 
(3.26) 

( I -E(r)) 
1.75l?g 3 

E (r) dp 
h (3.27) 

Die Geschwindigkeit v,(r) ist in dieser Formulierung auf das Leerrohr bezogen. Die Viskosität 

ist Il und l?g die Dichte des Fluids. Mit Hilfe des Hohlraumanteils [( rl ergibt sich der 
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Zusammenhang zur Zwischenkorngeschwindigkeit v,( r): 

11,(r) = v,( r )E(r) (3.28) 

Einsetzen in Gleichung 3.25 ergibt: 

{}p 2 2 (}z = - fl ~(r)v,(r) - h~(r) v,(r) (3.29) 

In der vorliegenden Form ist Gleichung 3.29 zur Beschreibung schüttungsgefüUter Rohre 

nicht brauchbar, da der Hohlraumanteil nach Gleichung 3.22, 3.23 an der Rohrwand gegen 

eins geht. Offensichtlich führt dies bei einem gegebenen Druckabfall ~u einer unendlichen 

Strömungsgeschwindigkeit an der Wand. In einer empirischen Erweiterung ergänzte zunächst 

Brinkmann [6] die Druckverlustbeziehung nach Darcy und nachfolgend Vortmeyer, Chander­

aska [8) die Ergungleichung um einen Reibungsansatz nach Navier-Stokes. 

{}p ( ) ( )2 2 [82 
V, 1 8V,] 8z = - ft ~ r v, - 12< r v, + J.I. -a,:'i' + -;: 8r (3.30) 

Diese Vorgehensweise läßt einige Fragen offen, weil die Reibung an der Rohrwand und die 

Rei bung an den umströmten Partikeln in unterschiedlicher Weise beschrieben wird. Sie be­

si tzt aber den großen Vorteil in den bei den Grenzfällen, Schüttung einheitlicher Porosität 

ohne Wandeinfluß und leeres Rohr, jeweils die richtige Lösung zu liefern. Bei der Lösung 

der Gleichung zeigt sich, daß im Kernbereich der Schüttung der Term nach Ergun deutlich 

größer (Faktor 50) als der Reibungsterm ist. Im Wandbereich überwiegt der Reibungsterm 

nach Navier Stokes, da der Term nach Ergun gegen Null läuft. Mit Gleichung 3.30 steht 

eine Berechnungsgleichu llg zur Verfügung, die es ermöglicht die radiale Verteilung der axia­

len Geschwindigkeitskomponente zu bestimmen und diese im weiteren in der Energie- bzw. 

Materialbilanz zu berücksichtigen. 

Energiebilanz 

Die Bilanzierung aller ein- und austretenden Energieströme eines Volumenelements ergibt die 

folgende Energiebilanz (s.G I. 3.31). In sie geht die radiale Verteilllng der axialen Strömung­

komponente G, = G,(r) ein. Die Kontinuitätsgleichung ist in der dargestellten Formllüerung 
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bereits berücksichtigt. Eine Herleitung ist in [11J gegeben. 

+ Mp, (-flh,) (P.) (1 - e(r)) r;.",(wp"T) (3.31) 

Für die Beschreibung des reinen Wärmetransporttproblems ist der Reaktionsterm zu null 

zu setzen. Die Reaktionsgeschwindigkeit ist nicht wie üblich auf das Reaktionsvolumen, 

sondern auf die Katalysatormasse (Träger plus Katalysatormaterial) bezogen und mit r;.", 
bezeichnet. Die Dichte des Katalysators (Träger plus Katalysatormaterial) ist durch P. 
gegeben. Die Herabsetzung der Reaktionsgeschwindigkeit im Wand bereich, wie sie durch den 

reduzierten Feststoffanteil (l - e(r)) gegeben ist, wird berücksichtigt. Die Randbedingungen 

lauten. 

• Einlauf: Danckwertsbedingung mit T" als Zulauf temperatur des Fluids. 

aTI = CPg G. C (TI _ _ r) 
8z Z=Zc -X z z_zc 

(3.32) 

• Auslauf: 1m Auslauf sind in z-Richtung alle Temperaturä.nderungen abgeschlossen. 

(3 .33) 

• Rohrzentrum: In der Rohrmi tte r = 0 wi rd aus Symmetriegründen radial keine Wärme 

transportiert . aTI _ 0 
Tr ,=0 -

(3.34) 

• Rohrwand: Die Energiebilanz an der Rohrwand r = R liefert. 

(3.35) 

Materialbilanz 

Ebenso wie bei der Formulierung der Energiebilanz ergibt sich die Materialbilanz du.rch 

die Bilanzierung aller ein- und austretenden Massenströme eines Volumenelements. Die 

Kontinuitätsgleichung ist in der dargestellten Formulierung berücksichtigt. 
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Materialbilanz Propen: 

(3.36) 

Die R.a.ndbedingungen lauten: 

• Einlauf: Im Einlauf gilt mit wPr als Gewichtsanteil im Zulauf die Danckwerts-R.a.nd­

bedingung. 

8wPr I Gz (I • ) -az- z=z. = ggDz WPr z=z. - wPr (3.37) 

• Auslauf: Im Auslauf sind in z-Rjchtung alle Konzentrationsänderungen abgeschlossen. 

8wprl _ 0 
8z :==0-

(3.38) 

• Rohrzentrum: In der Rohrmitte r = 0 wird aus Symmetriegründen radial keine Masse 

transportiert. 

8Wprl = 0 
8r r=O 

(3.39) 

• Rohrwand: Der Massenfluß iiber die Rohrwand ist Null. 

8Wprl _ 0 
8r r=R-

(3.40) 

Energie- und Materialbilanz sind instationä r formuli er t, um mögliche Konvergenzprobleme 

bei der direkten Suche der stat ionären Lösung zu vermeiden. Zu erwa rten sind diese bei 

Ablauf chemischer Reaktionen. Die stationäre Lösung wird dann durch die Berechnung des 

dynamischen Übergangsverhalten gefunden. Die direkte Lösung des stationären Problems 

erfolgt über ein gesteuertes Newton-Raphson Verfahren, die dynamische Lösung über ein 

Extrapolationsverfahren (LiMEX [14, 13]). 

Mit den vorgestellten Bilanzen , der Druckverlus tbeziehung zur Berechnung der radialen Ver­

teilung der axialen Geschwindigkeitskomponente und der Material- und Temperaturbilanz 

in der zweidimensionalen Form stehen die Berechnungsgleichung für die zweidimensionalen 

Temperatur- und Konzentrationsfelder in schüttungsgefüllten Rohrrea.ktoren zu r Verfügung. 
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Kapitel 4 

Untersuchte Schüttungen und 
Formkörper 

Da die Anforderungen an die Kata.lysatorIorm, wie in Kapitel 2.2 gezeigt , davon abhängen, ob 

die Reaktionsführung isotherm oder adiabat erfolgen soll , werden im folgenden in Gruppe 

1 die untersuchten Formkörper für adiabate Systeme und in Gru ppe 2 Sc.hü ttungen bzw. 

Formkörper für isotherme Sytemen aufgelistet . 

4.1 Formkörper für die adiabate Reaktionsführung (Gruppe 1) 

Im Rahmen der Untersuchungen wurden monoli t hische St rukturen mit parallelen Kanälen 

und gekreuzte WeIlstrukLuren eingesetzt. 

Monolithischen Strukturen 

Die monolithischen Strukturen wurden in zwei Abmessungen mit der Stoffübergangsmeßme· 

thode untersucht: 

10 einem vergrößerten Modell mit einem Ka nalquerschnitt VO ll 13.0 X 13.0 mm, ei· 

ner Wandstärke von 2.0 mm und einer Länge von 1.0 m wurde der axia.le Verlauf des 

Stoffübergangskoeffizienten in den Monolit hkanä.len ermittelt. Die Untersuchungen wurden 

für Reynoldsza.hlen ReD. = 600, 1200, 1800 und 2200 durc.hgeführt. Die Ergebnisse sind in 

Kapitel 5.1 dargestellt. In Abbildung 4.1 ist die Draufsicht auf eine Lage von Modellkanä.len 

dargestellt. Der gesamte Modellmonolith bestand a us vier solcher Lagen , von denen jedoch 

nu r eine zur Untersuchung beschichtet wurde . 

• Origina.Jmonolithe aus Kordierit wurden in unterbrochener Anordnung hinsichtlich Druck· 

verlust und Stoffübergang untersucht. Sie besaßen einen Gesa.mtquerschni tt von 150 x 150 mm 
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Abb. 4 .1: Draufsicht auf die mit Proben papier belegten Kanäle des vergrößerten 
Monolithmodells nach einem Versuch . . 

bei 6.0 x 6.0 mm Kanalquerschnitt , 1.4 mm Wandstärke und Längen von 50 mm, 100 mm, 
200 mm, 300 mm und 600 mm. In Abbildung 4.2 ist die Frontansicht eines solchen Original· 

monolithen dargestellt . Der Abstand zwischen den Monolithabschnitten wurde von 0 mm 

bis 500 mm variert. Die Druckverl ustmessungen wurden für Reynoldszahlen im Bereich von 

ReD. = 600 ... 2000 durchgeführt, während die Bestimmung des Stoffübergangs der geteilten 

Anordnungen nur für ReD. = 1200 zur Bestätigung der Resultate aus den Druckverlustmes· 

sungen herangezogen wurde. Die Ergebnisse sind ebenfalls in Kapitel 5.1 wiedergegeben. 

Gekreuzte Wellstrukturen 

Die gekreuzten Wellstrukturen sind durch drei Parameter gekennzeichnet. Bild 4.3 zeigt eine 

solche Struktur und die Geometrieparameter , Anströmwinkel 'P, Wellenlänge A sowie die Am· 

plitude a. Untersucht wurden Platten mit unterschiedlichen Geometrieparameter, so daß auf 

eine Zusammenstellung der Daten an dieser Stelle verzichtet wird. Die Geometrieparameter 

sind bei den einzelnen Versuchsergebnissen jeweils mit angegeben. 
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Abb. 4 .2 : Originalmonolith aus Kordierit mit 6 x 6 mm Kanalquerschnitt. 

4.2 Schüttungen und Formkörper für isotherme Systeme 
(Gruppe 2) 

Die untersuchten Schüttungen sind in Tabelle 4.1 zusammengestellt. Es handelt sich um 

Kugel, Hohl· und Vollstränge unterschiedlicher Maße. In Abbildung 4.4 sind einige der 

Schüttgüter abgebildet. Aufa11end ist, daß die regellos gebrochenen Schüttgüter in den 

Maßen sehr stark schwanken. Die in Tab. 4.1 aufgeführten Maße sind Mittelwerte. 

An regelmäßigen Formkörpern wurden betrachtet: Zwei Monolithe, vier gekreuzte Wellstruk­

turen und vier Flügelstrukturen. 

Bei den Monolithen handelt es sich um einen Kordierit- und einen Metallmonolith mit ger .... 

de.n Kanälen geringer Breite und kleiner Wandstärke. Abbildung 4.5 zeigt die monolithischen 

Formkörper in einer Aufsicht. ln Abbildung 4.6 und Abbildung 4.7 sind die Bauform und 

Maße des Kordierit-Monoliths bzw. des gewickelten Metallmonoliths dargestellt. 

Die eingetragenen Maße für den MetaUmonolith sind die ursprünglichen Abmessungen der 

nichtgewickelten Wellpackungen. Die Wandstärke des Metalls beträgt 0.05 mm. Die einzel­

nen Monolithabschnitte waren 100 mm lang und 49 mm im Durchmesser (Durchmesser der 

Versuchsanlage zur Bestimmung der Wärmetransportparameter 50 mm, Länge der Versuchs· 

anlage 400 mm). Sie wurden in die Betrachtungen von Formkörpern für isotherme Systeme 
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Strömungsrichtung 

Abb. 4.3: Geometrieparameter gewellter Strukturen. 

Versuchsmaterialien 

Glaskugel dl' - 5 mm 
Glaskugel dl' = 8 mm 
Glaskugel dl' = 10 mm 
Katalysatorkugcl d1J - 5 mm 
'i:atalysatorkugel d1J = 8 mm 
Raschiring aus Keramik da - 10, di - 6, I - 11 mm 
Raschiring aus Edelstahl da = 10, di = 9, I = 11 mm 
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, [ = 15 mm 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, [ = 15 mm 
regellos gebrochene Katalysatorst ränge dp = 5, [ = 11 mm 

Tab. 4.1: Untersuchtes Schüttungsmaterial . 
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Abb. 4.4: Ansicht einiger Schüttungskörper, oben: Raschlgringe Metall und Kera· 
mik, unten: regellos geb rochenes Schüttgut, Hohlstrang, sternförmiger Hohlstrang und 
Vollstrang. 

mh aufgenommen um zu zeigen, daß auel! bei Metallmonolithen mit geringen Wandstärken 

die konduktiven radialen Transporleigenschaften sehr schlecht sind. 

Bei den gekreuzten Wellstrukturen handelt es sich um die Sulzer Packung "Katapack ", siehe 

Abb. 4.8 und drei eigens angefertigte Formkörper (Metallpackung eng, weit und Keramik­

packung weit). Die kennzeichnenden Größen und deren Bedeutung sind in Abschnitt 4.1 

und 3.6.2 zu finden. Bei allen Strukturen ist der Anströmwinkel 45°, die Amplitude und die 

Wellenlänge ist in Tabelle 4.2 aufgelistet, die einzelnen Formkörper sind in Abbildung 4.9 zu 

sehen. Gekreuzte Wellstrukturen sind aufgrund ihrer Bauform für Rechteckkanäle besonders 

geeignet. 

Formkörper, die der Rohrgeometrie gerecht werden , sind die im folgenden beschriebenen 

Flügelstrukturen. Die Einbauten erzeugen je nach Struktur (Nr. I, 3 und 6) einen, drei 

bzw. sechs Rotationswirbel , die einen radialen Austausch ermöglichen . Einzelne Flügelele­

mente sind in Abbildung 4.10 gezeigt. In Abbildung 4.11 sind die Flügelstrukturen und in 

Abbildung 4.12 die resultierenden Strömungsformen im Rohr dargestellt . Der Abstand der 

einzelnen Flügelelemente in Abbildung 4.11 betrug 1 mm. In der engen Anordnung der 

Flügelstruktur 6 eng wurde der Abstand auf 9 mm reduziert. 

Die untersuchten Formkörper (Monolith, gekreuzte Wellstruktur und Flügelstruktur) sind in 
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Abb. 4.6: Aufsicht auf den gewickelten Metallmonolith (links) und den Kera.mikrno­
nolith (rechts) . 

;68BB 
0000 

I 'I 
1 I' : I ~ Wandstärke 0.2 nun 
1 --' I l 

KanaJbreite 1.0 rnrn 
- "".1---------

Abb. 4.6: Skizze und Maße des Monoliths. 
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'.- Breite a 1.2 mm 

Trapezhöhe 1 mm 

- t , - -

:-j----, -
I -

, Breite b 1.6 mm 
1 1 

Abb.4.7: Skizze und Maße des Metallmonoliths. 

Abb. 4.8: Foto der Sulzerpackung Katapack. 
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A bb. 4.9 : Foto der gekreuzten Wellstrukturen: von links nach rechts, Metallpackung 
eng und weit, Keramikpackung weit. 

Tabelle 4.2 zusammengestellt. 

Alle unter Gruppe 2 aufgeführten Schüttungen und Formkörper wurden bezüglich Druckver­

lust und radialen Wärmetransporteigenschaften verglichen. Zusätzlich wurden die spezifische 

Oberfläche und der mittlere Hohlraumanteil bestimmt. 

An einigen ausgewäh lten Schüttungen (Katalysatorkugeln 8 und 5 mm und Katalysator­

st ränge dp = 5 und 1= 11 mm) wurden Geschwindigkeitsprofile unterhalb der Schüttung 

gemessen. Die Strömung innerhalb der Schüttung wurde für Modellkugeln mit dp = 17 mm 

und Raschigringen (d. = 19 mm, d; = 13 mm,l/d. = 1) mit Hilfe der Sichtbarmachungstech­

nik untersucht . Zusätzlich gibt es Ergebnisse zur Sichtbarmachung von Strömungsvorgängen 

an der Wand für Kugel- und Raschigringschüttungen. 

Bezüglich der Strömungsvorgänge in gekreuzten Wellstrukturen (z.B. Sulzer Strukturen) 

wurden am Institut sehr ausführliche Untersuchungen durchgeführt [19]. Die Strömungsform 

in den Flügelstrukturen wurde exemplarisch für die Flügelstruktur 6 ermittelt. 

Fü r die exotherme Modellreaktion der Propen-Oxidation wurden Kugelschüttungen, die re­

gellos gebrochene katalytisch beschichtete Strangschüttung und als Formkörper die beschich­

tete Sulzer-Packung sowie die Flügelstruktur 6 eingesetzt. 
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Abb. 4 .10: Einzelne Flügelelemente: von links nach rechts, für Flügelstruktur 6, 3, 1. 

Monolith (Kordierit, quadratische Kanäle) 
Metallmonolith (gewickelt) 

gekreuzte Wellstrukturen Amplitude in mm Wellenlänge in mm 
Sulzer Katapack 3.0 10.0 
Metallpackung eng 1.25 3.0 
Metallpackung weit 2.0 5.0 
Keramikpackung weit 2.5 9.0 

Flügelstruktur 1 
Flügelstruktur 3 
Flügelstruktur 6 eng 
Flügelstruktur 6 weit 

Tab. 4.2: Maße der gekreuzten Wellstrukturen 
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Abb. 4.11 : Fotos der Flügelstrukturen: von oben nach unten , Flügelstruktur Nr 1, 3 
und 6. 
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Struktur 1 

Struktur 3 

Struktur 6 

Abb. 4.12: Skizze der Slrömungsform in den Flügelslrukluren 1. 3 und 6. 

6. 



Kapitel 5 

Ergebnisse 

Wie erläutert sind die Zielsetzungen und Vergleichskriterien für Formkörper und Schüttun­

gen in adiabaten bzw. isothermen Systemen unterschiedlich, so daß rue Untersuchungen in 

vier getrennten Teilen durchgeführt wurden, dje auch bej der Darstellung der Ergebnisse 

beibehalten werden sollen. 

Adiabate Systeme: 

In Kapitel 5.1 werden die Resultate der Untersuchungen der Strömungsform, des Stoffüber­

gangs und des Druckverlustes an Kanalmonolithen , und in Kapitel 5.2 werden rue Resultate 

gleicher Untersuchungen an gekreuzten Wellstrukturen dargestellt. 

Isotherme Systeme: 

Kapitel 5.3 enthält sowohl die Ergebnjsse der Untersuchungen an regellosen Schüttungen, 

als auch rue Resultate, an regelmäßigen Katalysatorformkörpern erhalten wurden. 

Ziel der Untersuc.hungen zu den Katalysatorformkörpern in adjabaten Systemen war es, einen 

guten Queraustausch zu r Hauptströmungsrichtung, d.h. einen guten Stoff transport Gas -

Feststoff bei niedrigem Druckverlust zu ermöglichen. Dementsprechend werden im folgenden 

rue Strömungsform und der Druckverlust sowie die Stofftransportk(\ef!izienten Gas- Feststoff 

dargestellt . 

5.1 Strömungsform, Stoffübergang und Druckverlust in Mo-
nolithen 

5.1.1 Strömungsform in Monolithen 

Die Strömungsform in Monolithen ist eine reine Kanalströmung, die im untersuchten Rey­

noldszahlbereich voll laminar war. In Abbildung 5.1 erkennt man die charakteristische Ent-
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wicklung einer laminaren Kanalströmungö oben in den Kanälen des Modellrnonolithen und 

unten im ebenen Spalt, der zur Bestimmung der eingedüsten N H 3 -Masse verwendet wurde 

(siehe [24]): Die im Einlauf vorhandene starke Braunfarbung der Probe nimmt mit sich 

entwickelnder Strömungsgrenzschicht sehr rasch ab und von den Kanalecken, in denen zwei 

Grenzschichten zusammentreffen, breitet sich eine helle Zone aus, die eine Verarmung an 

Reaktionsgas in den Grenzschichten anzeigt_ Diese ist durch die erhöhte Verweilzeit des 

Fluids in Wandnähe bedingt und führt zu e.iner starken Abnahme des Stofftibergangskoef­

fizienten, da in der laminaren Strömung ein radialer Stoff transport nur durch molekulare 

Diffusion erfolgen kann . Deshalb ist im Auslauf trotz der hellen Färbung der Probe in der 

Kanalachse aufgrund der dort herrschenden größeren Strömungsgeschwindigkeit noch eine 

hohe Reaktionsgaskonzentration vorhanden. Bezüglich der Strömungsvorgänge in geraden 

Rechteckkanälen, wie sie in monolithischen Strukturen vorliegen, sei auch auf [23] und [30] 

hingewiesen. 

Abb. 5 .1 : Laminare Strömungsform in Monolithkanälen und im ebenen Spalt. 

Abbildung 5.2 zeigt den Vorgang der Strömungsablösung im Einlauf eines Monolithmodells 

mit dicken Kanalwänden (s = 3 mm). Wie frühere Untersuchungen ergaben [n], findet eine 

Strömungsablösung an der Vorderkante stumpfer Anströmprofile ab Re,.kn' ~ 360 stall. 

Auf den Gesamtstoffübergang in laminar durchströmten langen Monolithkanälen hat die Er­

niedrigung des lokalen Stoffübergangskoeffizienten im Ablösegebiet keinen großen Einfluß, 

da der Bereich der sich ausbildenden Strömungsgrenzschicht mit hohen Stoffübergangskoef­

fizienten durcJl die Ablöseblase lediglich stromabwärts verschoben wird. 
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Ein Einfluß der Strömungsablösung auf den Stoffü bergang im Monolithkanal ist jedoch bei 

größeren Reynoldszallien 'möglich, wenn die durch die Ablösung verursachten Strömungsin­

stabilitäten zu einem Umschlagen von laminarer in turbulente Kanalströmung führen, wie 

es in Abb. 5.2 der Fall ist. 

Abb. 5.2: Strömungsablösung im Einlauf eines dickwandigen Monolithmodells . 

5.1.2 An- und Durchströmung von Monolithkatalysatoren 

Kennzeichnend für die Strömungsvorgänge in Monolithkatalysatoren ist, wie in Abschnitt 5.1.1 

angesprochen, die hohe Strömungsgeschwindig.keit im Zentrum und die geringe Geschwin­

digkeit im Wand bereich eines jeden Kanals. Transportprozesse quer zur Strömungsrichtung 

innerhalb eines laminar durchströmten Kanals erfolgen nur durch Diffusion und sind entpre­

chend langsam. Deshalb erfordert der Konzentrationsabbau in der schnellen Strömung im 

Kanalzentrum große Lauflängen. 

Neben diesen Problemen im einzelnen Kanal ist zu beachten , daß bei den monolithischen 

Formkörpern eine gleichmäßige Konzentrationsverteilung vor den Kanälen erforderlich ist, 

da im Monolithen ein radialer Konzentrationsausgleich zwischen den Kanälen nicht möglich 

ist. Darüber hinaus muß gewährleistet sein, daß die Anströmung des Monolithen sehr 

gle.ichmäßig erfolgt . Ein asymmetrisches Strömungsprofi] vor dem Einlauf wird aufgrund 

des geringen Druckverlusts der monolithischen Struktur nicht mehr ausgeglichen und fiih rt 

dazu, daß die Kanäle unterschiedlich schnell durchströmt werden. In den direkt angeströmten 
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Kanä.len wird dann die für den gewünschten Umsatz benötigte Verweilzeit u.U. nicht mehr 

erreicht. Abbildung 5.3 zeigt die gemessene Geschwindigkeitsverteilung unmittelbar nach 

einem Metallmonolith , wie er in einem handelsüblichem Autoabgaskatalysator eingebaut ist . 

Die Messungen des Geschwindigkeitsprofils verdeutlichen, daß nur diejenigen Kanä.le stark 

durchströmt werden, die im Bereich des Freislrahls des Zulaufs liegen. Die Randbereiche 

werden unzureichend durchströmt und tragen zum Gesamtumsatz einen vernachlässigbaren 

Anteil bei. 

5.1.3 Druckverlust in Monolithen 

Monolithische Strukturen zeichnen sich auf Grund ihres großen Hohlraumanteils und wegen 

der im untersuchten Bereich in ihnen vorhandenen laminaren Strömung durch einen sehr 

geringen Druckverlust gegenüber regellosen Schüttungen aus, wie aus Tabelle 5.6 (5.5. 109) 

und Abbildung 5.4 ersichtlich ist. 

1m Zuge der Untersuchungen geteilter Anordnungen von Monolithen wurde ebenfalls der 

Druckverlust der Einzelmonolithe gemessen. Er ist in Abbildung 5.5 in Form des dimensi­

onslosen Druckverlustbeiwertes ( = «Revh) dargestellt, der folgendermaßen definiert ist: 

(5.1) 

Da bei den durchgeführten Untersuchungen nIcht der Druckverlauf im einzelnen Kanal, 

sondern der Druckverlust des gesamten Monolithen, inklusive Ein- und Auslauf von In­

teresse war, wurden die Druckmeßpunkte so weit hinter dem Monolithen angebracht, daß die 

Strömungsablösungen nach der zurückspringenden Stufe beim Übergang Monolith-Kanalwand 

keinen Einfluß mehr auf die Position der Druckmeßstelle hatten. Abbildung 5.6 zeigt am 

Beispiel eines Monolithen von JOO rnrn Länge, daß im angegebenen Reynoldszahl-Bereich 

die Lage der Druckmeßstelle weit nach dem Monolithen angeordnet werden muß. In Ab­

bildung 5.6 ist der Verlauf des Druckverlusts ßp eines Monolithen mit JOO rnrn Länge in 

Abhängigkeit vom Ort der hinteren Druckmeßtelle wiedergegeben. 

Da der Anteil des Einlaufs bei Kanä.len mit zunehmender Länge immer kleiner wird , ändert 

sich der Widerstandsbeiwert der Kanä.le mit der Länge des Monolithen entsprechend Abbil­

dung 5.5. 

Die Druckverlustmessungen an geteilten Anordnungen von Monolithen ergaben, daß die 

Länge der Vermischungsstrecke hinter dem Monolithen stark von der Reynoldszahl der 

Strömung abhängt . Innerhalb dieser Vermischungsstrecke entstehen c!urch die Reibung der 

freien Scherschichten der Strömungsprofile, die aus den Einzelkanälen austreten, turbulente 

St römungsanteile, die einen Impuls- und Stoffaustausch quer zur Hauptströmungsrichtung 
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Abb.5.4: Vergleich des Druckverlustes von 1\ lIgelschüttung und Monolith bei gleicher 

Katalysatorbelastung VR = ~ nach [' J. 

bewirken. Am Ende der VermischlIngsstrecke sind die Geschwindigkeitsunterschiede quer 

z.ur Hauptströmungsrichtung nahewausgeglichen . Dies führt beim Eintritt der St römung in 

den nachfolgenden Monolithen von nellem 7.1Ir Aushildung einer Einlaufströmung und damit 

zu einem erhöhten Druckverlllst. 

In Abb. 5.7 ist der (·Wert von zwei hintereinander angeordneten Monolithsegmenten von 

je 50 mm Länge als Funktion des Segmenta hstandes mit der Reynoldszahl als Parameter 

dargestellt. An den I\urven mit R eDh = (on s t. läßt sich die Ausbildung der Tu rbulenz in 

den Scherschichten gut erken nen. ~ Ii t zunehmendem Ausgleich des GeschwindigkeitsprofiIs 

nach dem Austritt aus dem ~lollolithen erhöht sich der Druckverlustbeiwert, bis er für den 

Fall des vollständigen Ausgleichs einen konstanten Wert annimmt. 

Bei den untersuchten kleinen Strömungsgeschwindigkeiten ist das GeschwindigkeitsprofiJ 

beim Aust ritt aus einem Ka nal ei nes ~Ionolithen schon so weit ausgebildet, daß eine Vergröße. 

rung der Monolithlänge gegenüber <ler kleinsten untersuchten Länge I = 50 mm keinen Ein· 

fluß auf den Mischvorgang nach dem ~Ionolithen mehr hat . Deswegen ergibt sich in Abb. 5.8 

kein Einfluß der Monolithlä nge auf die Erreichung der Konstanzgrenze nach dem Monolithen. 

5.1.4 Stoffiibergang in Monolithen 

Der Verlauf der lokalen Stoffiiberga ngskoeffi zienten in quadratischen Monolithkanälen wurde 

mit Hilfe der Stoffübergangsmethode mit dem in Kapitel 4. 1 beschriebenen Monolithmodell 
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Abb . 5.5: Druckverlustbeiwert ( der untersuchten Einzelmonolithe. 

untersucht. Bei laminarer Strömung sind die lokalen Stoffübergangskoeffizienten nur von der 

Ausbildung der Konzentrationsgrenzschicht im Monolithkanal abhängig, da der Stoff t rans­

port quer zur Strömungsrichtung allein durch molekulare Diffussion erfolgt . Die Konzen­

trationsgrenzschicht steht wiederum über die Schmidt-Zahl Sc in Beziehung zur Strömungs­

grenzschicht im Kanal , deren Ausbildung von der Reynoldszahl ReDh bestimmt wird . Damit 

läßt sich eine dimensionslose Einlau fl ä nge Z' definieren, die die Ausbildung des Konzentrati­

onsprofiJs bei unterschiedlichen hyd raulischen Durchmessern Dh , Reynoldszahlen ReDh und 

Schmidt-Zahlen Sc in Monolithkanälen auf ei ne Längenkoordinate abbildet: 

Z' = z 
Dh · ReDh· Sc 

(5.2) 

Somit lassen sich in der nicht ausgebildeten Kanalströmung (simultaner Einlauf von Strömungs­

und Konzentrationsgrenzschicht) die lokalen Stoffübergangskoeffizienten in der dimensionslo­

sen Darstellung Sh = Sh(Z' ) für unterschiedliche ReynoldszahJen , hydra ulische Durchmes­

ser und Schmidt-Zahlen mit einer ei nzigen Korrelation beschreiben. Die in Abbildung 5.9 

dargestellten lokalen Stoffübergangskoeffi zienten in laminarer Kanalströmung wurden mit 

Hilfe der Stoffübergangsmeßmethode ermittelt . Ihre Abhängigkeit von der Einlaufkoordi­

nate Z' nach Gleichung 5.2 ergibt sich zu: 

Sh(Z' ) = 1.0 . Z· -O.33 mit 10-4 < Z· < 4 . 10-2 (5 .3) 
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A bb . 5 .6: Verlauf des statischen Drucks hinter einem 100 mm langen Monolithen. 

Nach Ausbildung des Konzentrationsprofils, wofür die Einlaußänge sich zwischen Zi;;;nl . 
4. 1 . 10-2 [34) und Zi;;;nl. = 9.10-2 [2) bewegt, sind die lokalen Stoffübergangskoeffizien­

ten unabhängig von der Laußänge z, dem hyd raulischen Durchmesser Dh, der R.eynoldszahl 

ReDh sowie der Schmidt-Zahl Sc. 
Für Z' > ZE;;nl. gilt somit nach [2) und [34): 

Sh(Z' ) = Sh"" = 2.98 (5.4) 

In Kapitel 5.1.3 wurde festgestellt, daß der Druckverlust ßp von geteilten Monolith- An­

ordnungen stark vom Abstand der einzelnen Monolithsegmente abhängt . Von Interesse 

war deshalb, ob die Druckverlustzunahme bei zunehmendem Segmentabstand auch einen 

erhöhten Stoffübergang zur Folge hat . Dazu wurden , im Gegensatz zur Ermittlung der loka· 

len Stoffübergangskoeffizienten, Versuche durchgefüht, bei denen der Reaktionsumsatz der 

getränkten Originalmonolithe in Abhängigkeit vom Abstand der Monolithsegmente pauschal 

bestimmt wurde (s. Kap. 3.2) . 

In Abbildung 5.10 sind die Verläufe von Umsatz X und Druckv"rlustbeiwert ( zweier Mo­

nolithsegmente mit je 50 mm Länge bei einer ReynoldszahJ von ReDh = 1200 über dem 

Abstand der Segmente dargestellt . Die Erhöhung des Umsatzes gegenüber dem Wert bei 

o mm Abstand (= Umsatz eines 100 mm langen einzelnen Monolithen) erfolgt ausschließlich 
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Abb. 5.7: (-Wert von zwei hintereinander angeordneten Monolithsegmenten mit je 
50 mm Länge in Abhängigkeit vom Segmentabstand und der Re-Zahl in den Mono­
lithkanälen. 
Abstand= 0 mm: (-Wert des 100 mm Monolithen 
Abstand= 500 mm : Die waagrechten Striche auf der Ordinate geben die zu den je­
weiligen Re-Zahlen zugehörigen ( -Werte eines einzelnen 50 mm Monolithen an. 
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Abb. 5.8: Einfluß der Monolithlänge auf die Ausbildung der turbulen· 
ten Vermischungszone zwischen zwei hintereinander angeordneten Monolithen bei 
ReDh = 1200 = const . 

aufgrund eines erhöhten Stoffübergangs im stromabwärts gelegenen Mpnolithsegment. Ursa· 

che für diesen verbesserten Stoff transport Gas . Feststoff sind zum einen eine Erhöhung des 

Thrbulenzgrades der in das zweite Segment eintretenden Strömung durch lnstabilitäten in 

den freien Scherschichten der Strömungsprofile hinter dem ersten Segment und zum anderen 

ein dadurch hervorgerufener Konzentrationsausgleich quer zur Hauptströmungsrichtung, der 

den für den Stoff transport verantwotüchen Konzentrationsgradienten Gas . Feststoff an der 

Wand erhöht. Im ansteigenden Teil der Umsatzkurve, bis zu einem Abstand von ca. 30 mm, 

entwickelt sich die Turbulenz bis zu ihrem Maximalwert. Gleichzeitig mit der Entwicklung 

der Thrbulenz findet auch ein zunehmender Konzentrationsausgleich quer zur Strömungs· 

richtung statt, der im Bereich maximaler Turbulenz abgeschlossen ist. Mit zunehmendem 

Segmentabstand wird die Turbulenz wieder gedämpft, wodurch der Einfluß der erhöhten 

Strömungsturbulenz auf den Stoffübergang zurückgeht, bis nach Abklingen der turbulenten 

Strömungsanteile ausschließlich der größere Konzentrationsgradient an der Kanalwand für 

den erhöhten Umsatz verantwortlich ist, das jedoch bei höherem Druckverlust als vor der 

Dissipation der turbulenten Energie. 

Die aus den durchgeflihrten Untersuchungen des Druckverlustes und des Stoffübergangs in 

Monolithen gewonnenen Ergebnisse erlauben quantitative Aussagen zur Effektivität geteilter 

oder ungeteilter Monolithanordnungen. 
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A bb. 5 .9 : Lokale Stoffübergangskoeffizienten der laminaren Strömung im Einlauf 
quadratischer Kanäle als Funktion der Einlaufkoordinate Z·. 
Die beiden gestrichelten Geraden geben den Schwankungsbereich von ±15% um die 
Regressionsgerade an . 

Beispielhaft sind in Tabelle 5.1 zwei Anordnungen geteilter Monolithe mit ungeteilten Mo· 

noli then gleicher Baulänge bzw. gleichen Umsatzes verglichen. 

Die geteilten Monolithe setzen sich dabei aus Segmenten mit jeweils 50 rnrn Länge und 

40 rnrn Abstand zwischen den Segmenten zusammen. 

5.1.5 Simulation der zweidime nsionalen K ana lströmung 

Experimentell wurde der technisch wichtige Fall der Monolithe mit quad ratischem Quer· 

schnitt untersucht. Die vollständige Simulation dieses Falls würde die Lösung der örtlich 

dreidimensionalen Bilanzgleichungen erfordern, was wegen des damit verbundenen, überaus 

hohen Bedarfs an Speicher platz und Rechenzeit als zu aufwendig .utgesehen wurde. Um 

jedoch erste Modell·Aussagen zur Effektivität von Strukturen mit versetzten Seitenwänden 

machen zu können, wu rde rur das örtlich zweidimensionale Problem des ebenen Spaltes der 

simultane Anlauf von Geschwindigkeits· und Konzentrationsprofil bei Wandreaktion berech· 

net . 
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geteilte Anordnung ungeteilter 
2 Segmente Monolith 

Länge [m] 0.14 0.35 0.14 
6p[Pa] 10.52 18.28 9.47 

Umsatz [%] 44.30 44 .30 26.80 

6 Segmente 

Länge [m] 0.50 1.50 0.50 
6p[Pa] 32.52 63.82 23.95 

Umsatz [%] 88.90 88.90 53.80 

Tab. 5.1: Vergleich von Baulänge, Druckverlust und Umsatz bei Anordnungen von 
geteilten und ungeteilten Monolithen. 
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Abb. 5.10: Zusammenhang zwischen Umsatz und Druckverlustbeiwert ( bei hinter· 
einander angeordneten Monolithen 
Monolithlänge: 2 X 50 mm Reynoldszahl: ReDh = 1200. 
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Ebener Spalt ohne versetzte Seitenwände 

In den Abbildungen 5.11,5.12,5.13 und 5.14 sind die Resultate einer Strömungsberech­

nung in Form von dreidhnensionalen Plots wiedergegeben. Dargestellt sind die Belastungen 

9.(Z, y), 9.(Z, y) , das Druckfeld p(z, y) sowie das Konzentrationsfeld Wj(z, y). 
Der reibungsfreie Einlaufbereich hat eine Länge von el = 0.05 m . Die Länge des ebenen 

Spaltes ist L = 0.1 m, und die halbe Spalthöhe beträgt H = 0.003 m. Vorgegeben wurde 

eine mittlere Belastung von 9zm = 0.3.M. im Einlauf und ein Auslaufdruck von P. = 1 bar . 
Die Re-Zahl für diese Rechnung beträgt ReDh = 200. 

Es wurde ein nichtäquidistantes Ortsgitter mjt Verdichtung der Stützstellen im Übergangs. 

bereich von reibungsfreier Wand zu reibungsbehafteter Wand mit Reaktion verwendet . 

In der Darstellung der Belastung 9z erkennt man zu Beginn des reibungsfreien Einlaufbe­

reichs, bei z = -0.05 m Propfenströmung und im Auslauf, bei z = 0.1 m das Parabel profil 

der vollausgebildeten Spaltströmung. Es ist weiter ersichtlich, daß die Strömungsumschich­

tung bereits vor dem Spalteintritt beginnt , und in einem sehr schmalen Bereich hinter dem 

Spalteintritt erfolgt. Es fällt weiterhin auf, daß es in diesem Umschichtungsbereich zu einer 

Art Überschwingen der Belastung 9z kommt, was sehr deutlich in einer Längschnittdar­

stellung in Abbildung 5.15 zu erkennen ist. Dieses Überschwingen läßt sich folgendermaßen 

erklären: 1m Bereich vor der reibungsbehafteten Wand wird die Strömung durch deren Rück­

wirkung in Wand nähe bereits etwas verzögert . Die eigentliche Verzögerung findet aber erst 

innerhalb einer sehr kurzen Strecke nach Beginn der Wandhaftung statt. Zur ErfüUung der 

Kontinuitätsgleichung muß daraus eine Querst römungskomponte resultieren, die Masse und 

Axialimpuls zur Symmetrielinie transportiert . Das Überschwingen kann anschaulich als eine 

Art Aufstaueffekt im Bereich der Spaltwand angesehen werden , wobei die Masse quer zur 

Hauptst römungsrichtu ng ausweicht und an der Symmetrielinie durchbricht . 

Die schnelle Strömungsumschichtung ist ebenfalls anhand des Diagramms der Belastung 9. 

zu erkennen . Die Querbelastung 9. steigt sehr schnell an und ra.ut fast ebenso schnell wieder 

auf Null ab. Das Maximum der Querbelastung liegt vor dem Beginn der Wandreibung, wo­

bei jedoch festgestellt werden muß, daß in dem eigentlichen Übergangsquerschnitt aufgrund 

der versetzten Gitterstruktur keine Stützstellen für 9. liegen. Das gleiche gilt in diesem 

Zusammenhang auch für die Druck- und Konzentrationsstützstellen. 

Abbildung 5.13 zeigt das Druckfeld. Deutlich zu erkennen ist der lineare, über die Kanallänge 

konstante Druckabfall bei ausgebildetem Strömungsprofil und die lokale Druckspitze im Be­

reich des Spalteintrittes, die sich aus der Umschichtung des Strömungsprofils ergibt . Der 

Druckverlauf steigt bereits vor der Spalteintrittskante steil an, da die Strömung abgebremst 

wird , bzw. ra.ut an der SymmetrieJinie etwas ab, da die Strömung hier schon leicht beschleu­

nigt wird . Im reibungsfreien Bereich entspricht dies im wesentlichen der Bernoulli·Gleichung. 
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Für die wandnahen Bereiche im ebenen Spalt ist diese Vorstellung nicht mehr gültig, denn 

obwohl die Strömung hinter der Eintrittskante abgebremst wird, fällt der statische Druck in 

z-Richtnng ab. Hier muß berücksichtigt werden, daß Axialimpuls mit der Querströmungs­

komponente 9. von der Wand zur Kanalmitte transportiert wird . 

0.5 

I 0.' 

N .. .. 0.3 
" " :: 
ü 
c:Q 

02 

0.1 

0.0 
0.0000 

(J.WIS 

SpoJlhocbe Y (Oll 
U.Q02U O.Q02l .... alS 

O.OOJO .... 010 

Abb. 5.11: Axiale Belastung 9. im ebenen Spalt mit hydrodynamischem Einlauf. 
z < 0: Reibungsfreier Vorlauf 
z ~ 0: Strömung mit Wandreibung 

Im Konzentrationsplot (Abbildung 5.14) fällt deutlich die gute Abreaktionzone in Bereich 

kurz hinter dem Spalteintritt auf, obwohl dort ein konvektiver Stoff transport mit der Quer­

strömungskomponente 9. in Richtung zur Symmetrielinie hin dem Diffusionsstrom zur Wand 

hin entgegenwirkt. Trotzdem existiert hier ein großer Stoffstrom zur Wand hin, da in 

Wandnähe steile !(onzentrationsgradienten und kurze Diffusionswege vorliegen und die Re­

aktionskomponente j zusätzlich durch axiale Diffus.ion aus dem reibungs- und reaktionsfreien 

Vorlauf in _den reibungsbehafteten Wandbereich transportiert wird . 

Es zeigt sich weiter, daß sich sowohl die Konzentrationsprofile als auch, die Geschwindig­

keitsprofile aufgrund des Einflusses der" axialen Diffusion" bereits vor der Eintrittskante 

auszubilden beginnen. Unter "axialer Diffusion" sind in diesen Zusammenhang die Aus­

wirkungen der Ableitungen zweiter Ordnung in z-Richtung in den Grundgleichungen (siehe 

Kapitel 3.6.1) zu verstehen . Da in Strömungsrichtung der Einfluß der konvektiven Term~ 

überwiegt, macht sich die "axiale Diffusion" nur in Bereichen mit großen axialen Gradienten 
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und geringem konvektivem Transport (d.h. kleinen Pe-Zahlen) bemerkbar, wie in Abbil· 

dung 5.16 zu erkennen i.t. 
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Abb . 5 .14: Konzentrationsfeld wJimSpalt . 
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Abb. 5.16: Einfluß der axialen Diffusion auf die lokalen Sherwoodwerte 5hz bei 
unterschiedlich starkem konvektiven Transport für ReDh = 200 und ReDh = 2000. 

Ebener Spalt mit versetzten Wänden 

Die folgenden Abbildungen 5.17 und 5.18 zeigen ein Berechnungsbeispiel zu einer Anord­

nung von 3 versetzten Spalt wänden. Die beiden ersten versetzten Spaltwände sind jeweils 

0.3 m lang, die Länge des letzten versetzten Spaltes beträgt 0.4 m und die Gesamtlänge so­

mit 1 m. Für den reibungsfreien Einlaufbereich wurde nur eine Strecke von 0.05 m gewählt, 

da mit gzm = 3.0;#, eine hohe Belast ung vorgegeben wurde, die einer Reynoldszahl von 

R eDh = 2000 entspricht. Zu Beginn des ersten Spaltes und im Übergangsbereich der versetz­

ten Spalte wurden die StützsteIlen entsprechend verdichtet ebenso wie an den Spaltwänden. 

Im Plot der Belastung g, (Abbildung 5.17) ist deutüch die abwechselnde Ausbildung des 

parabelf6rmigen Strömungsprofi ls an den versetzten Spalt wänden zu erkennen. Die Neuaus­

bildung des Strömungprofils geschieht analog zum ebenen Einzelspalt innerhalb eines seh r 

kurzen Bereichs. 

1m Kon zentrationsplot (Abbildung 5.18) ist die Abreaktion der Komponente Wj im ver­

setzten Spalt dargestellt. Entgegen den Erwartungen trifft das in den jeweiligen Kanälen 

entstehende Konzentrationsprofil nicht mit seinem Maximum auf die nachfolgende versetzte 

Spaltwand, da durch die Umschichtung des Geschwindigkeitsprofils vor dem nachfolgenden 

versetzten Spalt ein Konzentrationsausgleich senkrecht zur Strömungsrichtung stattfindet. 
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Vergleich des ebenen Spaltes ohne und mit versetzten Wänden 

Zur Beurteilung der möglichen Verbesserung des Reaktionsumsatzes in ebenen Kanälen mit 

versetzten Spaltwänden wurde ein Vergleich von 2 Simulationsrechnungen mit der eines ebe­

nen Einzelspaltes durchgeführt. 

Die Spalthöhe betrug bei allen Simula tionsbeispielen H = 0.003 m und die Länge des rei­

bungsfreien Einlaufs war eI = 0.05 m . 

Die versetzten Spaltwände wurden dabei wie folgt angeordnet: 

1. Ebener Einzelspalt ohne versetzte Seitenwände: 

Gesamtlänge = 1 m 

2. 3 versetzte Spaltewände: 

Gesamtlänge = I m 

Begin n einer neuen Spaltwand bei 0.0 m, 0.3 m, 0.6 m 

3. 5 versetzte Spaltwände: 

Gesamtlänge = 1 m 

Beginn eines neuer Spaltewa nd bei 0.0 m, 0.15 m , 0.3 m, 0.45 m, 0.6 m 

In Abbildung 5.19 si nd die berechneten mitt leren Konzentration über der Spaltlänge für alle 

3 Rechenbeispiele aufget ragen. Der Reaktionsumsatz kann daraus mit der Beziehung 

berechnet werden. 

Xj = 1 _ Wj.m 
Wj,ein 

(5 .5) 

Der Druckverlust t:J.p , Gesamtreaktionsumsatz XNH3 und die Restkonzentration 1 - XNH3 
für die obigen drei Simulations beispiele sind aus Tabelle 5.2 zu entnehmen . Dazu angegeben 

sind jeweils noch die Erhöhung des Druckverlu stes und des Gesamtr~aktionsumsatzes, sowie 

die Abnahme der Restkonzentration im Vergleich zum ebenen Einze1spalt gleicher Baulänge 

in Prozent . 

Vergleicht man die Anordnung mit fünf versetzten Spalten mit einem ununterbrochenen Spalt 

gleichen Umsatzes, so ergibt sich ein deut licher Vorteil der unterbrochenen Anordnung, wie 

aus Tabelle 5.3 zu en tneh men ist . 

Bei den Konzentra tionskurven der versetzten Spalte (siehe Abbildung 5.19) raut auf, daß 

kurz vor Beginn einer neuen Spaltwand ei ne lokale Abflachung des Verlaufs zu erkennen ist. 

Dies ist deutli ch z. B. vor der ersten versetzten Spaltwand (1=0.15m, Kurve 2) zu sehen . Die 

mittlere Kon zentra tion steigt kurz über die des Einzelspaltes an. Dieser Effekt ist ebenfalls 
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Abb. 5.19: Vergleich des mittleren Konzentrationsverlaufs von Einzelspalt und ver­
setzten Spalten bei gleicher Eingangsbelastung. 

Druckverlust Umsatz Restkonzentration 
6.p [Pa] XNH, [-] 1- XNH, [-] 

ebener Spalt 17.26 87.1% 12.9% 
3 versetzte 20.55 92.7% 7.3% 

Spalte (+19%) (+6.5%) (-46.6%) 
5 versetzte 22.50 95.2% 4.8% 

Spalte (+30%) (+9.3%) (-62.8%) 

Tab. 5.2: Vergleich von Druckverlust, Umsatz und Restkonzentration einer Anordung 
von versetzten Spalt wänden bei gleicher Eingangsbelastung und Baulänge 

Baulänge Druckverlust Umsatz 
L[m] 6.p [Pa] X NH, [-] 

ebener Spalt !.7 27.40 95.6% 
5 versetzt.e 

Spalte 1.0 22 .50 95.2% 

Tab. 5.3: Vergleich von Baulänge und Druckverlust bei gleichem Umsatz der Spalt­
anordnungen 
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auf axiale Diffusion zurückzuführen. Betrachtet man Abbildung 5.18, so erkennt man am 

linken Bildrand nach der ersten Spaltwand den steilen Anstieg des Konzentrationsfeldes. 

Aufgrund des steilen axialen Konzentrationsgradienten kommt es zu einem DiHusionsstrom 

entgegen der eigentlichen Strömumgsrichtung. DieseI DiffusionsstIom fiihIt wiederum zu 

einer lokalen Erhöhung der mittleren KonzentIation vor der neuen versetzten Spaltwand. 

ln Abbildung 5.20 sind die lokalen SheIwoodzahlen von drei hintereinander angeordneten 

versetzten Spalten dargestellt. Die AlÖalkoordinate zo beginnt in dieseI Darstellung an der 

Vorderkante jedes versetzten Spaltes jeweils von neuern mit Zo = o. So lassen sich die lokalen 

Sherwoodzahlen deI dIei hinteIeinander angeordneten Spalte für gleiche Lauflängen hinter 

dem jeweiligen Spalteintritt vergleichen. 

d 

,0"" 

,0"-' "-
"-

,0"-' 

10' " 

101 .. 

tO'''' 

10'" 

10 "• 

10·" 

10·" 
10~ 

"-

'O~ 

- - - - 1. Spe.llwand 1-0.0m 
- - - 2 . Spaltwa.nd 1-O.3m 
-- 3 . Spaltwand I-O.6m 

10· -

Z·_z/(,,-°R.oSQ) 

'O~ 

Abb. 5.20: Verlauf der Sherwood-Zahl in versetzten Spalten 

Die Rechnung zeigt, daß bei versetzten Spaltwänden im Einlaufbereich deutlich höhere Sher­

woodzahlen als im Einzelspalt auftreten. Am Ende eines Kanales kommt es zu einem kur­

zen Ansteigen der Sherwoodzahl , wofür der durch die "axiale Diffusion" rückwärts gerich­

tete Stoff transport bei den versetzten Spaltwänden veIantwortlich ist. Es kann zusätzlich 

Stoff an der Wand ab reagieren, was zu einer Erhöhung der Sherwoodzahl führt. Bei hohen 

Reynoldszahlen (entspricht hohen Peclet-Zahlen) ist dieser Effekt weniger stark ausgeprägt, 

bei niedrigen Peclet-Zahlen wird er sich sicher noch deutlicher zeigen. 
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Abb. 5.21 : Darstellung der Talströmung bei einern Anströmwinkel von ", = 62.9° 
und einern Verhältnis von >'Ia = 3.56. 

5.2 Strömungsformen, Stoffübergang und Druckverlust in 

gekreuzten Wellstrukturen 

5.2.1 Strömungsformen in eb en en gekreuzten Wellstr uktu ren 

Die Strömungsformen in den gekreuzten WelJstrukturen sind durch Wahl der Geometriepa­

rarneter einstellbar. Abbildung 5.21 zeigt die Talströmung. Hier strömt der größte Teil des 

Fluids in den Tälern der Struktur bis zum seit lichen Rand der Struktur, wird dort reflektiert 

und strömt in den Tälern der gegenüberliegenden Platte wieder zurück. 

Yeränderte Strukturparameter führen zu der in Bild 5.22 dargestellten ' Längsströmung ' . 

Hierbei strömt das Fluid kanalartig zwischen den Reihen der Auflagepunkte. Dabei tritt 

keine nennenswerte Vermischung mit benachbarten Kanälen auf. Solche Strukturen weisen 

nur zwischen den Reihen der Außagepunkte ei nen relativ hohen örtlichen Stoffübergang auf. 

Hinter den Auflagepunkten dominieren Ablösegebiete mit einern schlechten Stoffübergang. 

Bild 5.23 zeigt eine Struktur mit wiederum anderen Strukturparametern. Bei punktfOrmiger 

Strömungsmarkierung zeigt sich hier eine homogene Vermischung über die gesamte Struk­

turbreite. Strukturen mit einem derart ausgeprägten Mischverhalten führen zu einern guten 

Quertransport von Wärme. Darauf basieren die in Kapitel 5.3.3 beschriebenen guten radia­

len Wärmetransporteigenschaften der gekreuzten Wellstrukturen. 
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Abb. 6.22: Darstellung der Längss trömung bei einem Anströmwinkel von <{J = 20° 
und einem Verhältnis von AJA = 14.25. 

Abb . 5.23 : Darstellung der Überlagerung von Tal und Längsströmung bei einem 
Anströmwinkel von 13.7° und einem Verhältnis von AJa = 3.56. 
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Abb . 5.24 : Einfluß dl'S Auströmwinkels auf den Drucherlust gewellter Strukturen. 

5.2.2 Druckverlust gewell ter Str ukturen 

Druckverlustmessungen gewellter Strukturen wurden im Windkanal ftir Variationen der 

Parameter Anströmwinkel und Reynoldszahl bei sinusfOnniger Oberfläche durchgeftihrt. 

Der Einfluß der Oberflächenstruktur soll im folgenden bei einer einheitlichen Re-Zahl von 

Re = 2()00 diskutiert werde.ll. Abbildung 5.24 zeigt den Einfluß des Anströmwinkels auf 

den Druckverlustbeiwert bei einer relativen WeUen.länge von >-ja = 14 .25. Das Diagramm 

verdeutlicht, daß kleine Anströmwinkel zu einem relativ großem Druckverlust führen. Dieser 

erreicht für Anströmwinkelum 30· ein 1aximum und nimmt mit zunehmendem Anströmwin· 

kel immer weiter ab. I\atalysatorstrukturen mit k.Ieinem Druckverlust lassen sich daher am 

ehesten bei größeren Anströmwinkeln realisieren , dabei muß jedoch gleichzeitig auch der 
Einfluß des Anströmwinkels auf den Stotrübergang betrachtet werden, der bei größeren An· 

strömwinkeln ebenfalls abnimmt. 

5.2.3 St otrübergang in gekreuzten Wellstrukturen 

Entsprechend der Strömungsform in gekreuzten WeUstrukturen ist der Stoffübergang Gas . 

Feststoff ebenfalls stark von den gegebenen Geometrieparametern abhängig und läßt sich in 

einem weiten Bereich variieren. 

Bild 5.25 zeigt das Ergebnis eines Versuchs zur Quantifizierung der örtlichen Stotrube.rgangs· 

koeffizienten. Dargestellt ist die abgewickelte Oberfläche der Kanalstruktur. Die weißen 
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Abb. 5.25: Stoffübergangsprobe einer gewellten Struktur. 

Flächen werden durch die Auflagepunkte der beiden gegenüberliegenden Kanalseiten verur· 

sacht. Eine dunkle Färbung entspicht dabei einer hohen, eine helle Färbung einer niedrigen 

örtlich übergegangenen Stoffmenge. 

Wie aus Abbildung 5.25 ersichtlich, nimmt die Färbung in Strömungsrichtung ab. Dies ist 

bedingt durch die Verarmung an Reaktionsgas im Strömungsspalt, bedingt durch die entlang 

des Strömungsweges übergegangene Stoffmenge. Daher muß, wie in Kapitel 3 erläutert, zur 

Bestimmung örtlicher Stoffübergangskoeffizienten die örtliche treibende Konzentrationsdif· 

ferenz berücksichtigt werden. Abbildung 5.26 zeigt den Verlauf des örtlichen Stoffübergangs­

koeffizienten in einer solchen Struktur. 

Das untere Diagramm zeigt die Ergebnisse für eine Seite des Kanals, das obere Diagramm 

gilt für die gegenüberliegende Seite. Dabei wurden mehrere parallele Spuren in Strömungs­

richtung gemessen. Das obere Diagramm enthält die quer zur Strömungsrichtung gernittelten 

Werte. Hier zeigen sich zwar unterschiedliche Werte für die örtlichen Stoffübergangskoeffi· 

zienten, jedoch ist die Verteilung der örtlichen Übergangskoeffizienten im Vergleich zu einer 

Katalysatorschüttung recht homogen. Diese Homogenität des örtlichen Stoffübergangs ist 

wesentlich für die gleichmäßig Ausnutzung der aktiven Oberfläche der Katalysator-Struktur. 

Der Einfluß der Oberflächen-Geometrie auf die Homogenität und den Wert des örtlichen 

Wärme- und Stoffübergangs wurde bereits in anderem Zusammenhang ermittelt und wird 

in [19,21] diskutiert. Exemplarisch soll hier der Einfluß des Anströmwinkels auf den örtlichen 
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Abb. 5.26: Örtliche Stoffübprgangskoeffizienten in einer gewellten Struktur entlang 
des Strömungsweges z [rnrn) 
(>'Ja = 3.56, 'P = 32°, Re = 2000, a = 1.8 rnrn). 
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Stoffübergang gezeigt werden. 

Abbildung 5.27 zeigt örtliche Stoffübergangsverteilungen in gewellten Strukturen mit un­

terschiedlichem Anströmwinkel bei einer großen Wellenlänge [211. Die Bilder belegen den 

signifikanten Einfluß des Anströmwinkels auf die Verteilung des örtlichen Stoffübergangs. 

Strukturen mit kleinem Anströmwinkel zeigen bei der hier untersuchten Wellenlänge eine 

sehr inhomogene Verteilung. Dabei zeigt sich ein relativ hoher Stoffübergang zwischen den 

Reihen der Auftagepunkte. Hinter den Auflagepunkten dominieren Ablösegebiete mit einem 

sehr schlechten Stoffübergang. Eine derart inhomogene Stoffübergangsvertpilung führt zu 

einer schlechten Nutzung der katalytischen Oberfläche. Solche Strukturen lind daher als 

Katalysatorträger nicht geeignet. Mit steigendem Anströmwinkel werden die Ablösegebiete 

hinter den Auflagepunkten kleiner, der örtliche Stofftibergang wird zunehmend homogener. 

Bei der hier gezeigten Wellenlänge weisen Strukturen mit mittleren Anströmwinkeln um 45· 

eine relativ homogene Verteilung des örtlichen Stoffübergangs auf. Größere Anströmwinkel 

führen wiederum zu inhomogeneren örtlichen Stoffübergangsverteilungen . 

Abbildung 5.28 zeigt einen qualitativen Vergleich des örtlichen Stoffübergangs einer gewell­

ten Struktur mit dem Modell einer herkömmlichen Monolith-Struktur. Die Versuche wurden 

unter vergleichbaren Bedingungen hinsichtlich Abmessungen, Massenstrom und Reaktions­

gaskonzentration durchgeführt [201. Der obere Teil von Bild 5.28 zeigt die abgewickelte 

Oberfläche der gewellten Struktur. Dabei ist zu berücksichtigen, daß die Abwicklung von ei­

ner rechteckigen gewellten Struktur zu einer paraUelogrammfOrmigen Fläche führt , die länger 

ist, als die projezierte Fläche im nicht abgewickelten Zustand der Struktur, welche der Länge 

des Monolithen entspricht. Man erkennt eine rasche Abnahme der Reaktionsgaskonzent ra­

tion. Zum Ende der Probe ist die Kon zentration auf nahezu Null abgeklungen. Der untere 

Teil des Bildes zeigt den entspechenden Versuch an dem Modell eines Monolithen aus qua­

dratischen Kanälen. Dargestellt ist eine Seite der aufgeschnittenen Struktur, die übrigen 

Seiten der Struktur sind hier nicht abgebildet. Bei gleicher Baulänge ist am Ende der Struk­

tur mit quadratischen Kanälen noch eine deutlich sichtbare Menge an nicht wegreagiertem 

Reaktionsgas vorhanden. 

Zum Nachweis der Restkon zentration wurde der Monolith-Struktur ein Stück einer gewell­

ten Struktur nachgeschaltet (s.Abb. 5.29). Die dunkle Färbung auf dieser Struktur läßt 

die beachtliche Restkonzentration nach der Monolith-St ruk tur erkennen . Dieser qualitative 

Vergleich zeigt, daß sich mit gewellten Strukturen gegenüber den konventionellen Monolith­

Strukturen ein deutlich besserer Wärme- und Stoffübergang erzielen läßt . 
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Abb. 5.27: Einfluß des Anströrnwinkels 'P auf den örtlichen Stoffübergang. 
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Abb. 5.28: Ortlich übergegangene ~tolrmenge in gewellter ~truktur im Vergleich zur 
Monolith·Struktur ( Re = 1000). 

Abb. 5.29: R.est~onzentration nach der Monolith·Stmktur. 
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Abb. 5.30: Simulierte Strömungsvorgänge 
(>-ja = 7.45, '" = 60°, Re = 1000, a = 1.825 mm). 

5.2.4 Vergleich von Simulation und Experiment bei gekreuzten WeIlstruk­
turen 

Die Simulation der Strömungsvorgänge in einer Struktur mit ausgeprägtem Mischverhalten 

(>-ja = 7.45 , 'P = 60°, Re = 1000, a = 1.825 mm) ist in Bild 5.30 dargestellt. liier wurde 

die Zugabe eines blauen Tracers zu allen Teilströmen einer Raute der Struktur simuliert. 

Die Simulation zeigt eine homogene Vermischung des Tracers über die gesamte Breite der 

Struktur. Bild 5.31 zeigt den entsprechenden Versuch. Die Strömungsvorgänge wurden 

hier in einer transparenten Struktur im Wasserkanal sichtbar gemacht wobei die Strömung 

punkWirrnig mit Tinte markiert wurde. Die in einer Raute zugegebene blaue Tinte vermischt 

sich nach einer kurzen Strecke homogen über die gesamte Plattenbreite. 

Dynamische Aspekte des Strömungsverhaltens in einer gewellten Struktur sind in Bild 5.32 

dargestellt. Das Bild zeigt die Verteilung einer Tracerkonzentration in verschiedenen aufein· 

anderfolgenden Zeitschritten-uer Simulation. Die Strömung ist zu Beginn der dargestellten 

Simulationen bereits stationär. Diese stationäre Strömung wird nun beginnend mit I = 10 

kontinuierlich mit dem Tracer markiert. Das erste Bild zeigt das Konzentrationsprofil kurz 

nach Beginn der Tracerzugabe, zu einem Zeitpunkt (I = Id 1n der ersten Raute hat die 

Tracerkonzentration bereits die volle Höhe erreicht. Der Talrichtung folgend breitet sich ein 

Teil des Tracers seitlich aus. Die zweite Abbildung zum Zeitpunkt 12 = I, + 6.1 zeigt, daß der 

97 



Abb. 5.31 : Strömungsvorgänge bei >'Ia = 7.45, <p = 60·, Re = 1000, a = 1.825 mm; 
Sichtbarmachung im Wasser kanal. 

größere Teil der Strömung der Längsrichtung folgt. Ein Teil des Tracers wird von dort seitlich 
in Richtung der Täler ausgelenkt. Zum Zeitpunkt /3 hat der zudosierte Tracer bereits mehr 

als die Hälfte der Platte durchströmt. Es zeigt sich hier die bereits beschriebene homogene 

seitliche Ausbreitung nach einer Länge von LI B = 1. Der Tracer strömt in einer einheitlichen 

Front weiter durch die Struktur ( /3, /4). Bei /5 ist der stationäre Zustand des Tracerprofils 

erreicht. Wird nun die Tracerzugabe gestoppt, so nimmt die hohe Tracerkonzentration in 

den ersten Rauten bereits nach kurzer Zeit ab (16). Der Tracer strömt weitgehend homogen 

aus der gewellten Struktur aus (/7, /8). Diese Struktur besitzt offensichtlich neben einem 

guten Mischverhalten auch ein einheitliches Verweilzeitverhalten. Weitere Ergebnisse hierzu 

sind in [19] dargestellt . 
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Abb. 5.32: Zeitüche lind örtliche Ausbreitung eines Tracers in ei ner geweUten St rukt ur. 
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5.3 Schüttungen und Formkörper für isotherme Systeme 

Dargestellt werden die Ergebnisse der Untersuchungen an den Schüttungen und Formkörpern 

in Gruppe 2 (s.Kap. 4). Es sei nochmals darauf hingewiesen, daß die monolithischen Struktu­

ren mit parallelen Kanälen aufgrund der schlechten radialen Wärmetransporteigenschaften 

für isotherme FaJlTweisen nicht geeignet sind. Sie wurden bei diesen Betrachtungen zum 

Vergleich aufgenommen. 

5.3.1 Mittlerer Hohlraumanteil und spezifische Oberfläche 

Mittlerer Hohlraumanteil 

Der mittlere Hohlraumanteil entspricht in regellos angeordneten Schüttungen dem mittle­

ren freien Strömungsquerschnilt. Er bestimmt folglich die mittlere Geschwindigkeit in der 

Schüttung und ist wesentlich bei der Interpretation der Druckverlustwerte. 

Für eine nnendlich ausgedehnte Kugelschültung ergibt sich ein mittlerer Hohlraumanteil Em 

von 0.38. Die Erhöhung des Hohlraumanteils im Wandbereich schüttungsgefüllter Rohre hebt 

je nach Verhältnis Kugel- bzw. Partikeldurchmesser zu Rohrdurchmesser den mittleren Wert 

des HohJraumanteils geringfügig an. Bei den vorgestellten 10 mm Glaskugeln ergibt sich aus 

der lntegration der radialen Verläufe des Hohlraumanteils nach Gleichung 3.22 und 3.23 ein 

mittlerer Wert von 0.415. Für die 8 und 5 rnm Kugeln ist der Wandeinllnß jeweils geringer 

und der mittlere Hohlraumanteil des schü ttungsgefüllten Rohres nähert sich dem der unend­

lich ausgedehnten Schüttung (s.Tab. 5.4). 

Bei den untersuchten Raschigringen aus Metall und Keramik wnrde der mittlere Hohlrau­

manteil in einem 500 rnrn langen Rohr mit Innendurchmesser von 50 mrn durch Füllen 

mit Wasser und protokollieren der Gewichtszunahme bestimmt. Die Keramikringe liegen 

mit einem HohJraumanteii Em von 0.65 bereits oberhalb dem der KugeJschüttungen und 

lassen einen geringeren Druckverlust erwarten. Bei annähernd gleichem äußerem Durchmes­

ser und Länge ist der Hohlraumanteil bei Einsatz von Metallraschigringen nochmals erhöht 

und in etwa doppelt so hoch wie der von Kugelschüttungen . Bei einer gegebenen mittle­

ren Leerrohrgeschwindigkeit im Zulauf bedeutet dies, daß die Zwischenkorngeschwindigkeit 

in Kugelschüttungen doppelt so hoch ist , wie in Metallraschigringschüttungen. Für den 

Druckverlust sind erheblich geringere Werte zu erwarten. Im Hinblick auf den Einsatz als 

Katalysator ist jedoch zu beachten, daß dieser Vorteil nur für oberflächenkontrollierte Reak­

tionen realisierbar ist. Bei Reaktionssytemen deren Umsatzverhalten du rch die Masse des 

angebotenen Katalysators bestimmt ist, führt die Herabsetzung des mittleren Hohlrauman­

teils dazu, daß der Reaktor entsprechend vergrößert werden muß, um vergleichbare Mengen 

Katalysatormasse unterzubringen. Dann wird der Vorteil des reduzierten Druckverlusts wie-
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der aufgehoben. 

Die Werte des mittleren Hohlraumanteils für regellos gebrochene Kata.1ysatorhohl- und -

vollstränge wurden ebenfa.lls durch Protokollierung der Gewichtszunahme eines schüttungs­

gefüllten Rohres bei Zugabe von Wasser gewonnen . Sie sind in Tabelle 5.4 aufgelistet. 

Bei regellos gebrochenen Schü ttungen ergeben sich immer wieder relativ kleine Partikel, 

so daß die Packungsdichte höher und der Hohlraumanteil geringer a.1s die von vergleichbaren 

Schüttgütern einheitlicher Maße, z.B. Kera.rnik-Raschigringe, sind . 

Die monolithjgchen Strukturen und die gekreuzten Wellstrukturen zeichnen sich bis auf die 

gekreuzte Wellstruktur aus Keramik aufgrund der geringen Wandstärke durch einen sehr 

hohen Hohlraumanteil aus. 

Der Hohlraumanteil der Flügelstrukturen ist durch die Wandstärke und die Pa.cku ngsdichte 

der Flügel bestimmt. Die untersuchten Strukturen weisen einen sehr hohen Hohlraumanteil 

auf (siehe auch Abb. 4.11). 

Hohlraumanteil des untersuchten Versuchsmateria.1s 

Glaskugel dp - 5 mm 0.385 
Glaskugel dp = 8 mm 0.398 
Glaskugel dp = 10 mm 0.415 
Raschigringe aus Keramik da = 10, di = 6, I = 11 mm 0.65 
Raschigringe aus Edelstahl da = 10, di = 9, I = 11 mm 0.85 
regellos gebrochene Hohlzylinder da _ 9, di _ 4.5, 1- 15 mm 0.59 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, r = 15 mm 0.55 
regellos gebrochene Kata.1ysatorstränge dp = 5, r = 11 mm 0.35 
Monolith (Kordierit) quadratische Kanäle 0.7 
Meta.llmonolith (gewickelt) 0.89 
Sulzer Katapa.ck 0.87 
Meta.llpackung eng 0.85 
Meta.llpackung weit 0.9 
Keramikpackung weit 0.63 
Flügelstruktur 1 0.95 
Flügelstruktur 3 0.94 
Flügelstruktur 6 weit 0.93 
Flügelstruktur 6 eng 0.91 

Tab. 5.4: Mittlerer Hohlraumanteil der untersuchten Schüttungen und Formkörper 
aus Gruppe 2. 
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Spezifische Oberfläche 

Die Werte für die spezifische Ober8äche folgen aus der gegebenen äußeren geometrischen 

Oberfiäche, die pro Reaktorvolumen zur Verfügung steht (s. Tab. 5.5). Die Vergrößerung 

der Oberfiäche durch die Ober8ächenrauhigkeit wurde nicht erfaßt. Ebenso wenig wurde 

berücksichtigt, ob die gesamte Oberfläche gleichmäßig umströmt wird und in vollem Maße 

am Stoff- bzw. Wärmeaustausch Gas-Feststoff beteiligt ist. 

Die auf das Reaktorvolumen bezogene Reaktionsgeschwindigkeit ist bei den eingesetzten 

Schalenkatalysatoren direkt proportional der spezifischen Oberfläche. Sie bestimmt damit 

auch die pro Reaktorvolumen freigesetzte Wärmemenge, die bei isothermer Reaktionsführung 

über die Rohrwand abgeführt werden muß. 

Bei den Kugelschüttungen gilt. daß mit kleiner werdendem Radius die spezifische Oberfläche 

ansteigt. Die Hohlstränge bzw. Raschigringe bieten auch bei relativ großen äußeren Maßen 

eine große spezifische Oberfläche. 

Die monolithischen Strukturen besitzen aufgrund der kleinen Kanä.le die größte spezifische 

Oberfläche. Die enge gekreuzte WeUstruktur zeigt, daß bei entsprechend kleiner Ampli­

tude und Wellenlänge auch große spezifische Oberflächen realisierbar sind. Die spezifische 

Oberfläche der weiten Packung (KeramikweUpackung und Sulzer Katapack) ist deutlich ge­

ringer. 

Die spezifische Oberfläche der Flügelstrukturen wird durch Anzahl und Abstand der Flügel 

bestimmt und ist durch unterschiedlich lange Distanzstücke zwischen den Flügeln leicht 

variierbar. Die untersuchten Flügelstrukturen waren alle relativ weit gepackt (Distanzstücke 

18 mm) und boten nur wenig Oberfläche. Lediglich die Flügelstruktur 6 eng mit 9 mm 

Distanzstücken schließt mit einer spezifischen Oberfläche von 304 m2/m3 am unteren Bereich 

der regeUosen Kugelschüttung (Kugel 10 mm) an. 

Im Hinblick auf die oberflächenkontroUierte Modellreaktion gilt, daß mit steigender Oberfiäche 

die Freisetzung der Reaktionsenergie immer schneller erfolgt. Eine isotherme Fahrweise kann 

folglich nur dann erreicht werden , wenn die radialen Wärmetransporteigenschaften entspre­

chend hoch sind. Bei den Untersuchungen zum Wärmetransportverhalten ist folglich nicht al­

leine der Absolutwert der Wärmetransportparamter, sondern auch die Relation dieser Werte 

zur spezifischen Oberfläche zu sehen. 
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I Spezifische Oberfläche des Versuchsmaterials 

Glaskugel dp - 5 mm 744 
Glaskugel dp = 8 mm 465 
Glaskugel dp = 10 mm 372 
Raschigring aus Keramik da _ 10, di - 6, I - 11 mm 470 
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di = 9, I = 11 mm 555 
regellos gebrochene Hohlzylinder da - 9, di - 4.5, 1- 15 mm 563 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, r = 15 mm 620 
regellos gebrochene Katalysatorstränge dp = 5, T = 11 mm 549 
Monolith (Kordierit) quadratische Kanäle 2600 
Metallmonolitb (gewickelt ) 29 8 
Su.lzer Katapack 495 
Metallpackung eng 1700 
Metallpackung weit 7 0 
Keramikpackung weit 590 
FlügelstruktuT 1 97 
Flügelstruktur 3 120 
Flügelstruktur 6 weit 152 
FlügelstTuktur 6 eng 304 

Tab. 5.5: Spezifische Oberfläche der untersuchten Schüttungen und Formkörper aus 
Gruppe 2. 
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Abb. 5.33: Sichtbarmachung der lokalen Strömungsvorgänge an einem Rasch.igring. 

5.3.2 Strömungsform und Druckverlust 

Strömungsform im schüttungsgefüllten Rohr 

Die Strömungsvorgänge innerhalb regellos gefüUter Rohre sind, wie bereits mehrfach erwähnt, 

durch die Umströmung einze.lner Schüttungskörper bestimmt. Das gleiche gilt für die Strömungs­

vorgänge im unmittelbaren Wandbereich. In Abbildung 5.33 ist ein einzelner Rasch.igring 

dargestellt , an dem die durch die lokalen Strömungsvorgänge in der Schüttung hervorgeru­

fene örtliche Verteilung der Oberflächen reaktionsgeschwindigkeit sichtbar gemacht wurden. 

Deutlich zeigen sich die Auflagegebiete der benachbarten Schüttungskörper als helle Flächen 

und die Gebiete guten Stoff- bzw. Wärmeübergangs als dunkle Flächen. 

In den Abbildungen 5.34 und 5.35 werden lokale Strömungsvorgänge an der Rohrwand ge­

zeigt. Die hellen Stellen sind die Kontaktpunkte Schüttung-Wand und die dunklen Gebiete 

die Ablösegebiete hinter den einzelnen Schüttungskörpern. Auch hier zeigen sich deutlich 

die uneinheitlicben Strömungsvorgänge in schüttungsgefüllten Rohren. 

Messungen mit der Hitzdrahtanemometersonde unterhalb der Schüttung verdeutlichen die 

zeitlichen Schwankungen. In Abbildung 5.36 ist der zeitliche Verlauf der Geschwindigkeit für 

einen Zeitraum von 10 sec unterhalb einer Schüttung und bei etwas geringerer Geschwindig­

keit im Leerrohr dargestellt. Aufgenommen wurden 400 Meßwerte. Im leeren Rohr ergeben 

sich Schwankungen von ±3% während im schüttungsgefüllten Rohren zeitliche Änderungen 

in der Größenordnung von ±20% auftreten. 
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Abb. 5.34 : Sichlbarmachung der lokalen St römungsvorgänge an der Rohrwand für 
eine Kugelschüllu ng. 

Abb. 5.35: Sichtharmachung der lokalen Slrömungsvorgänge an der Rohrwand für 
eine Raschigringschültung. 
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Abb. 5.36: Zeitliche Anderung der Geschwindigkeit unterhalb von Schüttungen (obe­
res Signal) und im Leerrohr (unteres Signal). 

Die unregelmäßigen Strömungsvorgänge bedingen einen hohen Druckverlust, da die stetigen 

Umlenkungen und Beschleunigungen einen hohen Energieeintrag erfordern. Sie ermögüchen 

aber auch einen relativ guten radialen Wärme- bzw. Stofftransport (s.Kap . 5.3.3). 

Trotz der sehr unregelmäßigen lokaien Strömungsvorgänge ergeben sich regelmäßige Ge­

schwindigkeitsprofile in radialer Richtung, wenn man über der Zeit und über den Umfang 

mittelt. Der radiale Verlauf dieser Geschwindigkeitsverteilung ist für regellose Schüttungen 

(Kugelschüttung, regellos angeordnete Raschigrillgschüttung usw. ) mit dem radialen Ver­

lauf der Hohlraumverteilung bzw. der frei durchströmbaren Querschnittsfläche korreüert. 

Wie in Kapitel 3.3.1 gezeigt , ist der Hohlraumanteil von Schüttungen bei Punktkontakt 

Wand-Schüttung eins. Der radiale Übergang vom Wert eins auf den mittleren Wert im 

Rohrzentrum ist durch die Partikelform und den Partikeldurchmesser bestimmt. Wesent­

lich ist, daß im Walldbereich durch den erhöhten Hohlraumanteil immer ein erruedrigter 

Strömungswiderstand vorliegt und die Strömung im Wandbereich dementsprechend durch­

bricht . Für Kugel- und Strangschüttung liegen Messungen der über den Umfang gemittelten 

radialen Geschwindigkeitsverläule vor (s.Abb. 5.37). Die Meßsonde befand sich jeweils 5mm 

unterhalb der Schüttung. 

Es zeigt sich, daß die Strömungsvorgänge durch den radialen Verlauf der Hohlraumvertei­

lung bestimmt sind (s. Verlauf der Hohlraumverteilung in Abb. 3.7, S. 29). Es ergibt 

sich ein Strömungsmaxüllum im Wandbereich und ein Minimalwert im Rohrzent rum. Dar-
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Abb . 5.37: Verlauf der Geschwindigkeit unterhalb einer 8 mm Kugelschüttung (.,. 
Meßwerte, - - - Meßwertinterpolation) und der regellos gebrochenen Strangschüttung 
mit dp = 5 mm und r = 11 mm (\7, \7 Meßwerte, -- Meß wertinterpolation ) in einem 
50 mm Rohr. 

aus resultiert auch ein unterschiedliches Verweilzeitverhalten des Fluids. In Kapitel 5.3.6 

wird gezeigt, daß eine geeignete Modellbildung nur unter Berücksichtigung dieses Verhaltens 

möglich ist. Die Unterschiede im Verweilzeitverhalten sind umso ausgeprägter, je größer der 

Unterschied zwischen mittlerem Hohlraumanteil im Rohrzentrum und dem Hohlraumanteil 

im Wand bereich ist und je größer der radiale Bereich des Strömungsdurchbruchs ist . Bei 

kleinen Partikeln erfolgt der Übergang vom Hohlraumanteil eins au f den mittlerem Wert 

sehr rasch und der radiale Bereich des Wandeinflußes ist relativ gering. Die Bedeutung der 

Randgängigkeit nimmt mit kleiner werdendem Verhältniss dp/dR ab . 

Zusammenfassend seien folgende Punkte festgehalten . 

• Die lokalen Strömungsvorgänge sind durch stetige Umlenkungen und Besch1eunigun­

gen gekennzeichnet . 

• über den Umfang gemittelte Geschwindigkeiten sind in regellosen Schüttungen durch 

den radialen V~,~uf der über den Umfang gemittelten Hohlraumverteilung bestimmt. 
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Durchströmung der Formkörper 

Die Durchströmung der untersuchten Monolithstrukturen mit parallelen Rechteckkanälen 

sowie der gekreuzten Wellstrukturen wurde bereits in den Abschnitten 5.1.1 und 5.1.2 so­

wie 5.2.1 behandelt. Wesentlicher Unterschied zwischen beiden ist , daß für Kanalmonolithe 

ein konvektiver Queraustausch völlig fehlt, während er bei den Wellstrukturen nur in je­

weils einer Ebene stattfindet. Es ist deshalb üblich , kürzere Wellstrukturpakete jeweils um 

90' verdreht nacheinander anzuordnen. So wurde auch bei den nachstehend beschriebenen 

Versuchen verfahren. 

Genauer betrachtet werden soll.im folgenden die Strömungsform in der Flügelstruktur '6. 

Im Gegensatz zu den anderen Strukturen besitzt sie den bereits in Abschnitt 4.2 erwähn­

ten symmetrischen Vprlauf mit sechs aufeinander abrollenden Wirbelzö pfen. Diese Wir­

belzöpfe ergeben einen gerichteten radialen konvektiven Transportmechanismus. Eine Auf­

sicht zeigt die Dreh richtung der ei nzelnen Wirbel (Abb. 5.38). Mit einer doppelten Linie 

sind die Wand bereiche markiert, auf die die Strömung aufprallt, die drei unmarkierten Be­

reiche sind st römungsabgewandt. Im Experiment wurde die Reaktorwand mit Papier belegt 

und zunächst mit einer NH3-Markierung im Zulauf gearbeitet, die gleichmäßig über den 

Strömungsquerschnitt verteilt war. Die Abwicklung des Pa piers (Abb. 5.39) zeigt sehr deut­

lich die strömungszugewandten und strömungsabgewandten Bereiche. In einem weiteren 

Versuch wurde NJl3 punktformig zwischen zwei Wirbel au fgegeben (Punkt A in Abb. 5.38). 

Die Abwicklung der Rohrwand (s .Abb. 5.40) zeigt diesmal , daß durch die punktfOrmige Zu­

gabe bei der gegebenen Drehrichtung der Wirbel zunächst nur zwei Bereiche erreicht werden. 

Erst nach ca. 7 Flügelelementen ist auch der Eintrag in die verbleibenden Wirbel so groß , 

daß auch dort NH3 an den strömungszugewandten Wand bereich vermehrt übertragen werden 

kann . 

Druckverlust der Formkörper 

Zum Vergleich der einzelnen Schüttungen und Strukturen wurden Druckverlustwerte bei 

einer Belastung von 1 kg/m2sec und 0.5 kg/m2sec (entspricht einer Leerrohrgeschwindigkeit 

bei Normalbedingungen von 0.86 und 0.43 rn/ sec) aufgenommen. In Tabelle 5.6 und 5.7 sind 

die gemessenen Daten zusammengestellt . 

Bestimmend für den Druckverlust sind die Strömungsvorgänge. Während in regellosen 

Schüttungen, wie in Kapitel 5.3.2 gezeigt, die Strömung durch ungerichtete Besch.leunigun­

gen und Fluktuationen gekennzeichnet ist, ist in den Formkörpern die Strömung gerich· 

tet. Dementsprechend niedrig sind die Druckverlustwerte. Bei der Kugelschüttung gilt , daß 

mit abnehmendem Rad ius der Druckverlust sehr stark ansteigt. Da der Hohlraumanteil 
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o 
Markierungspunkt A 

in Versuch 2 

Abb. 5.38: Aufsicht auf die Strömungsform in der Flüge1struktur 6. 

Abb. 5 .39: Darstellung der strömungszu- und abgewandten Rohrwandbereiche durch 
die Sichtbarmachung bei einheitlicher NJl3- l\onzen tration im Zulauf. 
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Abb. 5.40: DarsteUung der st römungszu· und abgewandten Rohrwandbereiche 
durch die Sichtbarmachung bei NH3·Eindüsung im Wand bereich (Punkt a in Abbil· 
dung 5.38). 
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Druckverlust bei 10 kgjm2&ec im mbarjmscA-u " unt 
Glaskugel dp = 5 mm 42 
Glaskugel dp = 8 mm 23 
Glaskugel dp = 10 mm 17 
Raschigring aus Keramik da = 10, di = 6, 1= 11 mm 12 
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di = 9, I = 11 mm 5 
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, I = 15 mm 17 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, 1= 15 mm 22 
regellos gebrochene Katalysatorstränge dp = 5, I = 11 mm 49 
Mono.lith (Kordierit) quadratische Kanäle 5.5 
Metallmonolith (gewickelt) 6.0 
Sulzer Katapack 5.1 
Metallpackung eng 5.9 
Melallpackung weit 4.8 
Keramikpackung weit 8.1 
Flügelstruktur I 2.1 
Flügelstruktur 3 2.5 
Flügelstruktur 6 weit 2.5 
Flügelstruktur 6 eng 3.9 

Tab. 5.6: Druckverlustwerle in mbarjmscAüUv •• bei einer Belastung von Ikgjm2&ec. 

annähernd unabhängig vom Kugelradius ist, läßt sic.h dies nur durch die größere Anzahl an 

Umlenkungen sowie die zunehmende spezifische Oberfläche erklären. 

Die Raschlgringe weisen gegenüber den Kugeln einen erhöhten Hohlraumanteil auf, insbe­

sondere die Metall-Rascrugringschüttung mit einem Hohlraumanteil von 85%. Unter der 

Voraussetzung einer isotropen Hohlraumverteilung bedeutet dies, daß die Zwischenkornge­

schwindigkeit abfällt und der Druckverlust niedriger wird. Für die Metall-Raschigringe ergibt 

sich ein Druckverlustwert , der in der Größenordnung der Formkörper liegt. 

Bei den regellos gebrochenen Strukturen steigt der Druckverlust aufgrund der vielen kleinen 

Schüttgutpartikel, die den Hohlraumanteil im Vergleich zur Keramik-Raschlgringschüttung 

herabsetzen, wieder an. Den höchsten Druckverlust weisen die regellos gebrochene Strangschüttung 

auf, weil der Hohlraumante.il sehr gering ist und die Partikel relativ klein sind. 

Die Forrnkörper weisen gegenüber den regellosen Schüttungen (bis ~uf die Metall- Raschig· 

ringschüttung) deutlich reduzierte Druckverlustwerte auf. 

Die Flügelstrukturen sind im Druckverlust nochmals geringer. Dies liegt hauptsächlich an 

der geringen spezifischen Oberfläche und dem sehr hohen Hohlraumanteil. 

Zusammenfassend gilt, daß eine R.eduzierung des Druckverlusts im Falle regelloser Schilttun-
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Druckverlust bei 0 5 kgJm2~ec in mbarJmschültun. 
Glaskugel dp = 5 mm 15 
Glaskugel dp = 8 mm 9 
Glaskugel dp = 10 mm 7 
Raschlgring aus Kera.mik da - 10, di - 6, I - 11 mm 3.9 
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di = 9, I = 11 mm 1.5 
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, I = 15 rnm 5.1 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, 1= 15 mrn 6.6 
regellos gebrochene Katalysatorsträ.nge dp = 5,/ = 11 rnm 14 
Monolith (Kordierit) quadratische Kanäle 2.1 
Metallmonolith (gewickelt) 2.7 
Sulzer Katapa.ck 2.9 
Metallpackung eng 3.1 
Metallpackung weit 2.6 
Kera.mikpackung weit 3.4 
Flügelstruktur 1 0.9 
Flügelstruktur 3 1.0 
Flügelstruktur 6 weit 1.1 
Flügelstruktur 6 eng 1.8 

Tab. 5.7: Druckverlustwerte in mbar/mSchüttun. bei einer Belastung von O.5kg/m2sec. 

gen durch die Erhöhung des HohJraumanteils erfolgen kann . Eine sehr gute Alternative ist der 

Einsatz von Formkörpern mit gerichteten Konvektionsströrnen, die gegenüber den herkömm­

lichen Schüttungen zu einer Reduzierung des Druckverlust um mindestens den Faktor 5 

führen . 

5.3.3 Radiale Wärmetransportparameter 

Zur Beschreibung des radialen Wärmetransports wurden die zwei Para.mter >., (effektive ra· 

diale Wärmeleitfahigkeit) und 0., (Wandwärmeübergangskoeffizient) bestimmt (genaue De­

finition und Bestimmung der Werte siehe Kap. 3.4.1). Die Werte >., und 0., wurden bei den 

zwei bereits aufgeführten Belastungen von IkgJm2sec und 0.5kg/m2sec ermittelt (5. Tab. 5.8 

und 5.9). Die Bestimmung erfolgte, wie in Kapitel 3.4.2 gezeigt , durch die Anpassung der 

gemessenen radialen Temperaturprofile an die berechneten Profile. Bei der Berechnung kann 

die radiale Verteilung der axialen Strömungsverteilung, wie sie in Schüttungen beobachtet 

wird (s.Kap. 5 .3.2), berücksichtigt werden [lI) . In der vorliegenden Arbeit wurde jedoch ein 

direkter Vergleich aller im Einsatz befindlichen Schüttungen und Formkörper angestrebt, so 

daß unabhängig von den realen Strömungsvorgä.ngen bei allen Auswertungen ein Pfropfen­

strömungsmodell herangezogen wurde. Die resultierenden Wärmetransportparameter bein-
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Wärmetransport parameter I Ar in W/mi, I 1'", in W/m'K 
Glaskugel dp - 5 mm 0.72 
Glaskugel dp = 8 mm 1.03 
Glaskugel dp = 10 mm 1.1 
RasclUgring aus Keramik da - 10, di - 6,1- 11 mm 1.7 
RasclUgring aus Edelstahl da = 10, di = 9,1 = 11 mm 1.8 
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5,1 = 15 mm 1.56 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5,1 = 15 mm 1.6 
regellos gebrochene Katalysatorstränge dp = 5, I = 11 mm 1.7 
Monolith (Kordierit) quadratische Kanäle 0.21 
Metallmonolith (gewickelt) 0.29 
Sulzer Katapack 1.75 
Metallpackung eng 1.79 
Metallpackung weit 1.57 
Keramikpackung weit 1.51 
Flügelstruktur I 0.5 
Flügelstruktur 3 1.1 
Flügelstruktur 6 weit 1.61 
Flügelstruktur 6 eng 1.7 

Tab. 5.8: Wärmetransportparmeter Ar in W/mi( und 1'", in W/m2 i, bei einer Bela­
stung von 1.0kg/m2sec. 

291.5 
220.0 
176.0 
171. 
181. 

168.0 
175. 

234 .5 
85. 

76.0 
161. 
156. 
132. 
117. 
101. 
121. 
129. 
135. 

halten als effektive Größen somit auch im Falle der gekreuzten Wellstrukturen bzw. der 

Flügelstrukturen die über die Konvektion übertragene Wärmemenge. Die Übertragbarkeit 

der gefundenen Parameter auf andere Versuchsanordnung ist damit eingeschränkt, jedoch 

ein direkter Vergleich aller durclIgeführten Versuche in dieser Versuchsanlage möglich. 

Beispielhaft wurde für die Kugel und St rangschütlung, für die zuverlässige Aussagen zu den 

Geschwindigkeitsprofi len vorliegen , eine Bestimmung der Wärmetransportparmeter unter 

Berücksichtigung der radialen Verteilung der axialen Strömungskompollente vorgenommen 

(s. Tab. 5.10). In der gegebenen Versuchsanordnung resultieren erniedrigte Transportpara­

meter. Eine detaillierte Gegenüberstellung der so gefundenen Werte mit denen des Pfrop­

fenströmungsmodells findet sich in [11] . 

Die Kugelschütlungen weisen einen relativ hohen Wandwärmeübergangskoeffizienten bei ver­

gleichsweise niedrigen radialen Wärmeleitfa.higkeiten auf. Interessant ist , daß mit abnehmen­

dem Kugelradius der Wandwärmeübergangskoeffizient zunimmt und und die effektive radiale 

Wärmelp.itfähigkeit abnimmt . Physikalisch erklären läßt sich dies anhand der Strömungs­

vorgänge. Kleine Durchmesser führen zu vielen KontaktsteIlen Kugel Rohrwand und ent· 

sprechenden Ablösegebieten mit erhöhtem Wärmetransport. Die Strömungsform innerhalb 

113 



I Wärmetransporlparameler I Ar in W/mK I Cl .. in W/m2K I 
Glaskugel dp - 5 mm 0.52 193. 
Glaskugel dp = 8 mm 0.74 180. 
Glaskugel dp = 10 mm 0.76 134. 
Rasclllgring aus Keramik da - 10, di - 6,/ - 11 mm 1.05 106. 
Rasclllgring aus Edelstahl da = 10, di = 9,/ = 11 mm 1.1 114. 
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5,/ = 15 mm 0.98 101. 
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, J = 15 mm 0.94 95. 
regellos gebrochene Katalysatorstränge dp = 5, J = 11 mm 1.4 199 
Monoülh (Kordleril) quadralische Kanäle 0.19 58. 
Melallmonolith (gewickelt) 0.22 45.0 
Sulzer Katapack 1.25 123. 
Metallpackung eng 1.30 129. 
Melallpackung weil 1.2 98. 
Keramikpackung weit 1.1 84. 
Flügelsl ruklur 1 0.45 77. 
FlügeIslruklur 3 0.87 88. 
FlügeIslruklur 6 weil 1.34 101. 
Flügelslruklur 6 eng 1.39 107. 

Tab. 5.9: Wärmetransporlparmeter Ar in W/mK und Cl .. in W/m 2K bei einer Bela­
stung von 0.5kg/m 2sec. 

Wärmelransportparameter bei 10 kg/m2sec und 05 kg/m2sec I A in W/mK I Cl in W/m2K I .. 
Glaskugel dp = 5 mm 0.6 0.40 233. 
Glaskugel dp = 8 mm 0.7 0.53 170. 
Glaskugel dp = 10 mm 0.71 0.67 160. 
regellos gebrochene Katalysatorst ränge dp = 5, / = 11 mm 1.2 J.J 160. 

Tab . 5.10: Wärmetransportparmeter Ar in W/mK und Cl .. in W/m2 ]( bei einer Bela­
slung von 1.0 kg/m2.ec bzw . 0.5 kg/m2sec unler Berücksichligung des randgängigen 
Strömungsprofils. 
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der Schüttung ist durch die Umströmung der einzelnen Kugeln gekennzeichnet und kann 

vereinfacht auch als Flechtströmung [32J aufgefaßt werden. Bei kleinen Kugeln benötigt da· 

bei ein Stromfaden aus dem Rohrzentrum wesentlich mehr Umlenkungen bis die Rohrwand 

erreicht ist als dies bei größeren Kugeln der Fall ist. Resultierend ergibt sich eine schlechtere 

radiale Wärmeleitfähigkeit. 

Interessant ist der nachstehende Vergleich des Wärmedurchgangskoeffizienten nach Glei· 

chung 3.6. Betrachtet werden die Werte bei einer Belastung von 1 kg/m2 s . Für die 10 und 

5 mm Kugel ergeben sich dabei Werte in der gleichen Größenordnung, so daß vergleichbare 

Wärmeströme übertragen werden können . Die 10 mm Kugeln besitzen dabei Einzelwi­

derstände gleicher Größe, während bei den 5 mm Kugeln der Hauptwiderstand innerhalb 

der Schüttung liegt. Bei letzteren ergeben sich daher sehr ausgeprägte radiale Temperatur· 

unterschiede in der Schüttung. 

USmm-Kugel = (1/291.5 + 0.025/(4·0.72))-1 = (0.0034 + 0.0087)-1 = 83W/m2 K (5.6) 

UlOmm-Kugel = (1/176+ 0.025/(4· 1.1))-1 = (0.0057+ 0.005 )-1 = 88W/m2K (5.7) 

Die Raschigringschüttung und die regellos gebrochenen Hohlkörper sind in der radialen 

Wärmeleitfähigkeit deutlich besser als die Kugelschüttung, in den Wandwärmeübergangs. 

koeffizienten schlechter. Insgesamt ergibt sich jedoch ein gegenüber den Kugelschüttungen 

erhöhter Wärmedurchgangskoeffizient (s.GI. 5.10). 

USmm-J{ugd = (0.0045 + 0.0061)-1 = 94 .W/m2 
[( 

UR4«h;g-/ü,am;k = (0.0058+0.0037)-1 = 105.W/m2J( 

URa,ch;g-M.'all = (0.0055+ 0.0035)-1 = 111.W/m2 j' 

(5 .8) 

(5.9) 

(5.10) 

Ein besserer Wärmetransport ibt durch die regellos gebrowepen Katalysatorstränge gegeben. 

Diese weisen mit die höchsten Werte auf und bieten somit die Voraussetzung für den besten 

radialen Wärmetransport. Erkauft wird dies durch den höchsten Druckabfall. 

Die monolithischen Strukturen sind sowohl durch schlechte radiale Wärmeleiträhigkeiten 

als auch durch niedrige Wandwärmeübergangskoeffizienten gekennzeichnet und für einen 

isothermen Reaktionsbetrieb ungeeignet . Die Flügelstrukturen 1 und 3 besitzen nur mäßige 

Wärmetransport parameter. 

115 



Für alle übrigen Strukturen gilt, daß durch die gerichtete Konvektion der radiale Transport 

sehr gut ist. Es ergeben sich entsprechen hohe Werte für die radiale Wä.rmelcitfahigkcit . 

icht so gut wie in den Schüttungen ist der Wä.rmetransport im wand nahen Bercich. 1n den 

regellosen Schüttungen kommt es durch die Kontaktpunkte Schüttung Wand zu Leitungsef­

fehen und stromabwärts dieser Kontaktpunkte (s.Kap. 5.3.2 und Abb. 5.34, 5.35) zur Wir­

belbildung mit guten konvektiven Transportmechanismen. Bei den Formkörpern sind diese 

Kontaktpunkte nicht gegeben. Dennoch zeigt sich bei der Betrachtung der Durchgangsko­

effizienten z.B. der Sulzer Struktur Katapack mit U = I05Wlm2 J( und der Flügelstruktur 

6 eng mit U = 95W 1m2 J(, daß diese Summenwerte bercits oberhalb dem der regellosen 

Kugelschüttung liegen. 

Wenn auch nur bci jeweils zwei Geschwindigkeiten Wärmetransportparameter aufgenommen 

wurden , so läßt sich dennoch tendenziell erkennen, daß die Abhängigkcit der Wärmetranspor­

tcigenschaften von der Gasgeschwindigkeit rur die Strukturen geringer ausfällt. Die radialen 

Transportcigenschaften in den regellosen Schüttungen sind durch die Verwirbelungen inner­

halb der Schüttung bedingt , die mit stcigender mittlerer Belastung deutlich zunehmen. Dies 

wird auch durch die Druckverlustwerte bestätigt, die bei den regellosen Schüttungen stä.rker 

von der Geschwindigkeit abhängen als bei den Strukturen. 

5.3.4 R eaktorverha lten d er ausgewähl ten Schüttung u nd d er Formkörper 

Für die Untersuchungen zum Reaktorverhalten wurden die regellos gebrochene Strangschüt­

tung, die Sulzerpackung Katapack und die Flügelstruktur 6 ausgewählt. Das Trägermaterial 

der Strangschüttung ist Kordierit, während die Sulzerpackung und die Flügelst ruktur aus 

Metall gefertigt sind . Die Herstellung der regellos gebrochenen Katalysatorstränge erfolgte 

in der BASF AG, ebenfalls die katalytische Beschichtung der metallischen Formkörper. Es 

wurde jeweils der gleiche Katalysator aufgetragen . 

Das bereits in Kapitel 2.2 angesprochene Ziel der Untersuchungen war, die durch die Reakti­

onsenergie frcigesetzte Wä.rme möglichst schnell über die Reaktorwand abzuführen; die Tem­

peraturüberhöhung im Reaktor sollte so gering wie möglich blciben. Aufgenommen wu rden 

(s. Kap. 3.5) der radiale Verlauf der Temperatur und der Konzentration an unterschiedlichen 

axialen Positionen (Meßebene 1-7) lind die über die Rohrwand abgeführte Wä.rmemenge pro 

Reaktionsblock . 
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Versuche mit der regellos gebrochenen Strangschüttung 

Ein vollständiger Umsatz von Propen war mit der Strangschüttung bei folgenden Betriebs­

bedingungen gewährleistet: 

Kühl- und Zulauf temperatu r in °G 160 
Leerrohrgeschwindigkeit in m/ sec 0_77 
Konzentration Propen im Zulauf gr / kg 1.8 
bzw. adiabate Temperaturerhöhung in °G 83 

Tab . 5.11: Bet riebsbedingungen für Versuch 1. 

Die Meßergebnisse sind in Abb. 5.4 1 und Tab. 5.13 aufgeführt. 

In Abbildung 5.41 sind im linken Diagramm die radialen Temperaturverläufe und im rechten 

Diagramm die radialen Konzentrationsverläufe an den unterschiedlichen Meßebenen darge­

stellt . Die Zuordnung der Meßebenen zu den entsprechenden Symbolen erfolgt in Tabelle 5.12 

und gilt für alle weiterfolgenden Darstellungen ebenfalls. In der Zulaufebene (0,0) befinden 

sich zwei Thermoelemente, die ein ausgeglichenes Temperaturfeld zeigen . Die Meßebene un ­

terhalb des ersten Reaktionsblocks (0,0) zeigt, daß bei den gegebenen Betriebsbedingungen 

bereits nach 10 cm Reaktorlänge ca. 80% Propen umgesetzt wurde. Dementsprechend steigt 

die Tempera tur in der Schüttung an . Die Maximaltemperatur im Roh rzentrum liegt nur ge­

ringfügig (12°G) unter der ad iabaten Temperatu rerhöhung von 83°G . Eine kontrollierte 

Reaktionsführung ist unter diesen Bedingungen nicht gegeben. Die weiteren Reaktionsab­

schnitte sind durch das vollständige Abreagieren und dem Abkühlen des Gases gekennzeich­

net. Die Austrittstem peratur des Gases liegt 6°G oberhalb der Zulauf- und Kühl temperat ur . 

Der über die Rohrwand abgeführte Wärmestrom und der durch die Reaktion erzeugte Strom 

ist in Tabelle 5.13 aufgeführt. Deutlich erkennbar ist, daß im ersten Reaktionsblock sehr viel 

mehr Wärme freigesetzt wird als über die Wand abgeführt werden kann. Die Differenz der 

Energieströme findet sich in der Erwärmung des Reaktionsgases wieder . In den folgenden 

Reaktorblöcken ist der abgeführt e Wärmest rom jeweils größer als der erzeugte Wä rmestrom . 

Der erwärmte Reaktionsgasstrom gibt seine Wärme a n die Rohrwand ab und kühlt ab. 

Es wurden weitere Versuche durchgeführt, um 7.U untersuchen, ob eine geeignete Tempe­

raturkontrolle durch Änderug der Betriebsparameter möglich ist. Versuch 2 und 3 zeigen 

bei sonst gleiche Bet riebsbed ingungen (s.Tab 5. 14) den Einfluß der Red uzierung des Pro­

penanteils im Einlauf. Für den Versuch 2 mit 1.6 gr/kg Propen im Zulauf erreicht die 

Temperaturüberhöhung 86% der ad iabaten Temperaturerhöhung. Mit nu r 0.44 gr/kg Pro­

pen im Zulauf ergi1 t sich eine wesentli ch nied rigere Maximaltemperaturen. Dennoch gilt 

auch bei dieser geringen Zulaufkonzen tration , daß die Temperaturüberhöhung bereits i I % 
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Abb. 5.41: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an unterschiedlichen 
Meßebebenen, Versuch I , St rangschüttung. (s.Tab. 5.12). 

Meßebene 1 (Zulauf in den Inertblock vor der R.eaktionszone) nicht aufgeführt 
Meßebene 2 (Zulauf in den Reaktionsblock 1) 0.0.0 
Meßebene 3 (Zulauf in den Reaktionsblock 2) <>.<>.<> 
Meßebene 4 (Zulauf in den Reaktionsblock 3) <>.<>.<> 
Meßebene 5 (Zulauf in den Reaktionsblock 4) 6 .6 . Ä 
Meßebene 6 (Zulauf in den Reaktionsblock 5) \1 . \1.\1 

Meßebene 7 (Zulauf in den Inertblock nach der Reaktionszone) +.+. + 
Meßebene 8 (Auslauf aus dem Inertblock nach der Reaktionszone) x , x , x 

Tab . 5.12: Symbole und Zuordnung zu den Meßebenen 1· 7 . 
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J/sec freigesetzte Reaktionswärme abgeführte Wärme 
Block 1 lnert 0.0 
Block 2 104. 12. 
Block 3 32. 62. 
Block 4 5. 34. 
Block 5 o. 12. 
Block 6 o. 9. 
Block 7 O. 5. 
Summe 141. 134. 

Tab. 5.13: Freigesetzte Reaktionswärme und abgeführte Wärme pro Reaktionsblock 
(Versuch 1). 

Kühl· und Zulauf temperatur in oe 165 
Leerrohrgeschwindigkeit in m/ sec 0.5 
Konzentration Propen im Zulauf Versuch 1 gr / kg 1.6 
bzw. adiabate Temperaturerhöhung in Versuch 1 oe 74 . 
Konzentration Propen im Zulauf Versuch 2 gr / kg 0.44 
bzw. adiabate Temperaturerhöhung in Versuch 2 oe 21. 

Tab. 5.14: Betriebsbedingungen für Versuch 2 und 3. 

der adiabaten Temperaturerhöhung erreicht. Wiederum ist die Reaktion so schnell, daß die 

freigesetzte Reaktionsenergie nicht rasch genug abgeführt werden kann. 

Da mit der regellos gebrochenen Strangschüttung bereits die Schüttung zum Einsatz kam, die 

die besten radialen Transporteigenschaften aufweist, ist eine Kontrolle der Maximaltempera­

tur nur durch eine Reduzierung der Reaktionsgeschwindigkeit realisierbar. Eine Möglichkeit, 

wie sie in der Industrie auch seh r häufig angewandt wird, ist die Verdünnung des Katalysators 

mit Inertmaterial. Abbildung 5.42 zeigt die Versuchsergebnisse, wenn die Schüttung zu 50% 

aus lnertmaterial besteht (Betriebsdaten s. Tab 5.15). Der ReaktioDsbereich erst reckt sich 

nun über mehrere Reaktionsblöcke und die erzeugte Wärme pro Reaktionsblock ist deutlich 

geringer (s.Tab. 5.16). Die Maximaltemperatur bleibt in etwa 500 e unterhalb der adiabaten 

Temperaturerhöhung. Die benötigte Reaktorlänge bis zum Vollumsatz ist ca. 2 mal so lang 

wie fü r den nicht verdünnten Katalysator. Dies ist im Falle der regellosen Strangschüttung 

besonders gravierend. da der Druckverlust pro Meter Schüttung für d.ie regellos gebrochenen 

Stränge den höchsten Wert au fweist. 

Zwei weitere Möglichkeiten- der Einflußnahme (Variation der KüW- und Zulauf temperatur 

bzw. des Massendurchsatzes des Reaktionsgases) sollen kurz diskutiert werden. Die Her· 
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Kühl· und Zulauf temperatur in oe 155 
Leerrohrgeschwindlgkeit in m/ sec 0.77 
Konzentration Propen im Zulauf gr / kg 1.97 
bzw. adiabate Temperaturerhöhung in oe 91 

Tab. 5.15: Bet riebsbedingungen für Versuch 3, (50% Inert , 50% Katalysator). 
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Abb.6.42: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an untersc.hledlichen 
Meßebebenen, Versuch 4, 50% Strangkatalysator , 50% Inertmaterial, (s.Tab. 5.12). 

J/ sec freigesetzte Reaktionswärme abgeführte Wärme 
Block 1 Inert 0.0 
Block 2 30. 4. 
Block 3 56. 37. 
Block 4 29. 35. 
Block 5 42. 51. 
Block 6 O. 25. 
Block 7 O. 9. 
Summe 157. 161. 

Tab. 5.16: Freigest>tzte Reaktionswärme und abgeführte Wärme pro Reaktionsblock 
(Versuch 4) . 
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absetzung der KüM- bzw . Zulauf temperatur führt dazu, daß die Reaktionszone geringfügig 

weiter in den Reaktor hineinwandert. Mit dem Zünden der Reaktion erfolgt jedoch dann 

erneut der starke Temperaturanstieg. Eine Variation des Massendurchsatzes des Reaktions­

gases liefert für den Fall einer Reduzierung deutlich schlechtere Ergebnisse. Die Herabsetzung 

der Strömungsgeschwindigkeit führt zu einer Herabsetzung der Wärmetransportparameter 

bei gleichzeitiger Erhöhung der Verweilzeit des Reaktionsgases. Eine Erhöhung des Massen­

flusses war in der Anlage nicht möglich. Prinzipiell würden sich dadurch bessere Reakti­

onsbedingungen ergeben, da die Wärmetransportparameter steigen und die Verweilzeit des 

Gases herabgesetz wird. Wesentlicher und limitierender Faktor dieser Vorgehensweise ist die 

starke Erhöhung des Druckverlusts, da dieser quadratisch mit der Leerrohrgeschwindigkeit 

ansteigt . 

Soll der Rohrdurchmesser beibehalten werden, so liegt die einzige sinnvolle Alternative darin , 

die spezifi sche Oberfläche des Katalysators zu reduzieren , d.h. zu größeren Katalysatorpar­

t ikeln , vorzugsweise großen Ringen überzugehen. 

Katalysatorstruk t uren 

Mit dem zweitem Katalysator, der Sulzer Packung Katapack, wurde bei gleichen Betriebsbe­

dingungen wie in VersIIch 1 (s.Tab. 5.1 I) ein weiteres Experiment du rchgeführt. Die Packung 

weist eine vergleichbare spezifische Oberfl äche, sprich Reaktionsgeschwindigkeit, wie die re­

gellose Strangschüttung auf. Dies wird bei der Betrachtung der radialen Konzentrations­

verläufe in Abbildung 5.43 bestät igt. Die Wärmetransporteigenschaften waren bezüglich der 

effektiven radialen Wärmeleitfahigkeit ebenfalls gut, lediglich der Wandwärmeübergangsko­

effizient war sch lechter. Insgesamt ergibt sich bei einer leicht reduzierten Maximaltemperatur 

ein ähnliches Reaktorverhalten wie für Versuch 1. 1m Reaktionsblock 1 wird die Wärme so 

schnell frei gesetzt, daß die Wärmeabfuhr über die Reaktorwand nicht ausreicht um das Gas 

zu kühlen. In den anschließenden Blöcken wird das Reaktionsgas vollständig umgesetzt und 

der Gasstrom abge kühlt. Auch hier ist eine geeignete Kontrolle der Maximaltemperatur 

nicht möglich. Besonderer Vorteil jedoch ist der um den Faktor 8 reduzierte Druckverlust. 

Eine Erhöhung des Massenstromes oder eine Inertisieru ng des Katalysators ist in diesem 

Druckbereich jederzeit möglich. 

Die Flügelstruktur G bietet au fgrund ihrer Bau weise eine Möglichkeit die spezifi sche Oberfläche 

sehr schnell zu variieren. Beim Aufbau sind nur untersc.hiedlich lange Distanzstücke zwi­

schen den Flügelst rukturen einzubauen. Die radialen Transporteigenschaften bleiben dabei 

annähernd erhalten. 

Vorversuche mit den Flügelstrukturen ergaben, daß der au fgetragene Katalysator deutlich 
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A bb. 6.43: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an untersch.iedlichen 
Meßebebenen, Versuch 5, Sulzer Katapack, (s.Tab. 5.12). 

Kühl· und Zulauf temperatur in oe 210. 
Leerrohrgeschwindigkeit in m/ sec 0.84 
Konzentration Propen im Zulauf gr / kg 1.6 
bzw. adiabate Temperaturerhöhung in oe 74 

Tab. 5.17: Betriebsbedingungen für Versuch 6 (Flügelstruktur). 

andere Eigenschaften aufwies. Vollumsatz konnte mit diesen Strukturen erst bei einer Zulauf· 

und Kühltemperatur oberhalb von 200 oe erreicht werden. Bei einer solchen Erhöhung der 

Aktivierungsenergie ist die Temperaturabhängigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit deutlich 

ausgeprägter. Die Selbstbeschleun igung der Reaktion durch die Freisetzung der Reakti­

onswärme ist damit höher als bei der Sulzer· Packung bzw. bei den regellos gebrochenen 

Katalysatorsträngen, so daß eine Kontrolle der Maximaltemperatur erschwert ist. Unter 

dieser Voraussetzung wurde in den ersten zwei Reaktionsblöcken die Flügelstruktur 6 in der 

weiten Anordnung (spez . Oberfläche 152 m2 /m3 ) und in den weiteren drei Reaktionsblöcken 

in der engen Anordnung (spez. Oberfläche 304 m2 /m3 ) eingebaut. Abbildung 5.44 zeigt 

die Versuchsergebnisse zu den Betriebsbedingungen in Tabelle 5.17. 

Die Temperaturüberhöhung liegt mit 20.0oe deutlich unter dem Wert der adiabaten Tempe­

raturerhöhung und zeigt, daß eine gezielte Reaktionsführung möglich ist. Für den Voll umsatz 

war eine Reaktorlänge von 50 cm notwendig. Bei der verdünnten regellosen Strangschüttung 
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Abb. 6.44: Radialer Verlauf der Temperatur und KODZentration an unterschiedlichen 
Meßebebenen, Versuch 6, Flügelstruktur 6 rrut örtlich veränderlichem Flügelabstand, 
(s.Tab.5.12) . 

waren dies 40 cm. Es ergeben sich damit Druckverluste von 1.05 mbar für die Flügelstruktur 

und 19.6 mbar für die verdünnten Strangschüttung. 

Offensichtlich ist diese Anordnung in der Lage, die gestellten Anforderungen einer Kontrolle 

der Maximaltemperatur bei geringem Druckverlust zu enüllen. 

Zusammenfassung der Untersuchungen bei Ablauf der Totaloxidation 

Die Oxidation von Propen an einem Palladiumkontakt ist eine schnelle oberftäcbenkontrol· 

lierte Reaktion. Die Freisetzung der Reaktionswärme wird durch die angebotene spezifische 

Oberftäche bestimmt. Für die betrachtete regellose Strangschüttung gilt, daß die Wärme­

freisetzung immer rascher erfolgt als die Wärmeabfuhr und die Temperatur in den Bereich 

der adiabaten Temperaturerhöhung ansteigt. Dies gilt umso mehr für die übrigen unter­

suchten Schüttungen, da deren radiale TraosporLeigenschaften bei vergleichbarer spezifischer 

Oberfläche schlechtere Werte aufweisen als die Strangschü ttung. Eine Kontrolle der Maxi­

maltemperatur ist, wie im Experiment gezeigt wurde, durch Verdünnung mit lnertmaterial 

möglich. Die damit verbundene Verlängerung der Reaktionszone erhöht den Druckverlust. 

Flügel- und Wellstrukturen mit vergleichbaren Oberflächen und Wärmetransportparametern 

wie die regellose Strangschültung führen zu vergleichbarem R.eaktorverhalten bei deutlich 
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reduziertem DruckverlusL. Die Maximaltemperatur erreicht ebenfalls annähernd die adiabate 

Temperaturerhöhung. Auch hier muß die ReakLionsgeschwindigkeit herabgesetzt werden. 

Die einfachste Möglichkeit liegt hier in der Erhöhung des Massenstromes, da der Druckverlust 

insgesamt sehr gering ist. 

Die vorgestellten Flügelstrukturen bieten durch ihren Aufbau eine einfache Möglichkeit die 

Freisetzung der Reaktionenergie zu steuern. Mit diesen Strukturen gelang es bei einem sehr 

geringen Druckverlust die Maximaltemperatur zu kontrollieren. 

5.3 .5 Herstellung und Handling 

Neben den gewonnenen Daten zum ReakLorverhalten ist für den indutriellen Einsatz auch 

die Frage der Herstellung und des Handlings von Bedeutung. Wesentlich für die Beurtei­

lung des Katalysatorhandlings ist dabei die Beschickung und Entleerung der heute üblichen 

Rohrbündelreaktoren mit weit über 10000 Einzelrohren. 

Schüttungskörper zeichnen sich durch eine einfache Herstellung und einfaches Handling aus. 

Keramikkörper werden extrudiert oder formgepreßt. Dies gilt sowohl für die Vollkontakte 

als auch für die unterschiedlichen Trägermaterialen , die anschließend katalytisch beschichtet 

werden. Metallische Schüttkörper , wie die untersuchten Metall-Raschigringe, sind in der 

Herstellung ebenfalls sehr einfach. Sie werden aus einem ebenem Blech gebogen. Schwieri­

ger und noch nicht zur vollständigen Zufriedenheit gelöst ist die katalytische Beschichtung 

der metallischen Träger. Wenn dies auch im Einzelfall wie z.B. beim Autoabgaskatalysa­

tor ein gelöstes Problem ist, so gilt dennoch, daß eine geeignete Techn.ik zur katalytischen 

Beschichtung unterschiedlicher metallischer Träger, sowohl in Material als auch Oberfläche­

beschaffenheit, mit verschiedenen katalytischen Materialen bislang n.icht zur Verfügung steht. 

Die Beschickung und Entleerung der Rohrbündelreaktoren mit Schüttungskörpern ist relativ 

einfach. Üblicherweise werden die Schüttkörper in die Rohre geleert und bei einem Wech­

sel des Katalysators nach unten abgelassen. Einziger Problem punkt ist die gleichmäßige 

Befüllung jedes einzelnen Rohres. welches durch eine automatisierte Befülleinrichtung er­

reicht werden kann. 

Die technische Herstellung gekreuzter Wellstrukturen aus metallischem Material ist sicher­

lich aufwendiger als die der Schüttungen , in Form der Sulzerpackung Katapack jedoch be­

reits realisiert . Probleme bereitet auch hier die katalytische Beschichtung des Formkörpers. 

Der automatisierte Einbau der Formkörper in die mehrere Meter langen Einzelrohre eines 

Rohrbündelreaktors und die Entleerung könnte noch Fragen aufwerfen . 

Ebenso wie bei den gekreuzten Wellstrukturen ist auch die Herstellung der Flügelstrukturen 
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Abb. 5 .45: Aufbau der Flügelst ruktur mit reduziertem Durchmesser jedes zweiten 
Flügels. 

einfach. Sie werden ausgeschnitten bzw. gestanzt und entsprechend gebogen. Das automa­

tisierte Aufziehen auf ein zentrales Führungsrohr mit den entsprechenden Distanzstücken 

ist sicherlich realisierbar. Wie bei allen metallischen Trä.gern stellt sich das Problem der 

katalytischen Beschichtung. Größere Probleme bereitet jedoch zunä.chst der Ein- bzw. Aus­

baus der Flügelelemente. Um einen starken Bypassstrom zu vermeiden , müssen die Flügel 

möglichst nah an die Wand reichen. Sie können deswegen zum Verhaken in der Wand neigen. 

Gute Erfahrungen bzgl. des Ein· und Ausbaus wurden gemacht, wenn jeder zweite Flügel 

im Durchmesser deutlich red uziert wird, so daß ein Wandkontakt nicht mehr möglich ist 

(s.Abb. 5.45). Der Flügelzopf kann dann ohne größere Probleme jeweils in eine Richtung 

gezogen werden. 

5.3.6 Vergleich von Exp eriment und Simulation in d er regellosen St rang­

schüt tung 

Wesentlicher Bestandteil der Reaktorauslegung und der experimentellen Untersuchungen 

waren qualitative Berechnungen mit dem dargestellten zweidimensionalen Modell. Inwieweit 
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Katalysatorstrang d = 5mm / = 11 Omm I 
~ 

Akti vierungsenergie E ( li K ) 8910.0 
Stoßfaktor klo (m 3 / (kgK. ,sec)) 0.00286 
Bezugstemperatur Tb<.. ( K ) 403.15 
Parameter im Hemmterm 
Aktivierungsenergie EI (1 I K ) 1250. 
Faktor kl (m3 /mo/ ) 15.2 

Tab . 5.18: Kinetische Daten der Katalysatorstränge. 

quantitative Aussagen bezÜglich des Reak torverhaltens möglich sind , soll beispielhaft für 

die regellose St rangschüttung gezeigt werden. Eine detaillierte Untersuchung zu diesem 

Problemkreis ist in [11J gegebe.n. Dort sind auch die Korrelationen für die radialen und 

axialen Diffusions· und Wärmeleitungskoeffizienten aufgeführ t. Aus dieser Arbeit ergeben 

sich folgende wesentliche Punkte. die für eine zuverlässige Reaktorberechnung erfüHt sein 

müssen. 

• Berücksichtigung der radialen Strömu ngsverteiJ ung der axialen St römungskomponente 

bei der Bestimmung der radialen Wärmet ransportparameter (s.a. Kap . 5.3.3). 

• Berücksichtigung der radialen Strömu ngsverteilung bei der Berechnung des Reaktor· 

verhaltens in den Bilanzgleichungen . 

• Exakte Erfass ung der Reaktionskinetik 

• Berücksichtigung der Hohlraumverteilung im Reakt ionsterm 

Die Reaktionskinetik für die Oxidation von Propen an der untersuchten regellosen Strangschüttung 

läßt sich nach [11J wie folgt beschre.iben: 

(5.11) 

Die Kinetikparameter k l O, E, kl und EI sind in Tabelle 5.3.6 gegeben. Die Konzentration 

Cp, ist in mo/1m 3 einzusetzen und bezieht sich auf die im Reaktor vorliegenden Temperatur · 

und Druckwerte. 

Als radiale Wärmetransportparameter gehen in die Berechnung die Werte aus Tabelle 5.10 

ein , die unter Berücksicht igung der radialen StrömungsverteiJung gewonnen wurden . Die 
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Betriebsbedingungen der zwei im folgenden dargestellten Versuche sind in Tabelle 5.19 auf­

gelistet und unterscheiden sich nur durch die Zulaufkonzentration von Propen . 

Dichte des Katalysators t!Kat 1400 kg/kgKat 
Reaktionsenthalphie (-AhR ) 457 3 [kJ /(kg)] 
Belastung 0.5 kg/m2 sec 
GewichtsanteiJ Propen im Zulauf Versuch I 2 0.0005 0.0015 kgPr/kggu 
Zulauf- und Kühltemperatur 165 °C 
Koeffizienten im Vortmeyeransatz 
zur Beschreibung des HohlraumverJaufs 
a (Hohlraumanteil der ungestörten Strangschüttung) 0.325 
b (Abklingfaktor) 4.0 

Tab. 5.19: Datensatz für Versuch 1 und 2 

Die Abbildungen 5.46 und 5.4i zeigen den Vergleich der Berechnung mit den experimentellen 

Ergebnissen. In Abbildung 5.46 sind die axialen Temperatur- und Konzentrationsverläufe des 

Versuchs I im Vergleich zur Berechnung dargestellt. Die durchgezogenen Linien ergeben sich 

bei der Berechnung und geben das typische Reaktorverhalten wieder. Die Reaktion zündet 

im vorderen Bereich und die Temperatur des Reaktionsgases steigt an. Da bei diesem Versuch 

die Einlaufkonzentration an Propen sehr gering war (0.5 gr/kg), ergibt sich nur ein geringe.r 

Anstieg der Temperatur. Deutlic!l zu sehen ist, daß die Kühlung den Wand bereich gut erfaßt, 

während im Rohrzentrum fast die adiabate Temperaturerhöhung von 22.5°C erreicht wird. 

Der Konzent rationsabbau erfolgt rasch, so daß Vollumsatz bei 20 cm Reaktorlänge erreicht 

sind. 

Für Versuch 2 (Abb. 5.47) sind die radialen Verläufe eingetragen. Die durchgezogenen li­

nien geben den berechneten Verlauf und die Symbole die experimentellen Werte wieder. 

Die oberen radialen Verläufe entsprechen einer Schüttungstiefe von 10 cm, die unteren von 

20 cm. Die Temperaturüberhöhung ist deutlicher, da die Einlaufkonzentration auf 1.5 gr/kg 
heraufgesetzt wurde. Auch hier zeigt sich wieder, daß die Temperaturüberhöhung im Be­

reich der adiabaten Temperaturerhöhung (67.5°C) liegt . Der Konzentrationsabbau ist bei 

20 cm Reaktorlällge annähernd vollständig. Insgesamt ergibt sich eine gute Beschreibung 

der. gemessenen Werte. 

Es zeigt sich, daß auf Basis des vorgestellten Modells (s.Kap. 3.6.3) und bei Berücksichti­

gung der obig aufgeführten Voraussetzungen eine zuverlässige Reaktorberechnung möglich 

ist. Weitere Beispiele finden sich in [li]. Dort werden neben den regellos gebrochenen 

Strangschllttungen auch Ergebnisse zu Kugelschüttungen dargestellt . 
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und an der Rohrwand für Versuch 1. 
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