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Kapitel 1

Einleitung

RegelmiBige Katalysatorformkérper in Form von sogenannten Monolithkatalysatoren mit
geraden parallelen Kanilen haben bei der Autoabgasreinigung und der Entstickung von
Kraftwerksabgasen die bisher iiblichen Katalysatorschiittungen weitgehend verdringt. Ihr
wesentlicher Vorteil ist der niedrige Druckverlust bei grofiler uBerer Katalysatoroberfliche
und die - im Vergleich zu Zufallsschiittungen - sehr gute Reproduzierbarkeit in Formgebung
und Betriebsverhalten. Diese Vorteile machen regelméfige Katalysatorformkérper auch fiir
chemische Synthesen auferordentlich interessant.

Allerdings eignen sich Monolithkatalysatoren mit geraden parallelen Kandlen nur fiir den
adiabaten Betrieb, da der Wiarmetransport quer zur Strémungsrichtung auf die molekulare
Leitung beschriankt ist. Eine ausreichende Wirmeabfuhr iiber die Rohrwand, wie sie fiir
den sogenannten isothermen Betrieb von Rohrbiindel-Festbettreaktoren gefordert wird, ist
mit diesen Monolithkatalysatoren nicht erreichbar. Hinzu kommt, dafl der fehlende Quer-
austausch zwischen benachbarten Kanilen zu einer ungiinstigen Verweilzeitverteilung fiihrt,
wenn der Monolithblock nicht sehr gleichmiBig angestrémt wird.

Gesamtziel des Vorhabens war es, die verfahrenstechnischen Parameter technischer Kata-
lysatoren zu analysieren und vergleichend gegeniiberzustellen, um daraus Hinweise fiir eine
gezielte Verbesserung der Formgebung abzuleiten. Die chemische Zusammensetzung von Ka-
talysatoren und ihr EinfluB auf Aktivitit, Selektivitit und Standzeit fiir gegebene Reaktionen
wurde im Rahmen dieses Projekts nicht behandelt.

Die mafigebenden, durch die Formgebung zu beeinflussenden Parameter von Katalysatoren
sind

- die auf das verfiigbare Reaktorvolumen bezogene spezifische Oberfliche sowie
- die Stoffiibergangskoeffizienten Fluid - Katalysator als Ma8 fiir die erzielbare Raum-

zeitausbeute bei stoffiibergangskontrollierter Reaktion,
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der Feststoffanteil 1 — ¢ (¢ = Hohlraumanteil) als MaS8 fiir die erzielbare Raumzeitaus-
beute bei Vollkatalysator und kinetisch kontrollierter Reaktion,

der Druckverlustbeiwert als Ma8 fiir den mechanischen Energiebedarf,

die Verweilzeitverteilung bzw. die Quervermischung bei ungleichmiBiger Anstrémung
des Festbetts und

die Warmetransportparameter im Katalysatorbett quer zur Strémungsrichtung und
der Wirmeiibergang an die Rohrwand fiir den Fall der Wirmezu- oder -Abfuhr iiber
die Rohrwand (,jisothermer Betrieb «).

Es erwies sich als zweckmiBig, die Untersuchungen nach Katalysatorformen fiir die ,adiabate
Reaktionsfiithrung “und fiir die ,isotherme Reaktionsfiihrung “zu unterteilen.

Adiabate Reaktionsfiihrung

Fiir die adiabate Reaktionsfiithrung wurden zum einen Kanalmonolithe mit quadratischem
Querschnitt und in Form paralleler ebener Platten untersucht. Hier interessierte beson-
ders der Verlauf des Stoffiibergangskoeffizienten von der Anstréomkante bis zum asymptoti-
schen Grenzwert der eingelaufenen laminaren Stromung. Dafiir lagen bisher nur rechnerische
Abschatzungen unter Vernachldssigung einer méglichen Strémungsablosung hinter den Ein-
stromkanten vor. Die mit einer eigens dafiir entwickelten Versuchstechnik gewonnenen Er-
gebnisse an technischen DENOX-Monolithen sind in Abb. 5.9 zusammengefaBt. Sie erlauben
eine genaure rechnerische Auslegung von entsprechenden Reaktoren z.B. fiir 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 Stoffiibergangs bei gleichbleibendem Druck-
verlust méglich ist. Eine solche Verbesserung wurde in der Tat sowohl experimentell fiir Mo-
nolithabschnitte mit quadratischem Querschiritt bei fluchtender Anordnung (Abschnitt 5.1.4)
wie rechnerisch fiir parallele Plattenspalte in versetzter Anordnung (Abschnitt 5.1.5) gefun-
den. Hieraus folgt eine direkte und einfache Moglichkeit, Katalysatormenge, Bauvolumen
und Druckverlust zu reduzieren (siehe Tab. 5.1).

Zur Intensivierung des Stoffaustauschs sowie zur Verbesserung der Verweilzeitverteilung bei
ungleichméBiger Anstrémung wurden auflerdem Monolithstrukturen aus Wellplattenpaketen
in gekreuzter Anordnung (Abb. 4.3) untersucht. Hier konnten umfangreiche Ergebnisse aus
einem anderen Forschungsvorhaben fiir die zweckmiBige Gestaltung entsprechender Kataly-
satoren verfiigbar gemacht werden. Sie erlauben es, die Geometrieparameter gezielt so zu
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wihlen, dafl Stoffiibergang, Druckverlust oder Quervermischung besonders giinstig beeinfluit
werden. Fiir die adiabate Reaktionsfithrung lassen sich auf diese Weise Festbettreaktoren mit
geringem Katalysatorbedarf und sehr gleichmaBiger Verweilzeitverteilung konzipieren. Der
Druckverlust liegt hoher als bei Monolithen mit parallelen Kanilen, aber deutlich niedriger
als bei bisher iiblichen Katalysatorschiittungen (Abschnitt 5.2).

Isotherme Reaktionsfiihrung

Fiir die isotherme Reaktionsfilhrung wurde zum einen das Durchstrémungsverhalten und der
radiale Warmetransport in schiittungsgefiiliten Rohren mit technisch iiblichen Schiittungska-
talysatoren (Kugeln, Stringe, Ringe) analysiert. Zum anderen wurden neuartige regelméfige
Katalysatorformkorper mit guten radialen Wirmetransporteigenschaften und niedrigem Stré-
mungsdruckverlust entwickelt und getestet. Die experimentelle Untersuchung schlof die Er-
mittlung des reaktionstechnischen Verhaltens am Beispiel einer einfachen exothermen Test-
reaktion (Totaloxidation von Propen an Pd-Schalenkatalysatoren) ein.

Wiihrend bei Schiittungen der radiale Wirmetransport unter technischen Betriebsbeding-
ungen hauptsichlich durch Konvektion und Vermischung bei der Umstrémung der regellos
angeordneten Schiittkérper zustande kommt, war es das Entwicklungsziel, solche regelmagBi-
gen Strukturen zu finden und einzusetzen, bei denen die radiale Konvektionsstrémung gezielt
und ohne unnétige turbulente Verwirbelung erzeugt wird. Ein mégliches Vorbild dafiir sind
die bereits erwahnten gekreuzten Wellstrukturen, wenn sie in den Abmessungen dem Rohr-
querschnitt angepaBt werden. Eine entsprechende Ausfiihrung wird von der Firma Sulzer
unter dem Namen ,Katapack “bereits angeboten. Ein gewisser Nachteil dieser Struktur liegt
darin, daf8 die Radialstrémung 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 iiblichen Katalysatorrohre mit Kreisquerschnitt
angepaft sind. Als gut geeignet erwies sich eine Fliigelstruktur, deren aufeinanderfolgende
Elemente ineinandergreifende Wirbelzépfe erzeugen (Abb. 4.10 - 4.12, Fliigelstruktur 6).
Durch Verinderung des Abstands der Einzelelemente 1ifit sich die spezifische Oberfliche
und damit die lokale Reaktionsgeschwindigkeit gezielt anpassen, wobei der niedrige Druck-
verlust und die sehr guten radialen Warmetransportparameter erhalten bleiben (Tab. 5.6
- 5.8). Wie Reaktionsuntersuchungen zeigen, lafit sich auf diese Weise ein sehr ausgegliche-
nes Temperaturprofil iiber die Reaktorlinge einstellen (Abb. 5.44).

Insgesamt bestitigte die Analyse der isothermen Reaktionsfithrung, daf eine Optimierung
der Katalysatorform nur in genauer Kenntnis der Randbedingungen einer gegebenen Reak-
tion durchgefiihrt werden kann. Sie setzt voraus, dal die eingangs spezifizierten Einflufipa-
rameter fiir jede der in Frage kommenden Schiittungsformen oder regelmifigen Katalysator-
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formkérper bekannt sind und da bewihrte mathematische Modelle verfiigbar sind, um das
Reaktorverhalten bei gegebenen Katalysatorparametern und bekannter Kinetik vorauszube-
rechnen. Leider sind diese Voraussetzungen zur Zeit noch nicht einmal fiir technisch iibliche
Schiittungsformen (Kugeln, Stringe, Zylinder) in befriedigender Weise erfiillt. Daher be-
stand eine weitere wesentliche Aufgabe des Projekts darin, die mathematische Modellbildung
fiir katalysatorgefiillte Reaktorrohre mit und ohne chemische Reaktion sowie Warmetrans-
port iiber die Rohrwand zu analysieren und die bisherigen Schwachstellen herauszufinden.
Die Ergebnisse sind in der Dissertation [11] zusammengefaBt. Darin wird gezeigt, da8 eine
zutreffende Beschreibung des radialen Wirmetransports in schiittungsgefiillten Rohren mit
und ohne Reaktion mit den zwei ortlich konstanten Transportparametern radiale Warme-
leitfahigkeit A, und Wandwirmeiibergangskoeffizient a,, bei allen untersuchten Schiittungs-
formen méglich ist (siehe auch Abb. 5.46, 5.47). Voraussetzung ist allerdings, daB man
nicht wie bisher von einem pfropfenférmigen Geschwindigkeitsprofil ausgeht, sondern so-
wohl bei der Bestimmung der Wirmetransportparameter wie bei der Reaktorberechnung
das tatsichliche, radial verinderliche axiale Massenstromprofil (vgl. Abb. 5.37) beriicksich-
tigt. Im Rahmen des Projekts konnten diese Geschwindigkeitsprofile und die zugehéorigen
Wirmetransportparameter nur fiir einige exemplarische Beispiele und Betriebsbedingungen
ermittelt werden. Eine systematische Untersuchung fiir die technisch relevanten Katalysa-
torformen und Betriebsbedingungen miifite im Rahmen eines Folgeprojekts erfolgen.
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Kapitel 2

Projektiiberblick

2.1 Allgemeines

Das Projekt ,RegelmifBige Katalysatorformkérper fiir technische Synthesen “wurde im Rah-
men des Férderschwerpunktes Katalyse-Forschung im Férdergebiet Chemische Technologien
des BMFT gemeinsam vom Institut fiir Chemische Verfahrenstechnik der Universitit Stutt-
gart und der BASF AG, Ludwigshafen beantragt.

Die Federfithrung und Gesamtprojektleitung lag bei Prof. Dr.-Ing. G. Eigenberger, Leiter
des Instituts fiir Chemische Verfahrenstechnik. Fiir die Untersuchung von Formkérpern fiir
die adiabate Reaktionsfiihrung 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:  Schiittungen und Formkérper fiir die isotherme Reak-

tionsfithrung
Dipl.-Ing. H.-J. Kern: Monolithstrukturen mit parallelen Kanilen
Dr.-Ing. G. Gaiser: Gekreuzte Wellstrukturen

2.2 Projektziele

Heterogen katalysierte Gasreaktionen in sogenannter isothermer (gekiihlter bzw. beheizter)
Fahrweise werden derzeit meist in Rohren mit regellosen Katalysatorschiittungen durch-
gefiithrt. Schiittungskorper sind z.B. Kugel, Raschigringe, Berlsittel, Pellets usw.. In adia-
baten Reaktionssystemen werden dagegen auch sogenannte Monolithe mit geraden parallelen
Kanilen eingesetzt.
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Vorteil der regellosen Schiittung gegeniiber der monolithischen Struktur ist der bessere
Stoff- und Warmetransport quer zur Stromungsrichtung. Resultierend ergibt sich ein gu-
ter Konzentrationsausgleich und die Méglichkeit, Energie iiber die Reaktorwand ab- bzw.
zuzufiithren. Entsprechend liegen die Hauptanwendungsgebiete von Schiittungen bei chemi-
schen Synthesereaktionen mit starker Warmeténung.

Die guten radialen Transporteigenschaften ergeben sich aus der turbulenten Umstrémung
der Katalysatorpartikel, nachteilig ist dabei der hohe Druckverlust. Auferdem kann durch
die Zufallsschiittung die Reproduzierbarkeit des Betriebsverhaltens beeintrachtigt sein.

Monolithische Katalysatorformkérper besitzen den grofien Vorteil eines geringen Druckver-
lusts und bei kleinen Kanilen den einer sehr grofien spezifischen Oberfliche. Nachteil der
monolithischen Strukturen ist, daBl es keinen Transport quer zur Strémungsrichtung gibt,
weshalb eine gute Gleichverteilung der Einlaufkonzentration und der Anstromung gewahr-
leistet sein mufi. Weiterhin gilt, dal der Stoffstrom Gas- Feststoff bei eingelaufener laminarer
Kanalstromung durch die langsamen Diffusionsprozesse bestimmt ist und entsprechend lange
Verweilzeiten bzw. Strémungskanile erforderlich sind.

Ziel dieses Projektes ist es, unterschiedliche Schiittgiiter und Formkérper miteinander zu ver-
gleichen, um Grundlagen fiir einen gezielten Einsatz von regelmifigen Katalysatorformkérpern
bzw. geeigneten Schiittgiitern bei chemischen Synthesereaktionen zu finden.

Dabei lauten die Forderungen an Katalysatoren bei isothermer Fahrweise, dafl sie Transport-
eigenschaften quer zur Strémungsrichtung wie in Schiittungen aufweisen und im Druckverlust
deutlich reduziert sind. Maglich ist dies, wenn die Transportprozesse quer zur Strémungs-
richtung durch eine gerichtete Konvektion und nicht, wie in Schiittungen, durch regellose
Wirbel bedingt sind.

Fiir die adiabate Fahrweise gilt es, Formkérper zu finden, die bei geringfiigig héherem Druck-
verlust als in geraden Kanilen einen guten Stofftransport Gas-Feststoff und einen Queraus-
tausch zur Hauptstromungsrichtung erméglichen.

Neben den rein physikalischen Vergleichsgrofen muf bei einem technischen Vergleich von
Schiitt- bzw. Formkérpern auch der Herstellungsaufwand und das Handling beriicksichtigt
werden. Im Rahmen dieses Projekts wurden diese Punkte nur pauschal quantifiziert.

Die im Rahmen dieser Arbeit mafigebenden Vergleichskriterien sind in Tabelle 2.1 jeweils
fiir adiabate und isotherme Systeme zusammengestellt.

Die untersuchten Schiittungen und Formkérper gliedern sich in drei Katalysatorklassen:

- monolithische Formkérper fiir adiabate Fahrweise
- Schittungen und Formkérper fiir isotherme Reaktionsfiihrung und

- gekreuzte Wellstrukturen fiir die adiabate wie fiir die isotherme Fahrweise.
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Adiabates System | Isothermes System

Druckverlust X X
Stréomungsform und -gleichverteilung X X
Stoffiibergang Gas- Feststoff X

Wirmetransport quer zur

Strémungsrichtung X
Maximaltemperatur bei Modellreaktion X
abgefiihrte Warmemenge X
Herstellung und Handling X X

Tab. 2.1: Zusammenstellung der Vergleichskriterien.

2.3 Untersuchungsmethodik

Die Untersuchungsmethodik dieses Projekts basiert auf der gezielten Kombination von Ex-
periment und Simulation.

Das Experiment liefert dabei die wesentlichen Grundaussagen. Sie werden durch detaillierte
Modellrechnungen erginzt. Das komplexe Wechselspiel von Wirme- und Stofftransport mit
chemischer Reaktion wird im Vergleich von Experiment und Simulation analysiert.

Die experimentellen Methoden dieser Arbeit beinhalten

o die Sichtbarmachung der wandnahen Stromungsvorgange und darauf basierend die
Quantifizierung des lokalen Wirme- und Stoffiibergangs in Monolithen und gekreuzten
Wellstrukturen,

o die Messung des Druckverlustes der untersuchten Schiittungen, Formkérper und Well-
strukturen,

e die Messung der Strémungsverteilung in Schiittungen und monolithischen Formkérpern,

sowie
o die Messung des Wirmetransports und der radialen Temperaturverldufe in katalysa-

torgefiillten Rohren mit und ohne chemische Reaktion.

Die Modellbildung und Simulation umfaft die

o Modellierung von Strémungsform und Stofftransport in ebenen, zweidimensionalen
Kanilen und in gekreuzten Wellstrukturen, sowie

o die Modellierung von Strémungsform Wirme- und Stofftransport in schiittungsgefiill-
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-
dellbildung und Simulation ist in Kap. 3.6 ausfiihrlich dargestellt.

2.4 Zusammenfassende Wertung

Die Resultate und SchluBfolgerungen aus den experimentellen Untersuchungen und der Mo-
dellierung der in diesem Projekt untersuchten Katalysatorformkérper und -schiittungen sind
im folgenden fiir die einzel Gruppen zusammengefafit.

2.4.1 Kanalmonolithe

Monolithische Strukturen eignen sich auf Grund ihrer sehr geringen radialen Warme-
leitfahigkeit nur fiir den Einsatz in adiabaten Reaktionssystemen.

Monolithe besitzen den - bezogen auf die iibertragene Stoff- bzw. Wirmemenge -
niedrigsten Druckverlust.

Bedingt durch den niedrigen Stoffiibergangskoeffizienten in eingelaufener laminarer
Kanalstromung benétigen ununterbrochene Monolithe grofie Verhiltnisse von durch-
stromter Lange zu hydraulischem Durchmesser, um einen gegebenen Reaktionsumsatz
zu erreichen.

Durch Einsatz unterbrochener Anordnungen von Monolithsegmenten lifit sich der
gewiinschte Reaktionsumsatz mit kiirzerer Baulinge und mit gleichem Druckverlust
wie bei ununterbrochenen Monolithen erzielen.

- Durch Verkleinerung der Kanalquerschnitte lassen sich im Vergleich zu den anderen
untersuchten Strukturen die groten spezifischen Oberflichen erreichen.

Der geringe Druckverlust hat zur Folge, dafl bei einer ungleichformigen Anstrémung
der Struktur die Kanile mit unterschiedlichen Belastungen durchstrémt werden. Dar-
aus folgt eine ungiinstige Verschiebung des Verweilzeitspektrums mit Einbuflen im
erzielbaren Umsatz.

2.4.2 Gekreuzte Wellstrukturen

- Gekreuzte Wellstrukturen eignen sich sowohl fiir isotherme wie auch fiir adiabate Re-
aktionssysteme.
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Sie besitzen allerdings nur in einer Ebene senkrecht zur Hauptstrémungsrichtung eine
hohe radiale Wirmeleitfihigkeit.

Die Quantitit und Homogenitit des Wirme- und Stoffiibergangs in gekreuzten Well-
strukturen ist durch die Wahl der Geometrieparameter einstellbar.

Ebenso kann die Verweilzeitverteilung durch geeignete Wahl der Geometrieparameter
den Erfordernissen angepaft werden.

Ein guter Wirme- und Stoffiibergang in gekreuzten Wellstrukturen muf mit einem
groflen Druckverlust erkauft werden.

Der Einsatz von Wellstrukturen in runden Rohren bereitet Abdichtungsprobleme an
den Ubergiingen zur Rohrwand. Wellstrukturen sind daher fiir rechteckige Strémungs-
querschnitte besonders geeignet.

2.4.3 Regellose Schiittungen

Raschigringe und gebrochene Hohlzylinder besitzen einen wesentlich gréferen Hohl-
raumanteil als Kugeln mit vergleichbarer spezifischer Oberfliche und verursachen des-
halb einen erheblich geringeren Druckverlust als vergleichbare Kugelschiittungen.

Die radialen Wirmeleitfihigkeiten von Raschigringen und gebrochenen Hohlzylindern
sind deutlich besser als die einer vergleichbaren Kugelschiittung, die Wandwarmeiiber-
gangskoeffizienten sind jedoch schlechter.

Schiittungen aus Raschigringen und Hohlzylindern besitzen jedoch gréfere Gesamt-
wiarmedurchgangskoeffizienten als vergleichbare Kugelschiittungen.

Regellos gebrochene Katalysatorstringe besitzen den besten radialen Warmetransport,
sie haben aber auch den groBten Druckverlust.

Die Beschickung und Entleerung von Reaktorrohren mit Schiittgiitern bereitet keine
Probleme.

- Raschigringe, gebrochene Hohlstringe und gebrochenen Katalysatorstrange sind durch

Strangpressen billig herzustellen.

2.4.4 Fliigelstrukturen und regelmifige Formkérper

Zu den Formkérpern, die der Rohrgeometrie an besten gerecht werden, zdhlen die in dieser
Arbeit untersuchten Fliigelstrukturen. Die Fliigeleinbauten erzeugen je nach Struktur (Nr. 1,

18



3 und 6) einen, drei bzw. sechs Rotationswirbel, die einen radialen Warme- und Stoffaus-
tausch erméglichen. In Abb. 4.11 (S. 64) sind diese Fliigelstrukturen und in Abb. 4.12 (S. 65)
die von ihnen erzeugten Stromungsformen dargestellt.

- Die spezifische Oberfliche der Fliigelstrukturen ist durch die Wahl des Fliigelabstandes
in einem weiten Bereich einstellbar.

Die Fliigelstrukturen weisen einen geringen Druckverlust auf.

(Bei Formkorpern mit gerichteten Konvektionsstromen kann eine Reduzierung des
Druckverlustes um mindestens Faktor 5 gegeniiber regellosen Schiittungen erreicht
werden.)

Die Fliigelstrukturen 1 und 3 besitzen eine méiflige radiale Warmeleitfahigkeit und
niedrige Wandwirmeiibergangskoeffizienten. Sie sind fiir einen isothermen Reaktorbe-
trieb weniger geeignet. Fliigelstruktur 6 zeichnet sich durch sehr gute radiale Warme-
leitfahigkeit bei niedrigem Druckverlust aus.

Um einen zu groflen Bypassstrom zwischen den Fliigeln und der Rohrwand zu vermei-
den, diirfen die Fliigel nur einen kleinen Wandabstand aufweisen. Das Handling der
Fliigelstrukturen ist deshalb beim Ein- und Ausbau aus Reaktorrohren problematisch,
da die Fliigelenden zum Verhaken im Rohr neigen.
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Kapitel 3

Untersuchungsmethodik

Zur Erfassung der Vergleichskriterien wurden verschiedene Versuchsanlagen benétigt. Es
handelt sich dabei zum einen um Versuchsstinde zur Sichtbarmachung von Strémungs-
vorgangen und zur Quantifizierung &rtlicher Stoff- bzw. Warmeiibergangskoeffizienten. Dafiir
wurden bereits vorhanden Anlagen modifiziert und erweitert. Weiterhin wurden Versuchs-
stinde zur Erfassung von radialen Geschwindigkeitsverteilungen in Schiittungen, zur Erfas-
sung von radialen Wirmetransportparametern und zur Erfassung des Reaktionsverhaltens
bei Ablauf der Modellreaktion neu aufgebaut. Die einzelnen Versuchsstinde und die Ver-
suchsdurchfiihrung werden in den Kapiteln 3.1 - 3.4 erldutert.

Neben den rein experimentellen Untersuchungen ergibt die Modellbildung und Simulation
einen vertieften Einblick in die ablaufenden Strémungs-, Warme- 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 aufgefiihrt.

3.1 Sichtbarmachung von lokalen Stréomungsvorgéingen so-
wie Stoffiibergangsverteilungen und Quantifizierung von
lokalem Stoff- und Wiarmeiibergang

3.1.1 Sichtbarmachung der Stromungsverhiltnisse und des Stoffiibergangs

Eine am Institut entwickelte Versuchsmethode [25] erméglicht es, wandnahe Strémungs- und
Stofftransportvorgénge sichtbar zu machen. Dadurch lassen sich auch komplexe Strémungs-
vorginge analysieren.

Das MeBprinzip basiert auf einer chemischen Nachweismethode fiir Ammoniak auf der Grund-

20



lage von Absorption, chemischer Reaktion und gekoppelter Farbreaktion - sichtbar als Braun-
firbung der Probenoberfliche. Die Probenoberfliche wird dazu z.B. mit einem weiflen Fil-
terpapier beschichtet, das mit einer wissrigen Mangan(II)-Chloridlésung getrinkt ist. Dem
Luftstrom, der die Versuchsapparatur durchstrémt, wird impulsartig eine geringe Ammoniak-
menge zudosiert, die entsprechend den ortlichen Stoffiibergangskoeffizienten an die feuchte
Probenoberfliche iibergeht und dort mit dem Mangan(II)-Chlorid in einer Fillungsreaktion
unter Bildung von Manganhydroxid und Ammoniumchlorid reagiert. Bei Anwesenheit von
Wasserstoffperoxid und Luftsauerstoff erfolgt eine sofortige Oxidierung des Manganhydroxids
zum Endprodukt Manganoxid (Braunstein):

NH3 + H,0

1

NH} + OH~
ONH,OH + MnCl, — 2NHCl+ Mn(OH),
Mn(OH); + HzOz

|

MﬂOg +2H,0

Die aufgrund der Stromungsverhiltnisse an die Probenoberfliche iibergegangene Ammo-
niakmenge ist somit quantitativ in Form von Braunstein auf dieser fixiert. Braunstein ist
chemisch stabil und zeigt je nach Belegungsdichte eine hell- bis dunkelbraune Farbung. Eine
solche Sichtbarmachung des Stoffiibergangs ist beispielhaft in Abbildung 3.1 fiir die Stromung
im Einlauf eines Monolithen dargestellt.

3.1.2 Quantifizierung des lokalen Stoff- und Warmeiibergangs

Die in [25] und [26] beschriebene Methode zur Berechnung von lokalen Stoffiibergangskoef-
fizienten stellt iiber eine Eichbeziehung den Zusammenhang her zwischen der auf die Probe
pro Flicheneinheit iibergegangenen NH3-Menge (mefbar als Belegungsdichte b des Reakti-
onsproduktes Braunstein) und dem zugehérigen Remissionsgrad R der Probe. Dieser wird
mit einem Remissionsphotometer als diffuse Reflexion eines monochromatischen Lichtstrahls
gemessen-und auf den Remissionsgrad des weiflen Probenpapiers ohne Reaktion (= 100%)
bezogen. Die so ermittelte Belegungsdichte steht in folgender Beziehung zum Stoffiibergangs-
koeffizienten 3 von Ammoniak an die Probenoberfliche (Herleitung in [25]):

Vi
TMNH,

Gialbs (3.1)
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Abb. 3.1:  Sichtbarmachung der wandnahen Strémungsvorginge und des
Stoffiibergangs im Einlauf eines quadratischen Monolithen.

Darin ist § der ortliche Stoffiibergangskoefizient auf einer Bilanzfliche dA, b die iiber dA
gemittelte Belegungsdichte, V7 der Luftvolumenstrom, der die Bilanzfliche dA iiberstromt
und myy, die mittlere Ammoniakmasse, die in dem iiber dA aufgespannten Volumenelement
in der Gasphase enthalten ist.

Die Anwendung dieser Quantifizierungsmethode auf laminar durchstromte Strukturen mit
einem grofen Verhiltnis von durchstrémter Lange L zu hydraulischem Durchmesser dj er-
fordert eine genauere Bestimmung der in die Gasstromung eingediisten Ammoniakmenge,
als sie mit der in [26] beschriebenen Kreisscheibenmethode méglich ist. In [24] wurde dazu
ein Algorithmus entwickelt, der den in der Literatur [34] bekannten Stoffiibergangskoeffi-
zienten im laminar durchstrémten, rechteckigen Kanal mit ausgebildetem Strémungs- und
Konzentrationsprofil zur Bestimmung der eingediisten Ammoniakmenge heranzieht. Damit
ist es moglich, die Stoffiibergangskoeffizienten bei den interessierenden niedrigen Strémungs-
geschwindigkeiten mit ausreichender Genauigkeit zu bestimmen.

3.1.3 Versuchsanlagen zur Sichtbarmachung und Quantifizierung des Stoff-
iibergangs mit der Ammoniakmethode

Die Sichtbarmachung und Quantifizierung des Stoffiibergangs in Schiittungen und in Struk-
turen mit geraden Stromungskanélen erforderte den Aufbau von zwei unterschiedlichen Ver-
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suchsanlagen:

o Die Untersuchungen an Schiittungen und Fliigelstrukturen wurden in einem kreisrun-
den Stromungskanal mit vertikaler Rohrachse durchgefiihrt, wie er in Abbildung 3.2 darge-
stellt ist. Als Stromungsmedium dient PreBluft, die iiber einen Pufferspeicher dem Hausnetz
entnommen wird. Die Volumenstrommessung’ erfolgt mittels Viertelkreisdiise und induk-
tivem Druckaufnehmer im Auslauf der Anlage. Im Luftzulauf der Anlage befindet sich
eine Eindiisvorrichtung fiir Ammoniak, hinter der ein statischer Mischer fiir eine homogene
Verteilung des Reaktionsgases in der Stromungsluft sorgt. Ein der Versuchsstrecke vorge-
schalteter Rohrteil mit einem Innendurchmesser von 210 mm erméglicht die Bestimmung
der eingediisten Ammoniakmasse mit Hilfe der in [26] beschriebenen Methode der stumpf
angestromten Kreisscheiben. Die Versuchsstrecke selbst hat eine Linge von 1.0 m und einen
Innendurchmesser von 98 mm. Sie setzt sich aus zwei identischen Rohrabschnitten von je
0.5 m Linge zusammen. Diese bestehen aus einem Hiillrohr mit speziellen Flanschen, das
zwei lingsgeteilte Rohrhalbschalen aufnimmt und gegen die Umgebung abdichtet. Die Innen-
seiten der Rohrhalbschalen bilden die eigentlichen Winde der Versuchsstrecke. Sie kénnen
auf Grund ihrer geteilten Ausfilhrung iiber ihre gesamte Linge mit Probenpapier belegt
werden und eignen sich auch zum Einbau von Fliigelstrukturen mit (nahezu) Wandkontakt.
Zur Untersuchung des Wandstoffiibergangs werden die oben erwihnten Rohrhalbschalen mit
Probenpapier belegt. Eine Fliigelstruktur wird vor dem Einbau in die Anlage zwischen die
Halbschalen eingelegt, wihrend eine Schiittung erst nach dem Einbau in die Anlage ein-
gefiillt wird. Das Reaktionsgas Ammoniak kann entweder homogen verteilt die Einbauten
durchstrémen, oder es kann direkt unter den Einbauten lokal eingediist werden, um radiale
und axiale Stromungs- und Vermischungsvorgénge sichtbar zu machen.

o Zur Untersuchung der monolithischen Strukturen wurde ein offener Windkanal nach Abbil-
dung 3.3 modifiziert. Als Stromungsmedium dient Raumluft, die iiber ein stufenlos regelbares
Radialgebldse und nachfolgender, 2.0 m langer Beruhigungsstrecke mit einem Querschnitt
von 500 x 500 mm, der Versuchsstrecke zugefiihrt wird. Das Reaktionsgas Ammoniak wird
im Ansaugquerschnitt eingediist und durchstréomt die Versuchsstrecke in homogener Vertei-
lung. Im AnschluB an die Versuchsstrecke folgt hinter einem statischen Mischer ein Paket
aus laminar durchstrémten ebenen Kanilen, die zur Bestimmung der eingediisten Ammo-
niakmasse nach der in [24] entwickelten Methode dienen. Die Versuchstrecke selbst hat eine
Breite von 150 mm und eine Hohe von 60 mm bzw. 150 mm. Ihre Linge ist im Bereich
zwischen 1.0 m und 2.0 m variabel.

¢ Die zur Quantifizierung des Stoffiibergangs notige Messung der Remissionswerte der
Strémungsproben erfolgte mit einem Remissionsphotometer PMQ 3 der Firma Zeiss, das mit
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Abb. 3.2: Anlagenschema des Rohrreaktors zur Untersuchung von Schiittungen und
Formkérpern mit Hilfe der Sichtbarmachungstechnik.
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Abb. 3.3: Schematischer Aufbau des offenen Windkanals zur Untersuchung von adia-
baten Strukturen mit Hilfe der Sichtbarmachungstechnik.

einem PC zur MeBwertaufnahme gekoppelt ist. Der PC steuert gleichzeitig einen schrittmo-
torgetriebenen Zweiachsenkreuztisch, der die Proben unter dem Lichtstrahl des Photometers
positioniert. Die MeBwertaufnahme und Kreuztischsteuerung erfolgt mit einem selbstent-
wickelten Programm in der Programmiersprache Turbo-Pascal. In Abbildung 3.4 ist diese
Auswerteinheit schematisch dargestellt.

3.2 Stoffiilbergang und Druckverlust in monolithischen Struk-

turen

Einzelmonolith

Mit Hilfe der StoffiibergangsmeBtechnik wurde der axiale Verlauf des Stoffiibergangskoeffi-
zienten in quadratischen Monolithkanilen ermittelt. Dazu war es ndtig, ein vergrofertes
Modell eines Monolithen zu erstellen, das es gestattet, mindestens eine Kanallage zu schnei-
den und alle vier Seitenflichen der Einzelkanile 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 Stoffiibergangsproben.

ausbildet.

Das Monolithmodell wurde aus Aluminium L-Profilen mit 15.0 mm Schenkellinge und
2.0 mm Wandstirke hergestellt. Dazu wurden die L-Profile zu 1.0 m langen Platten aus je
zehn Einzelprofilen verklebt und zur Versteifung auf ihrer Unterseite mit einer 0.1 mm dicken
V2A-Folie beklebt. Vier solcher Platten bildeten aufeinandergesetzt den Monolithkérper, der
in der 60 mm hohen Versuchsstrecke eingesetzt wurde. Zur Versuchsdurchfiihrung mufiten
die Einzelkanile mit Probenpapier beschichtet werden, was sich am besten dadurch errei-
chen lieB, daB Papierstreifen mit einer Breite von 3x Kanalwandhéhe vorgefaltet und dann in
die U-formigen Kanile der Probenplatte eingewalzt wurden. Die gegeniiberliegende, ebene
Fliche der ndchsten Probenplatte wurde auf ihrer gesamten Fliche mit einem Probenpapier
belegt, das im Anschlufl an den Stoffiibergangsversuch photometrisch ausgewertet wurde. In
Abbildung 3.5 ist die Versuchsanordnung skizziert. Die hellgrau unterlegten Flichen mar-
kieren die belegten Einzelkanile, wihrend die dunkelgraue Fliche das Probenpapier kenn-
zeichnet, das die vierte Seitenwand der beschichteten Kanile bildet und photometrisch aus-
gewertet wurde.

Die Aufnahme der Remissionswerte auf dem Probenpapier erfolgt quer zur Strémungsrich-
tung iiber alle belegten Kanile an diskreten axialen Stiitzstellen z;, die im Bereich des
Strémungseinlaufs stark verdichtet sind, um den steilen Gradienten des Stoffiibergangskoeffi-
zienten zu erfassen. Die aus den Remissionswerten berechneten Belegungsdichten b(z;, y)
werden iiber die Einzelkanalbreite und iiber alle belegten Kanile gemittelt, was zu einer mitt-
leren Belegungsdichte b(z;) in Abhingigkeit von der Linge des Monolithkanals fiihrt. Nach
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Abb. 3.5: Skizze des Monolithmodells aus Aluminium L-Profilen zur Ermittlung des
lokalen Stoffiibergangskoeffizienten. ...belegte Kanalwinde [ ...Deckfliiche,
die photometrisch ausgewertet wird

Gleichung 3.1 werden mit Bilanzierung der abreagierten NH3-Masse lokale Stoffiibergangs-
koeffizienten 3(z;) lings des Kanals bestimmt.

Unterbrochene Anordnung von Monolithen

Die Untersuchung des Druckverlustes und Umsatzes von in Strémungsrichtung unterbroche-
nen Anordnungen von Monolithen wurde in der 150 mm hohen Versuchsstrecke an kera-
mischen Originalmonolithen mit einem Querschnitt von 150 x 150 mm durchgefiihrt, deren
Abmessungen in Kapitel 4.1 aufgefiihrt sind. In Abbildung 3.6 ist die Versuchsstrecke mit
zwei eingesetzten Monolithen und den Druckmefstellen 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, daB er sich im Bereich des Mefifehlers des
verwendeten Micromanometers bewegte. Die Bestimmung des Umsatzes von zwei hinterein-
ander angeordneten Katalysatorelementen in Abhingigkeit von ihrem Abstand erfolgte durch
zweimalige Messung der NH3-Gasmenge hinter der Anordnung mit der in [24] beschriebenen
Methode der laminar durchstrémten ebenen Spalte. Die erste Messung diente zur Bestim-
mung der in der Versuchszeit in den Windkanal eingediisten NH3-Menge und wurde bei
leerer Versuchsstrecke durchgefiihrt. AnschlieBend wurden die beiden Katalysatorelemente

in die Versuchsstrecke eingesetzt. Sie waren zuvor mit der in Kapitel 3.1.1 beschriebenen
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Reaktionslosung so getrankt worden waren, daf} sie trotz ihrer pordsen keramischen Struk-
tur eine feuchte Oberfliche aufwiesen. Die Differenz von insgesamt eingediister NH3-Menge
mNH, 0 und NH3-Menge hinter der unterbrochenen Anordnung mit Reaktion von Ammoniak
an der feuchten Oberfliche myy, rit, ergibt die in der unterbrochenen Anordnung abrea-
gierte NH3-Menge Amyy,. Damit ist der Umsatz der unterbrochenen Anordnung definiert

zu:

e Ampyy,
MNH;,0

(3.2)

Die Ergebnisse der Druckverlust- und Umsatzmessungen sind in Kapitel 5.1 widergegeben.
Schwierigkeiten bereitete bei den Stoffiibergangsuntersuchungen die groBe Streuung der Mef-
werte fiir die NH3-Masse bei Reaktion in den keramischen Originalmonolithen, die eine
erhohte Anzahl von Einzelversuchen erzwang, damit sich gesicherte Aussagen ableiten lieflen.
Die Ursache dafiir waren die extrem gute Saugfihigkeit des keramischen Materials und die
Tatsache, da eine Kontrolle der Oberflichenfeuchte in den Monolithkanilen nicht méglich
war. Dies fithrte dazu, daf sich, im Gegensatz zu papierbelegten Proben, die Oberflichen-

feuchte in den keramischen Kanilen nicht genau genug reproduzieren lief.

Abb. 3.6: Versuchsstrecke fiir die Untersuchung geteilter Monolithe mit Druckme§-
stellen an der Kanalwand
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3.3 Erfassung der Stromung in katalysatorgefiillten Rohren

3.3.1 Stromung in Schiittungen

Um die Stromung in regellosen Schiittungen zu untersuchen, wurden zwei Methoden ange-
wandt:

e Methode 1 basiert auf der in Kapitel 3.1.1 beschriebenen StoffiibergangsmeStechnik und
zeigt die ortlichen Stromungsvorginge an der Rohrwand und in der Schiittung. Ergebnisse
sind in Kapitel 5.3 dargestellt.

Zur Sichtbarmachung der Strémungsvorginge an der Rohrwand werden die vier Halbschalen
der Rohrwand in der Versuchsstrecke mit Filterpapier belegt, das mit der Reaktionslésung
getrankt ist. Nach dem Einbau in die in Kapitel 3.1.3 beschriebene Anlage wird die Ver-
suchsstrecke mit den gewiinschten Fiillkérpern befiillt. Die anschlieBende Durchstrémung der
Schiittung mit Luft, der Ammoniak zudosiert wurde (= Begasung der Probe), ergibt eine
»Langzeitaufnahme* der wandnahen Strémungsvorgénge in der Schiittung. Wird gleichzeitig
zu einer homogenen Begasung der Probe in der Schiittung die eingediiste Ammoniakmasse
mit bestimmt (z.B. mit Hilfe stumpf angestrémter Kreisscheiben, siehe [26]), so lassen sich
iiber den Rohrumfang gemittelte Stoffiibergangskoeffizienten fiir den Wandstoffiibergang be-
rechnen. Dazu werden die aus den Remissionswerten der Proben berechneten Belegungsdich-
ten iiber den Rohrumfang gemittelt. An den Kontaktstellen der Fiillkérper an der Wand
ist # = 0. Sie gehen in die Mittelwertbildung der Belegungsdichten voll ein und fithren zu
einer Verkleinerung der mittleren Stoffiibergangskoeffizienten. Eine Ammoniakmassenbilanz
in Strémungsrichtung ergibt zusammen mit Gleichung 3.1 die gemittelten Stoffiibergangs-
koeffizienten.

Versuchstechnisch aufwendiger ist die Sichtbarmachung der &rtlichen Strémungsvorginge an
einzelnen Fiillkérpern. Da sie sich auf Grund ihrer Form und Abmessung nicht mit Pa-
pier beschichten lassen und eine Gelbeschichtung der mechanischen Beanspruchung in einer
Schiittung aus realen Fiillkérpern nicht gewachsen ist, miissen sie aus einem geeigneten Ma-
terial hergestellt werden, das folgende Eigenschaften besitzen sollte:

Ausreichende Festigkeit in trockenem und in feuchtem Zustand

Saugfahige, weiBe Oberfliche
o Homogene Oberflichenstruktur

o Gegeniiber der Reaktionslésung und dem Reaktionsprodukt chemisch neutrales Ver-
halten
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Diese Anforderungen werden von einer Mischung aus unbehandelter Cellulose (Faserlinge
ca. 400 pum) und Alabastergips erfiillt, die im Mischungsverhdltnis von 1 : 1 bis 6 : 1
(Massenanteil Gips : Massenanteil Cellulose) brauchbare Probenkérper ergibt. Cellulose und
Gips werden zu einer Suspension angeriihrt, deren Wasseranteil das ca. 40-fache Volumen
des Gipses betrigt. Aus dieser wird in der Gufiform das Wasser unter Vakuum abfiltriert
und der entstandene Formkérper noch vor dem Aushirten des Gipses entnommen.

Im Rahmen der Untersuchungen wurden nach dieser Methode Kugeln, Raschigringe und
Vollzylinder hergestellt. Sie besaBen alle eine so groBe mechanische Festigkeit, dal sie zur
Untersuchung in ein gleichartiges Festbett aus keramischen Fiillkérpern eingebettet werden
konnten, ohne deformiert zu werden. Ergebnisse sind in Kapitel 5.3 zu finden.

In beiden Fillen - sowohl bei der Bestimmung der Wandwirmeiibergangskoeffizienten, als
auch bei den Einzelformkdrpern in der Schiittung - ist zu beriicksichtigen, da die Schiittung
inert ist und nicht am Stoffiibergang teilnimmt. In beiden Fallen ergeben sich deshalb fiktive
Stoffiibergangskoeffizienten an der Wand und am Formkérper. Die Bestimmung effektiver
Stoffiibergangskoeffizienten erfordert die Integration des Stoffiibergangs in der Schiittung in
die Messungen. Die so gewonnenen Resultate gestatten indes wertvolle Aussagen iiber die
Homogenitit des Stoffiibergangs, wie er durch die 6rtlichen Strémungsvorginge verursacht
ist.

o Methode zwei erfat iiber den Umfang gemittelte radiale Geschwindigkeitsprofile unterhalb
von Schiittungen. Diese ergeben sich, da die gleichméBige Verteilung der Schiittungskérper
durch den Punktkontakt an der Wand gestort ist. Bei allen Schiittungskorpern fiihrt dies
dazu, daB der Hohlraumanteil ¢ im Wandbereich héher und somit der Stromungswiderstand
deutlich reduziert ist. Das fiihrt zu héheren Stromungsgeschwindigkeiten im Wandbereich.
Der Hohlraumanteil ¢ (s.Gl. 3.3) ergibt sich aus dem Schiittungsvolumen Vs.; und dem
Gesamtvolumen Vg, zu:

Vsen

e=1-
Vaes

(33)

In Abbildung 3.7 ist fiir eine Kugelschiittung beispielhaft die radiale Hohlraumverteilung
und die Geschwindigkeitsverteilung dargestellt.

Zu erkennen ist, dafl die Geschwindigkeitsiiberh6hung im Wandbereich mit dem erhdhten
Hohlraumanteil zusammenfallt.

Zur Erfassung der Geschwindigkeitsverteilung wurde ein Versuchsstand aus Plexiglas auf-
gebaut. Er ist in Abbildung 3.8 dargestellt. Die Schiittung wird von einer monolithischen
Struktur gehalten unterhalb derer mit Hilfe eines Hitzdrahtanemometers (Drahtlinge 3 mm
und Drahtdicke 0.005 mm) die axiale Stromungskomponente gemessen wird. Die Anemo-
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Schuettung

Hohlraumverteilung

Geschwindigkeitsverteilung

Abb. 3.7: Darstellung der radialen Hohlraumverteilung und der resultierenden Ge-
schwindigkeitsverteilung in einer Kugelschiittung.
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metersonde ist in Umfangsrichtung drehbar und in der radialen Position iiber eine Mikro-
meterschraube verstellbar. Die Drehung in Umfangsrichtung erméglicht die Mittelung der
MeBwerte fiir konstanten Radius r. Einzelne MeBwerte 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 [11] zusammengefafit. Der
Druckverlust wird durch eine Differenzdruckmessung erfafit.

Anemometer-

sonde

. N

sonde

Abb. 3.8: Skizze des Versuchsstandes zur Erfassung der Geschwindigkeitsverteilung.

3.3.2 Durchstréomung von regelméfigen Katalysatorformkorpern

Wie in Kapitel 2.2 angesprochen, ist es ein Teilziel des Projekts, Katalysatorformkérper zu
finden, in denen der Stoff- und Wirmetransport quer zur Strémungsrichtung durch gerich-
tete radiale Konvektion erfolgt. Im Gegensatz zu regellosen Schiittungen wird dabei der
Druckverlust nicht durch ungerichtete Beschleunigungen und Umlenkungen der Strémung
unnétig erhéht. Die in Kapitel 4 vorgestellten Strukturen weisen aufgrund ihres Aufbaus die
gewiinschten Eigenschaften auf. Die Uberpriifung der Strémung erfolgte exemplarisch fiir
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eine Fliigelstruktur durch die Sichtbarmachungstechnik.

In der in Kapitel 3.1.3 beschriebenen Rohranlage wurde die Fliigelstrukur 6, die in Abbil-
dung 4.11 dargestellt ist, hinsichtlich ihrer Strémungsvorginge und ihres Vermischungsver-
haltens untersucht. Die MaBe der Fliigelstruktur wurden dazu dem Rohrdurchmesser von
98 mm so angepaBt, daB die geometrische Ahnlichkeit zur Fligelstruktur mit 50 mm Durch-
messer gewahrt blieb. Die Untersuchung des Stromungsverlaufs an der Rohrwand erfolgte
analog zu der bei regellosen Schiittungen (siehe Kapitel 3.3.1). Dazu wurde die Fliigel-
struktur in einen Abschnitt der Versuchsstrecke eingesetzt, deren Winde mit Filterpapier
beschichtet waren. Die Begasung der Proben erfolgte anschlieBend auf zwei verschiedene
Arten. Einmal wurde die Versuchsstrecke mit einer homogenen Ammoniakverteilung durch-
stromt. Das andere Mal wurde das Reaktionsgas punktférmig an verschiedenen Stellen der
Fliigelstruktur eingediist. Die Verteilung der Farbintensitit an der Rohrwand erméglichte
dabei Riickschliisse auf die Strémungsvorgénge in der Struktur. Zusétzlich zur Sichtbarma-
chung der Strémungsvorginge an der Rohrwand wurde auch die Strémung an den einzelnen
Fliigeln der Struktur untersucht. Dazu wurden diese ebenfalls mit Filterpapier beschichtet,
das durch die Adhésionskrifte des feuchten Papiers auch an der Unterseite der Fliigel haf-
tete. Die Reaktionsgaszugabe erfolgte wie bei der zur Untersuchung des Wandstoffiibergangs.

3.4 Erfassung von Wirmetransportparametern in katalysa-
torgefiillten Rohren

3.4.1 Definition der Warmetransportparameter
Wairmetransportparameter in regellosen Schiittungen

Der radiale Warmetransport innerhalb von Schiittungen basiert auf mehreren Einzelprozes-
sen. Zu beriicksichtigen ist die reine Wirmeleitung im Gas und in den Schiittungskérpern,
der Wirmeiibergang Gas-Feststoff, der konvektive Wirmetransport (Quervermischung der
Strémung) und bei héheren Temperaturen die Warmestrahlung. Wenn auch jeder einzelne
Transportprozef physikalisch begriindet ist, so ist man dennoch nicht in der Lage alle Trans-
portvorginge in ihrer Gesamtheit zur Berechnung des Wirmetra.nsports' heranzuziehen.

Im vorliegenden Fall wird von einen quasihomogenem Modell ausgegangen und keine Unter-
scheidung zwischen Fluid- und Feststoffphase vorgenommen. Zur Beschreibung des Warme-
transports innerhalb der Schiittung geniigt dann nur ein Parameter, die effektive radiale
Warmeleitfahigkeit A,. Dieser Parameter mu8 folglich alle real ablaufenden Vorgénge enthal-
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ten und in ihrer wechselseitigen Abhéngigkeit erfassen konnen. Mit Hilfe dieses Koeffizienten
und des radialen Temperaturgradienten 1aft sich der radial transportierte Wirmestrom wie
folgt ausdriicken:

Gr = —Ar5— (34)

Die Beschreibung des Wiarmetransports in radialer Richtung mit nur einem Parameter ist
fiir eine gleichmifBige Schiittungsverteilung méglich, bereitet aber im Wandbereich Pro-
bleme. Der Einfluf der Wand auf die Schiittung (s.Kap. 3.3.1) erlaubt offensichtlich nicht,
von einem gleichmaBigen Zustand iiber dem gesamten Radius auszugehen. In experimen-
tellen Untersuchungen [12] zeigen sich sehr steile Temperaturgradienten in unmittelbarer
Wandnihe. Dieser erhohte Transportwiderstand wird im vorliegenden Modell durch den
Wandwirmeiibergangskoeffizienten beriicksichtigt. Fiir den Warmestrom iiber die Rohr-
wand gilt dann:

q;.; = aw(Tw - TGan(r b R)) (35)

Damit liegen zwei Parameter a,, und A, zur Beschreibung der radialen Wiarmetransport-
vorgange fest. Der gesamt aus- bzw eingetragene Wirmestrom ist folglich von beiden Pa-
rametern abhingig. So kénnen durchaus vergleichbare Warmestrome iibertragen werden,
wenn zum einem A, grof und a,, klein bzw. A, klein und a,, grofl ist. Dies zeigt sich, wenn
man unter der Vorraussetzung eines parabelformigen Temperaturverlaufs [18] den Gesamt-
widerstand 1/U bzw. den Gesamtdurchgangskoeffizient U betrachtet. Es gilt:

RGes = (1/U) = Ry + Rz = 1/aw + R/(4);) (3-6)

Hohe A,-Werte ergeben sich, wenn die radialen Transporteigenschaften innerhalb der Schiittung
bzw. der Formkorper sehr gut sind und dementsprechend der radiale Verlauf der Tempe-
ratur ausgeglichen ist. Niedrige Werte von A, fithren dementsprechend zu grofien radialen
Temperaturunterschieden. Uber den Wandwirmeiibergangskoeffizienten ist der Tempera-
tursprung in unmittelbarer Wandnihe festgelegt. Grofle a,,-Werte entsprechen einem guten
Wirmetransport Schiittung-Rohrwand und bedingen einen geringen Temperatursprung in
Wandnihe. Kleine a,-Werte erlauben nur einen méifligen Energietransport iiber die Rohr-
wand und fithren folglich zu groflen Temperaturspriingen. In Abbildung 3.9 ist qualitativ
gezeigt, wie die radialen Temperaturverldufe bei einem Aufheizvorgang aussehen, wenn ver-
gleichbare Energiestrome iibertragen werden und zum einen ein niedriger a,,-Wert und ein
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grofler A,-Wert (Fall 1) und zum anderen ein grofler a,, Wert und ein niedriger A, Wert (Fall
2) betrachtet wird.

Temp. T Wand
— TGas;yr=R
Fall 1: A, gro8 und a,, klein
— TGas;yr=R
Fall 2: A, klein und o, grof
r=0 r=R

Abb. 3.9: Qualitative Darstellung der radialen Temperaturverlidufe bei vergleichbaren
radialen Wirmestromdichten und unterschiedlichen Wirmetransportparametern.

In Gleichung 3.6 ist weiterhin zu beachten, daf der radiale Wirmeleitwiderstand auch vom
Rohrdurchmesser abhdngt. Mit steigendem Rohrdurchmesser nimmt somit bei konstanten
Wirmetransportparametern der Einfluf des Wandwiarmeiibergangskoeffizienten ab. Eine
Verbesserung des radialen Wirmetransports ist dann nur noch durch eine Erhéhung der
effektiven radialen Wirmeleitfahigkeit moglich. Ergebnisse zum Gesamtwiderstand und der
Aufspaltung in dessen Einzelanteile sind in Kapitel 5.3.3 aufgefiihrt.

Warmetransport in Formkérpern

Der radiale Wirmetransport in den noch vorzustellenden Formkoérpern (s.Kap. 4) ist im
wesentlichen durch die gerichtete Konvektion gegeben. Da ihre genaue Erfassung nicht
moglich ist, wird wie bei Schiittungen eine effektive radiale Wirmeleitfihigkeit und ein
Wandwirmeiibergangskoeffizient postuliert. Die effektive Wirmeleitfihigkeit erfafit somit
die iiber Konvektion in radialer Richtung ausgetauschten Wirmestréme sowie den gerin-
gen Anteil der Leitung durch das Material. Der Wandwirmeiibergangskoeffizient beriick-
sichtigt im wesentlichen die konvektiv an die Rohrwand iibertragenen Wirme, konduktive
Transportmechanismen sind von untergeordneter Bedeutung, da nur wenige Kontaktpunkte
Formkérper-Rohrwand gegeben sind.
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3.4.2 Bestimmung der radialen Wéarmetransportparameter

Die Werte fiir die Transportparameter A, und a,, ergeben sich aus einer Parameteranpassung
der berechneten an gemessene radiale Temperaturverlaufe (sieche dazu auch Kap. 3.4.3). Die
Berechnung der Temperaturverliufe basiert auf einem zweidimensionalen Modell, welches
sich aus der Bilanzierung aller ein- und austretenden Energiestréme eines Volumenelements
ergibt. Die Energiebilanz ist in Kapitel 3.6.3 aufgefiihrt.

Die Anpassung des Modells an die experimentellen Ergebnisse erfolgt durch eine Box-Opti-
mierung [4, 1. Dieses in seiner Formulierung recht einfache Verfahren iiberzeugt durch seine
Robustheit, wihrend Gradientenverfahren oftmals keine zufriedenstellende Losung ergeben.
Ein Nachteil des Box-Verfahrens sind die hiufigen Aufrufe zur Berechnung der Temperatur-
verteilung und die damit verbundenen langen Rechenzeiten. Die zu optimierende Funktion
ist in Gleichung 3.7 dargestellt. Die radialen Temperaturen werden entsprechend ihrem
Flachenanteil gewichtet, so daB Temperaturen im Rohrzentrum eine geringere Bedeutung
zukommt. R

F=Y (ri+1)? = 1(i)?) (Tezp, = Ther,)? 3.7

3.4.3 Versuchsstand zur Erfassung der radialen Temperaturverlaufe

Die Versuchsanlage (Abb. 3.10) besteht aus zwei Aluminiumschiissen mit einem Innendurch-
messer von D = 50 mm, einem AuBendurchmesser von D, = 130 mm, und einer Linge der
VergleichmaBigungsstrecke von /; = 800 mm und der MeBstrecke von l; = 400 mm. Die
Mefstrecke kann durch zwei elektrische Widerstandsheizungen beheizt werden. Die elektri-
schen Heizungen sind auf der AuBlenseite des Alublocks angebracht, um eine gleichmifige
Umfangstemperatur auf der Innenseite zu erreichen. Die Regelung der Heizungen erfolgt
iiber PID-Regler, die auf einem Atari Mega ST2 realisiert sind. Ein méglichst schnelles Auf-
heizen ohne Uberschwingen wird durch zustandsabhingige Regelparameter realisiert. Die
Dateniibertragung der Anlage zum Rechner erfolgt iiber eine MeBwerterfassungskarte der
Firma Sorcus. Der Massendurchflufl wird iiber Brooks-DurchfluBmesser geregelt. Niherer
Angaben finden sich in [31]. Wesentlich an der Versuchsanlage ist, daf sowohl die_radiale
Temperaturverteilung im Ein- und Auslauf wie die axialen Verliufe der Wandtemperatur
gemessen werden. VergleichmaBigungsstrecke und MeBstrecke sind durch einen Monolithen
getrennt, der die thermische Entkopplung gewihrleistet.

Zur Erfassung der radialen Temperaturverliufe im Ein- und Auslauf der MeBstrecke dienen
Thermoelementsonden, die iiber eine Mikrometerschraube in radialer Richtung verschoben
werden kénnen. Zusitzlich ist die Sonde im Auslauf in Umfangsrichtung drehbar, so daBl auch
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iiber den Umfang gemittelte Temperaturen aufgenommen werden kénnen. Fiir die Messung
des axialen Wandtemperaturverlaufs ist ein Thermoschutzrohr in eine in der Rohrinnenwand
liegende axial verlaufende Nut eingeprefit.

Wihrend des Versuchablaufs werden die zwei getrennt regelbaren Heizungen in der MeBstrecke
angesteuert. Heizung 1 der Mefistrecke deckt die ersten 10 ¢ ab, Heizung 2 die restlichen
30 cm. Die leistungsmaBig starkere Heizung 1 dient dazu, die Wandtemperatur im Bereich
der starken Fluidaufheizung konstant zu halten und den Wiarmeriickflul zur Vergleichmi8i-
gungsstrecke zu kompensieren. Mit der zweiten Heizung kann zusitzlich ein ansteigendes
Temperaturprofil eingestellt werden. Dies soll eine grofe Temperaturdifferenz zwischen Gas
und Rohrwand gewihrleisten, wie sie fiir eine zuverlissige Auswertung notwendig ist [35, 38).
Der Einlaufbereich wird durch eine wassergekiihlte Manschette auf Raumtemperatur gehal-
ten, wodurch die iiber den Flansch zuflieBende Wirme abgefithrt wird.

Abbildung 3.11 zeigt einen typischen axialen Temperaturverlauf fiir einen Aufheizversuch
und verdeutlicht, dafl ein Sprung in der Wandtemperatur nur sehr schwierig zu erreichen ist.
Obwohl Heiz- und Einlaufstrecke soweit wie moglich thermisch entkoppelt sind (Keramik-
zwischenring) ergibt sich dennoch fiir den angestrebten 'Temperatursprung’ ein Bereich von
ca. 5 — 7 cm Linge. Bei der Auswertung wird deshalb kein Sprung, sondern das tatsichlich
gemessene Wandtemperaturprofil beriicksichtigt.

In Abbildung 3.12 sind beispielhaft gemessene radiale Temperaturprofile im Auslauf der
Mefstrecke fiir Aufheizversuche dargestellt. Die Profile zeigen, da8 sich der radiale Wirme-
transport mit grofer werdendem Partikeldurchmesser verbessert und die Profile ausgegliche-
ner werden.
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Abb. 3.10: Skizze der Versuchsanlage, Lingsschnitt.
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Abb. 3.11: Axialer Verlauf der Wandtemperatur fiir einen Aufheizversuch (—) bei
Belastung 1kg/(m?sec) und Kugelschiittung mit d, = 10mm.
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Abb. 3.12: Radialer Verlauf der Temperatur im Auslauf der Mefstrecke fiir einen
Aufheizversuch bei Belastung 1 kg/(m2sec) und Kugelschiittung mit dp = 3 (#),d, =5
(4) und d, = 8 mm (A) Kugel.
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3.5 Erfassung des Reaktorverhaltens bei Ablauf der Modell-
reaktion im isothermen Rohrreaktor

Anhand der Modellreaktion (Oxidation von Propen) soll das Reaktorverhalten von Schiit-
tungen und Formkérper miteinander verglichen werden. Die Stochiometrie der Reaktion
lautet:

C3Hg +4.50; — 3C0O2 + 3H,0 (3.8)

Vorgabe bei der Konstruktion des Reaktors war, daf axiale und radiale Temperatur- und
Konzentrationsprofile bei moglichst geringer Riickwirkung auf die Strémungsvorginge be-
stimmt werden kénnen. Zudem sollte die zur Wand iibertragene Wirmemenge kalorimetrisch
erfaBt werden. Die Temperaturverliufe liefern eine Aussage, ob die Isothermie bei Ein-
satz unterschiedlicher Schiittungen bzw. Formkéorper erreicht werden kann. Die abgefiihrte
Wirmemenge ist ein direktes MaB, welche Schiittung oder Struktur eine gute Warmeabfur
gewihrleistet.

Abbildung 3.13 zeigt ein Foto des montierten Reaktors mit der hinteren Kiihlschale und
Abbildung 3.14 eine schematische Darstellung des Reaktors. Der Innendurchmesser betrigt,
wie bei der Versuchsanlage zur Bestimmung der Wirmetransportkoeffizienten, D = 50 mm.
Die gesamte Reaktorlinge ergibt sich aus sieben Schiissen & 100 mm und den dazwischen-
liegenden MeBeinsitzen von je 4 mm Hohe zu 724 mm. Jeder einzelne Schufl besteht aus
einem Rohrstiick (Edelstahl), das von zwei vernickelten Kupferhalbschalen ummantelt ist.
In den Kupferschalen sind Nuten eingefrafit, in denen die elektrischen Heizleiter verlegt sind.
Die Kupferschalen werden iiber vier Spannschrauben zusammengezogen, so daf sie eine feste
Einheit mit den Rohrstiicken bilden. Die Dicke der Kupferblécke ist so bemessen, daBl bei
exothermer Reaktion die entstehende Reaktionswirme vollstindig abgefiihrt werden kann.

Die Mefeinsitze (s.Abb. 3.15) erlauben iiber die angeschweifiten Rohre Thermoelemente
und eine radial verschiebbare Gasentnahmesonde in den Reaktor einzufiigen (s. Abb 3.15.).
Dazu besitzt der Monolith im MeBeinsatz eine Bohrung, so daB die Gasentnahmesonde radial
verschoben werden kann. Zusitzlich dient der Keramikmonolith dazu, die Thermoelemente
in ihrer radialen Position zu fixieren. Die Stérung der Strémung bei einem solchen Einbau
ist gering [11].

Sieben der beschriebenen Kupferblocke mit den jeweils dazwischenliegenden MeBeinsitzen
sowie Ein- und Auslauf werden iiber drei Spannschrauben in axialer Richtung verspannt. Fiir
die dazwischenliegenden 18 Dichtflichen werden vernickelte und vorgegliihte Kupferdichtun-
gen eingesetzt. Druckproben ergaben Dichtheit bis 2 bar Uberdruck, die im Normalbetrieb
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Abb. 3.13: Foto des Versuchsreaktors mit hinterer Kiihlschale.

der Anlage nicht erreicht werden. Der maximale Druckabfall einschlieflich Einlaufbereich
betrug bei den kleinen Katalysatorkugeln dp = 5 mm und einer Belastung von 1 kg/(m?sec)

67 mbar.

Uber der Hohe der Kupferblocke ist der Reaktor von einem konzentrischem Kiihimantel um-
geben, in welchem durch einen Umwilzthermostaten eine definierte Kiihltemperatur (25°C)
eingestellt wird. Der Kiihlmantel ist zur einfachen Demontage aus zwei Halbschalen aufge-
baut und besitzt einen Abstand von 30 mm zu den Kupferblocken, der Zwischenraum wird
mit Sand gefiillt. Durch diese Konstruktion stellt sich bei konstanter Kupferblock- und der
vorgegebenen Kiihltemperatur ein zeitlich konstanter Warmestrom von den Kupferblocken
zum Kiihlmantel ein.

Zur Erfassung und Regelung der Kupferblocktemperaturen sitzt in jedem Block ein Thermo-
element. Drei weitere Regelkreise sind fiir zwei Aufheizzonen im Einlauf und einer Heizung
im Auslauf vorgesehen, die die Warmeverluste reduzieren sollen. In der Schiittung selbst

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

Da Block 1 und Block 7 mit Inertmaterial gefiillt sind, um nicht kontrollierbare Warmeverlu-
ste in axialer Richtung zu vermeiden, sind insbesondere in der Meflebene 3, 4, 5 entsprechend

viele Thermoelemente angeordnet. Die Erfassung der Thermospannung erfolgt iiber zwei
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Abb. 3.14: Skizze des Versuchsreaktors.
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Konzentrations-
messung

Temperatur-

messung

Abb. 3.15: Skizze von MeBeinsatz und MeBsonde.

Thermoelement | Pos.1 | Pos.2 | Pos.3 | Pos.4 | Pos.5 | Pos.6 | Pos.7
Block1 1.0 —_ — - —_— -_ 24.
Block2 1.0 7.5 125 | 16.5 | 19. 21.5 | 24.0
Block3 1.0 - 125 | 16.5 | 19. 21.5 | 24.0
Block4 1.0 - 125 | — 19. 21.5 | 24.0
Block5 1.0 —_ 125 | — 19. - 24.0
Block6 1.0 — 125 | — — — 24.0
Block7 1.0 — —_ — — = 24.0

Tab. 3.1: Position der Thermoelemente in mm Wandabstand.

43




10-Kanalmultiplexer mit Nullpunktkompensation, isothermem Klemmenblock und Thermo-
spannungsverstirker (PEM Paskowsky). Ein Multiplexer steht nur den zu regelnden 10
MeBgréflen zur Verfiigung und erméglicht es, alle 10 Werte im Zwei-Sekundentakt einzu-
lesen. Der zweite Multiplexer dient der Aufnahme der restlichen 30 Thermoelemente, die
nicht zeitkritisch sind und lediglich im stationdren Zustand eingelesen werden.

Die Steuerung und Regelung der Anlage ist auf einem Atari Mega ST2 unter dem Betriebssy-
stem RTOS - UH in der Echtzeitprogrammiersprache Pearl realisiert. Der Datentransfer zur
Steuerung und Regelung der Anlage erfolgt iiber einen P-Bus der Firma IEP und entspre-
chende digitale bzw. analoge Ein-/ Ausgangskarten. Insgesamt werden 18 digitale Ausginge
und zwei analoge Einginge benétigt. Acht der digitalen Ausginge erlauben das gezielte
Ansprechen jedes einzelnen Thermoelements, die restlichen 10 dienen der Ansteuerung der
Heizung. Die StellgréBen zu jeder Heizung berechnen sich iiber einen PID Algorithmus aus
den eingelesenen Temperaturen und der Sollwertvorgabe. Die Ansteuerung jeder Heizung er-
folgt iiber ein im Nullpunkt schaltendes Relais im Sekundentakt. Eine berechnete Stellgrofe
von 50% bedingt Vollast fiir 0.5 sec bei anschlieBender Nullast. Die iiblicherweise mit einer
Zweipunktregelung gekoppelte Schwingung der RegelgroBe wird aufgrund der Wirmekapa-
zitit der Kupferblécke und der kurzen Taktzeiten vollstindig unterdriickt.

Die Volumenstréme des Inertgases und des Reaktionsgases werden iiber Brooksregelventile
eingestellt. Die Gaskonzentration wird in einem Siemens-Analysegerit (Ultramat) auf Ba-
sis der Infrarotabsorption bestimmt. In Abbildung 3.16 sind die Regelkreise dargestellt.
Genauere Angaben iiber die Anlage sind in [15] zu finden.

Die Reaktorbauweise und die genaue Regelung der Kupferblocktemperaturen erlauben es, die
an die Rohrwand abgegebene Reaktionswiarme direkt zu erfassen. Notwendig dazu ist es, dal
in einem ’ Nullabgleich’, d.h. im Betrieb des Reaktors bei vorgegebener Kupferblock- und
Kiihlmitteltemperatur ohne Reaktion, die notwendigen Heizleistungen erfaft werden. Da
das durchstrémende Gas vorgeheizt wird und mit Kupferblocktemperatur in die Schiittung
eintritt, entsprechen die elektrischen Heizleistungen eines jeden Blocks der an den Kithlman-
tel abgefiihrten Wirmemenge. Bei Ablauf einer exothermen Reaktion wird Wirme von der
Schiittung an den Kupferblock abgegeben, so daB bei konstant gehaltener Temperatur der
Kupferblécke die elektrische Heizleistung zuriickgeregelt wird. Die Differenz zum Nullab-
gleich ergibt ein direktes MaB fiir die abgefiilhrte Wirmemenge und stellt eine zusitzliche
Information fiir eine vollstindige Warmebilanzierung des Reaktors dar.

44



. 3

Propen —, ¥
' I

Zulauf 7

N

Ablauf g ]
/ |/

> Abluft

Abb. 3.16: RI-Fliefbild des Reaktors.



3.6 Modellbildung und Rechnersimulation

3.6.1 Modellierung von Stromung und Stofftransport in ebenen Kanilen

Das Problem der Einlaufstrémung mit Wirme- und Stoffiibergang im zweidimensionalen
ebenen Kanal wurde schon von zahlreichen Autoren sowohl analytisch als auch numerisch
untersucht. Den Untersuchungen lagen jedoch entweder die vereinfachenden Annahmen der
Grenzschichttheorie zugrunde (Vernachldssigung von Termen 2.0rdnung in Strémungsrich-
tung), oder das elliptische Differentialgleichungssystem wurde zur Losung parabolisiert, wo-
durch diffusive Vorgénge in axialer Richtung vernachlissigt wurden. Diese Vorgehensweise ist
bei groBen Peclet-Zahlen Pe oder bei geringen Konzentrations- bzw. Temperaturgradienten
durchaus sinnvoll. Wie vergleichende Rechnungen aus der Literatur ([29, 33]) und eigene Be-
rechnungen jedoch zeigen, fiihrt eine Vernachldssigung axialer Transportvorgiange bei Struk-
turen, bei denen Einlaufvorginge iiberwiegen (z.B. Kanile mit versetzten Seitenwéinden), zu
erheblichen Abweichungen vom realen Verhalten. Aus diesem Grund wurde zur Berechnung
der Strémung und des Stoffiibergangs in Kanilen mit glatten und versetzten Seitenwinden
ein Programm entwickelt, das das Strémungsfeld durch geschlossene Losung der zweidimen-
sionalen, inkompressieblen Navier-Stokes Gleichungen berechnet.

Strémungsmodell

Die laminare Stromung im unendlich breiten, ebenen Kanal, wie er in Abbildung 3.17 skiz-
ziert ist, laft sich im wesentlichen folgendermafien beschreiben:

Die Strémung hat im Einlauf des Berechnungsgebietes ein 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. Zur mathematischen Beschreibung des Problems werden dabei
folgende Annahmen und Vereinfachungen getroffen:

¢ Die Kanalwinde werden als unendlich diinne Winde angesehen.

o Zur Erzielung sinnvoller Randbedingungen im Einlauf wird dem ebenen Kanal ein
fiktiver Kanalabschnitt vorgeschaltet, an dessen ,Winden“ kein Haften des Fluids
und keine chemische Reaktion auftreten. In diesem Abschnitt kann sich die Strémung
auf die Bedingungen am tatsichlichen Einlauf einstellen.

o Bei der Berechnung wird 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 Warmetonung beschrankt. Dadurch kann die Energiegleichung
zunichst auBer Acht gelassen werden.

Anstelle der Geschwindigkeiten werden fiir die Berechnung des Stromungsfeldes, wie
in der Reaktionstechnik iiblich, Massenstréme in der Dimension -’;"J; benutzt, wodurch
ein Ubergang auf nichtisotherme Rechnung erleichtert wird.

Damit ergeben sich die folgenden Berechnugsgleichungen fiir das Stromungs- und das Kon-
zentrationsfeld:
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Kontinuitétsgleichung :

(3.9)

%’% + %_g; = 0
z — Impulsbilanz :
9:%%‘ + yy%g; = —g,%’ - ng% + %%2—5{
y — Impulsbilanz :
g,%%! + !Iu%i; = "ng_: ¥ 'ly% £ ﬂg%

Materialbilanz der Komponente j :

aw,- ('iwj _ 82w,- 62w,-
9 Ty = P (FT o
Die Randbedingungen dieses Differentialgleichungsystems lauten:

e Einlauf: Das Strémungs- und Konzentrationsprofil ist pfropfenférmig und konstant.
Es wird entweder ein Druck oder ein mittlerer Massenstrom fiir das Fluid vorgegeben.

dg: _
[E , gy]E =0 (3.10)

1
ple = pe oder g., = Z/g,dA (3.11)
A

o Auslauf: Strémung- und Konzentrationsprofil sind ausgebildet, es treten keine Quer-

stromungskomponetnen mehr auf. Es wird ein Druck vorgegeben.
9g: ]
99 = 12
[ a] =0 (312)
Pla=pa (3.13)
e Kanalwand: Im reibungsbehafteten Abschnitt herrscht Wandhaftung des Fluids. Ent-
lang des gesamten Kanals existiert kein Massenstrom durch die Kanalwand, bzw. der

Massenstrom durch Reaktion der Komponente j durch die Wand ist zu vernachléssigen.

9:lWand =0 und  gylwana =0 (3.14)
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Daraus ergibt sich

agy - . 029]!
T = 0 sowie 2= 0 (3.15)
womit fiir den Druck folgt
ap 9%,
Qy'aTyIWand = ﬂpW:lWand (316)

Als Randbedingung fiir die Massenbilanz wurde eine unendlich schnelle Reaktion an
der Wand angenommen.
wjqund =0 (3.17)

e Symmetrielinie: Es existiert kein MassenfluBl iiber die Symmetrielinie, d.h. die Profile
haben dort eine horizontale Tangente.

9ylsym =0 (3.18)
sowie
99: _o % _o 0 2y (3.19)
ay 9y dy '
fiir den Druck folgt damit
ap 8%y,
gga;ISym = ng—ay,”lsw. (3.20)

Die Impuls- und Massenbilanzen sind stationdr formuliert, da bei der direkten Berechnung
der stationdren Losung keine Konvergenzprobleme durch mehrfache stationire Zustinde zu
erwarten sind. Die geschlossene Losung des Gleichungssystems erfolgt durch ein Newton-
Raphson Verfahren. Der Berechnung einer versetzten Anordnung von ebenen Kanilen, wie
sie in Abbildung 3.18 skizziert ist, liegen dieselben Annahmen und Berechnungsgleichungen
wie fiir den ununterbrochenen Kanal zugrunde. Es wird vorausgesetzt, dafi die versetzten
Kanile ohne Zwischenraum aneinander anschlieBen. Es geniigt dann, zur Berechnung wie-
derum nur den Ausschnitt eines Bereichs mit der halben Kanalhéhe zu betrachten. Die Linge
der einzelnen Abschnitte, die den Gesamtkanal bilden, ist jeweils gleich. An den seitlichen
freien Rander wird eine undurchlissige, reibungsfreie Wand vorausgesetzt und die abwech-
selnde Anordnung von festen Winden und reibungsfreien Bereichen durch wechselnde Rand-
bedingungen realisiert. Die Ergebnisse der Stromungsberechnung sind in Abschnitt 5.1.5
zusammengefaft.
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Abb. 3.18: Skizze des zweidimensionalen Kanals mit versetzten Seitenwinden.

3.6.2 Modellierung der Strémung in gewellten Strukturen

Der Stromungsspalt in gewellten Strukturen weist einen értlich stark unterschiedlichen Quer-
schnitt auf, der sich nur durch ein sehr feines Diskretisierungsgitter abbilden 1ift. Die
Stromungs- und Transportvorgiange bei hochturbulenter Stromung in solch komplexen Struk-
turen sind jedoch zur Zeit einer detailierten Berechnung noch nicht zugénglich. Der Strémungs-
querschnitt l1aft sich aber auf einzelne, in der Projektion rautenférmige Elemente zuriickfithren,
deren Verkniipfung den beschriebenen Spalt ergibt [19]. Damit wurde eine vereinfachte Mo-
dellierung der Stromungsvorgéinge in gewellten Strukturen im Rahmen eines anderen Pro-
jektes durchgefiihrt. 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 fiir die Strémungsvorginge in katalytisch beschichteten Wellplattenstrukturen
Giiltigkeit haben.

Anhand von Stromungsuntersuchungen lassen sich verschiedene Strémungsformen in gewell-
ten Strukturen nachweisen. Zum einen ist dies die sogenannte Talstromung, bei der das Fluid
im wesentlichen den Télern der Struktur folgt. Eine zweite Form ist die Lingsstréomung
mit der Strémung parallel zur Hauptstromungsrichtung. Die dritte Form schlieflich ist
charakterisiert durch ein ausgeprigtes Mischverhalten der Strémung in der Struktur. Das
Stromungsmodell bildet nun diese grundlegenden Strémungsvorginge in diesen Strukturen
ab. Es beinhaltet zwei empirische Parameter, die auf die jeweilige Stuktur abgeglichen wer-
den. Mit den so bestimmten Parametern kann das Strémungsverhalten in verschiedenen
gewellten Strukturen simuliert werden. Ergebnisse finden sich im Kapitel 5.2.
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3.6.3 Modellierung von Strémung, Wirme- und Stofftransport in Schiittun-
gen

Stromungsmodell

Das reale Durchstromungsverhalten von schiittungsgefiillten Festbettreaktoren ist sehr kom-
plex. Bei der Umstrémung einzelner Schiittungskérper kommt es zu den bereits angespro-
chenen Verwirbelungen und Fluktuationen. Eine exakte Erfassung all dieser Vorginge wiirde
die Losung der értlich dreidimensionalen, instationdren Navier-Stokes-Gleichung erfordern
und ist zur Zeit einer detailierten Berechnung noch nicht zuginglich.

Zur vereinfachten Beschreibung wird deshalb mit empirischen Druckverlustbeziehungen und
iiber dem Umfang gemittelten Geschwindigkeiten gearbeitet, wobei ein kontinuierlicher An-
satz gewahlt wird.

Die Temperaturabhingigkeiten der Stoffgrofien, Viskositit u und Dichte p, werden nicht
beriicksichtigt. Der Einflul dieser GréBen ist in schiittungsgefiillten Rohren mit geringem
Hohlraumanteil vernachléssigbar [11]. Berechnet wird die axiale Stromungskomponente als
Funktion von r. Die bei der Umstrémung einzelner Schiittungskérper auftretenden Beschleu-
nigungen in axialer und radialer Richtung sowie die Verwirbelungen und Fluktuationen wer-
den nur pauschal durch den damit einhergehenden Druckverlust erfat. Die Betrachtung
ist auf die axiale (z) und radiale Koordinate (r) beschrinkt und geht von Mittelwerten in
Umfangsrichtung aus.

Grundlage der Strémungsmodellierung ist der radiale Verlauf des Hohlraumanteils ((r))
(s.Kap. 3.3.1). Er bestimmt den radialen Verlauf des Strémungswiderstandes und bestimmt
die Stromungsvorgénge. Die iiber den Umfang gemittelten Werte des Hohlraumanteiles als
Funktion des Radius zeigen einen stetigen Verlauf (Abb. 3.19). Es liegen Daten fiir Kugel-,
ausgewihlte Raschigring-, Berlsittel- und Strangschiittungen vor (3, 22, 5, 37, 28]. Charak-
teristische Eigenschaft aller radialen Verteilungen ist der hohe Hohlraumanteil in unmittelba-
rer Wandnihe. An der Wand selbst ist er bei punktférmigem Kontakt Schiittung-Rohrwand
eins. In groBerem Abstand von der Wand stellt sich ein konstanter Hohlraumanteil ein.
Der Ubergang erfolgt bei Kugeln oszillierend, wihrend bei Raschigringen, Zylindern oder
Berlsittel ein einfaches Abklingen vorliegt. In Abbildung 3.19 ist die radiale Hohlraumver-
teilung von Kugeln und Vollzylinder zu sehen.

Die MeBpunkte fiir die Kugeln werden nach Cohen (9] durch die folgenden Gleichungen 3.22
und 3.23 wiedergegeben. Uber den Rohrwandradius R und den Partikeldurchmesser d,, ist
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Abb. 3.19: Radiale Hohlraumverteilung von Kugeln (D/d, =

7.3) nach Goodling [22]

und Vollzylinder (I = 7 mm, d, = 6 mm) nach Stephenson [36).

die dimensionslose Koordinate z wie folgt definiert:

R-r
dy

z=

Fiir die radiale Hohlraumverteilung in Wandnihe z < 0.25 gilt:

ﬂ=4.5(1—;12)

1- <m
Im Ubergangsbereich 0.25 < z < 8 ist ¢ (r) wie folgt gegeben:

i(l”;r‘"‘ = bye~0* cos [(bsz — by) 7]

mit

by = 0.4273 by = 2.2011

(3.21)

(3.22)

(3.23)

Im Kernbereich 8 < r < oc ist die mittlere Hohlraumverteilung ¢,, = 0.38 einer unendlich

ausgedehnten Kugelschiittung einzusetzen.
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Obiger Ansatz wird bei der Berechnung von Geschwindigkeitsverteilungen relativ selten
gewihlt, da eine feine radiale Diskretisierung notwendig ist, um den Verlauf der Hohlraum-
verteilung, insbesondere in der Niahe der Rohrwand, exakt wiederzugeben. Das fiihrt bei der
Reaktorberechnung zu grofen Gleichungssytemen.

Vortmeyer und Schuster (8] fiihrten folgende einfache Beziehung (s.Gl. 3.24) ein. Sie ermég-
licht es, mit deutlich weniger radialen Stiitzstellen die von Vortmeyer und Schuster gemesse-
nen Geschwindigkeitsverteilung unterhalb von Schiittungen wiederzugeben. Der Parameter
a entspricht der mittleren Hohlraumverteilung ¢,, und b beschreibt das Abklingverhalten.
Vortmeyer gibt folgende Werte an: a = 0.4, b = 2.0.

e(r)=a(1+ac1=2) (3.24)

In dieser Form und mit den gegebenen Parametern findet sich dieser Ansatz zur Berechnung
von Stréomungsverteilung vielfach in der Literatur wieder. Zu beachten ist, dafi a und b
Parameter sind, die dem jeweiligen radialen Verlauf der Schiittung angepafit werden miissen.
Mit den vorliegenden Gleichungen 3.24, 3.22, 3.23 liegen zwei verschiedene Beschreibungen
des Verlaufs der radialen Hohlraumverteilung als Grundlage der Stromungsberechnung vor.

Fiir die eindimensionale Strémungsberechnung unendlich ausgedehnter Schiittungen einheit-
licher Hohlraumverteilung hat sich der Druckverlustansatz nach Ergun [16] bewéhrt. Er stellt
eine Erweiterung der Druckverlustbeziehung nach Darcy [10] dar, welche nur fiir geringe Ge-
schwindigkeiten giiltig ist und in der folgenden Gleichung 3.25 als erster Term enthalten ist.
Die Ergun-Gleichung soll im folgenden auch fiir Schiittungen in Rohren unter Einbezug der
ortlich verinderliche Hohlraumverteilung ¢ (r) iibernommen werden. In eindimensionaler
Form lautet sie:

R A XURYA XL (3.25)
mit den Faktoren:
(1-e(r)?
= 3.2
h 150[‘—W @ (3.26)
- (1-e(r) .
fa = 1.7.5(:,—5(,_)3 7, (3.27)

Die Geschwindigkeit T.(r) ist in dieser Formulierung auf das Leerrohr bezogen. Die Viskositit
ist u und p, die Dichte des Fluids. Mit Hilfe des Hohlraumanteils < (r) ergibt sich der
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Zusammenhang zur Zwischenkorngeschwindigkeit v,(r):
T:(r) = ve(r)e (r) (328)

Einsetzen in Gleichung 3.25 ergibt:
ap 2 2
75 = ~he(Mvs(r) = fre (r) vs(r) (3:29)

In der vorliegenden Form ist Gleichung 3.29 zur Beschreibung schiittungsgefiillter Rohre
nicht brauchbar, da der Hohlraumanteil nach Gleichung 3.22, 3.23 an der Rohrwand gegen
eins geht. Offensichtlich fiihrt dies bei einem gegebenen Druckabfall zu einer unendlichen
Stromungsgeschwindigkeit an der Wand. In einer empirischen Erweiterung erginzte zunichst
Brinkmann [6] die Druckverlustbeziehung nach Darcy und nachfolgend Vortmeyer, Chander-
aska [8] die Ergungleichung um einen Reibungsansatz nach Navier-Stokes.

+_

ar2 " r or (539)

2
% = —fie(r)v: — fae (r)?v? + 1 [3 vs 1302]

Diese Vorgehensweise liBt einige Fragen offen, weil die Reibung an der Rohrwand und die
Reibung an den umstromten Partikeln in unterschiedlicher Weise beschrieben wird. Sie be-
sitzt aber den grofien Vorteil in den beiden Grenzfallen, Schiittung einheitlicher Porositat
ohne WandeinfluB und leeres Rohr, jeweils die richtige Losung zu liefern. Bei der Lésung
der Gleichung zeigt sich, daB im Kernbereich der Schiittung der Term nach Ergun deutlich
groBer (Faktor 50) als der Reibungsterm ist. Im Wandbereich iiberwiegt der Reibungsterm
nach Navier Stokes, da der Term nach Ergun gegen Null lduft. Mit Gleichung 3.30 steht
eine Berechnungsgleichung zur Verfiigung, die es erméglicht die radiale Verteilung der axia-
len Geschwindigkeitskomponente zu bestimmen und diese im weiteren in der Energie- bzw.
Materialbilanz zu beriicksichtigen.

Energiebilanz
Die Bilanzierung aller ein- und austretenden Energiestrome eines Volumenelements ergibt die

folgende Energiebilanz (s.Gl. 3.31). In sie geht die radiale Verteilung der axialenStrémung-
komponente G, = G.(r)ein. Die Kontinuititsgleichung ist in der dargestellten Formulierung
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bereits beriicksichtigt. Eine Herleitung ist in [11] gegeben.

ar T
(EPyCPn‘F(l—E)QsCP-)F[ = —cp,G,eE
a*T 8T 1 8T
* s *'[w :‘737]
+ Mp,(-Ah,) (p) (1 &(r)) Fyeulwpr, T) (3.31)

Fiir die Beschreibung des reinen Wirmetransporttproblems ist der Reaktionsterm zu null
zu setzen. Die Reaktionsgeschwindigkeit ist nicht wie iiblich auf das Reaktionsvolumen,
sondern auf die Katalysatormasse (Tréger plus Katalysatormaterial) bezogen und mit rj,,,
bezeichnet. Die Dichte des Katalysators (Trager plus Katalysatormaterial) ist durch p,
gegeben. Die Herabsetzung der Reaktionsgeschwindigkeit im Wandbereich, wie sie durch den
reduzierten Feststoffanteil (1 —¢(r)) gegeben ist, wird beriicksichtigt. Die Randbedingungen
lauten.

Einlauf: Danckwertsbedingung mit 7* als Zulauftemperatur des Fluids .

aT

aT|  _ ey Gie
9z

(T.ee, - T*) (3.32)

=2, B Az
o Auslauf: Im Auslauf sind in z-Richtung alle Temperaturinderungen abgeschlossen.

ar

> =0 (3.33)

=24

o Rohrzentrum: In der Rohrmitte r = 0 wird aus Symmetriegriinden radial keine Wirme

transportiert.
aT

=0 (3.34)

r=0

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

aT

Qy
ar = — (Tw—Tl,=g) (3.35)

r=R Ar

Materialbilanz

Ebenso wie bei der Formulierung der Energiebilanz ergibt sich die Materialbilanz durch
die Bilanzierung aller ein- und austretenden Massenstrome eines Volumenelements. Die
Kontinuitétsgleichung ist in der dargestellten Formulierung beriicksichtigt.
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Materialbilanz Propen:

dwp, dwp, Pwp, Pwp, 10wp,
g = G teDigg tal: |+ o
- Mp,ps (1 -€m) rgew(wp:,T) (3.36)

Die Randbedingungen lauten:

e Einlauf: Im Einlauf gilt mit wp, als Gewichtsanteil im Zulauf die Danckwerts-Rand-

bedingung.
S e —— (3.37)
=z, QgDz rlaste %

awPr
0z

e Auslauf: Im Auslauf sind in z-Richtung alle Konzentrationsinderungen abgeschlossen.

Jwp,

- =0 (3.38)

2=z,

e Rohrzentrum: In der Rohrmitte r = 0 wird aus Symmetriegriinden radial keine Masse

transportiert.
Jwp,

ar

=0 (3.39)

r=0

e Rohrwand: Der Massenflul iiber die Rohrwand ist Null.

awPr

5 =0 (3.40)

r=R

Energie- und Materialbilanz sind instationdr formuliert, um mégliche Konvergenzprobleme
bei der direkten Suche der stationdren Losung zu vermeiden. Zu erwarten sind diese bei
Ablauf chemischer Reaktionen. Die stationire Lésung wird dann durch die Berechnung des
dynamischen Ubergangsverhalten gefunden. Die direkte Lésung des stationiren Problems
erfolgt iiber ein gesteuertes Newton-Raphson Verfahren, die dynamische Lésung iiber ein
Extrapolationsverfahren (LIMEX [14, 13]).

Mit den vorgestellten Bilanzen, der Druckverlustbeziehung zur Berechnung der radialen Ver-
teilung der axialen Geschwindigkeitskomponente und der Material- und Temperaturbilanz
in der zweidimensionalen Form stehen die Berechnungsgleichung fiir die zweidimensionalen
Temperatur- und Konzentrationsfelder in schiittungsgefiillten Rohrreaktoren zur Verfiigung.
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Kapitel 4

Untersuchte Schiittungen und
Formkoérper

Da die Anforderungen an die Katalysatorform, wie in Kapitel 2.2 gezeigt, davon abhingen, ob
die Reaktionsfiihrung isotherm oder adiabat erfolgen soll, werden im folgenden in Gruppe
1 die untersuchten Formkéorper fiir adiabate Systeme und in Gruppe 2 Schiittungen bzw.
Formkérper fiir isotherme Sytemen aufgelistet.

4.1 Formkérper fiir die adiabate Reaktionsfithrung (Gruppe 1)

Im Rahmen der Untersuchungen wurden monolithische Strukturen mit parallelen Kanilen
und gekreuzte Wellstrukturen eingesetzt.

Monolithischen Strukturen

Die monolithischen Strukturen wurden in zwei Abmessungen mit der StoffiibergangsmeBme-
thode untersucht:

e In einem vergroferten Modell mit einem Kanalquerschnitt von 13.0 x 13.0 mm, ei-
ner Wandstirke von 2.0 mm und einer Linge von 1.0 m wurde der axiale Verlauf des
Stoffiibergangskoeffizienten in den Monolithkanilen ermittelt. Die Untersuchungen wurden
fiir Reynoldszahlen Rep, = 600, 1200, 1800 und 2200 durchgefithrt. Die Ergebnisse sind in
Kapitel 5.1 dargestellt. In Abbildung 4.1 ist die Draufsicht auf eine Lage von Modellkanilen
dargestellt. Der gesamte Modellmonolith bestand aus vier solcher Lagen, von denen jedoch
nur eine zur Untersuchung beschichtet wurde.

¢ Originalmonolithe aus Kordierit wurden in unterbrochener Anordnung hinsichtlich Druck-
verlust und Stoffiibergang untersucht. Sie besaen einen Gesamtquerschnitt von 150 x 150 mm
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Abb. 4.1: Draufsicht auf die mit Probenpapier belegten Kanile des vergrofierten
Monolithmodells nach einem Versuch.

bei 6.0 x 6.0 mm Kanalquerschnitt, 1.4 mm Wandstirke und Langen 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 Druckverlustmessungen wurden fiir Reynoldszahlen im Bereich von
Rep, = 600...2000 durchgefiihrt, wihrend die Bestimmung des Stoffiibergangs der geteilten
Anordnungen nur fiir Rep, = 1200 zur Bestétigung 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, Anstromwinkel o, Wellenlidnge A sowie die Am-
plitude a. Untersucht wurden Platten mit unterschiedlichen Geometrieparameter, so dafl auf
eine Zusammenstellung der Daten an dieser Stelle verzichtet wird. Die Geometrieparameter

sind bei den einzelnen Versuchsergebnissen jeweils mit angegeben.



Abb. 4.2: Originalmonolith aus Kordierit mit 6 x 6 mm Kanalquerschnitt.

4.2 Schiittungen und Formkérper fiir isotherme Systeme
(Gruppe 2)

Die untersuchten Schiittungen sind in Tabelle 4.1 zusammengestellt. Es handelt sich um
Kugel, Hohl- und Vollstringe unterschiedlicher Mafie. In Abbildung 4.4 sind einige der
Schiittgiiter abgebildet. Aufallend ist, daB die regellos gebrochenen Schiittgiiter in den
Masfen sehr stark schwanken. Die in Tab. 4.1 aufgefiihrten Mafle sind Mittelwerte.

An regelmiBigen Formkorpern wurden betrachtet: Zwei Monolithe, vier gekreuzte Wellstruk-

turen und vier Fliigelstrukturen.

Bei den Monolithen handelt es sich um einen Kordierit- und einen Metallmonolith mit gera-
den Kanilen geringer Breite und kleiner Wandstarke. Abbildung 4.5 zeigt die monolithischen
Formkérper in einer Aufsicht. In Abbildung 4.6 und Abbildung 4.7 sind die Bauform und
MaSfle des Kordierit-Monoliths bzw. des gewickelten Metallmonoliths dargestellt.

Die eingetragenen Mafe fiir den Metallmonolith sind die urspriinglichen Abmessungen der
nichtgewickelten Wellpackungen. Die Wandstirke des Metalls betriagt 0.05 mm. Die einzel-
nen Monolithabschnitte waren 100 mm lang und 49 mm im Durchmesser (Durchmesser der
Versuchsanlage zur Bestimmung der Warmetransportparameter 50 mm, Linge der Versuchs-

anlage 400 mm). Sie wurden in die Betrachtungen von Formkérpern fiir isotherme Systeme
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{} Stromungsrichtung {}

Abb. 4.3: Geometrieparameter gewellter Strukturen.

[ Versuchsmaterialien

Glaskugel dp = 5 mm
Glaskugel dp = 8 mm
Glaskugel dp = 10 mm

Katalysatorkugel dp = 5 mm
Katalysatorkugel dp = 8 mm

Raschiring aus Keramik da = 10, di = 6, [ = 11 mm
Raschiring aus Edelstahl da = 10, di =9, | = 11 mm

regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, I = 15 mm
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, [ = 15 mm
regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm

Tab. 4.1: Untersuchtes Schiittungsmaterial.
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Abb. 4.4: Ansicht einiger Schiittungskorper, oben: Raschigringe Metall und Kera-
mik, unten: regellos gebrochenes Schiittgut, Hohlstrang, sternférmiger Hohlstrang und
Vollstrang.

mit aufgenommen um zu zeigen, daf auch bei Metallmonolithen mit geringen Wandstérken
die konduktiven radialen Transporteigenschaften sehr schlecht sind.

Bei den gekreuzten Wellstrukturen handelt es sich um die Sulzer Packung ,Katapack “, siehe
Abb. 4.8 und drei eigens angefertigte Formkorper (Metallpackung eng, weit und Keramik-
packung weit). Die kennzeichnenden Grofien und deren Bedeutung sind in Abschnitt 4.1
und 3.6.2 zu finden. Bei allen Strukturen ist der Anstromwinkel 45°, die Amplitude und die
Wellenlinge ist in Tabelle 4.2 aufgelistet, die einzelnen Formkorper sind in Abbildung 4.9 zu
sehen. Gekreuzte Wellstrukturen sind aufgrund ihrer Bauform fiir Rechteckkanile besonders

geeignet.

Formkérper, die der Rohrgeometrie gerecht werden, sind die im folgenden beschriebenen
Fliigelstrukturen. Die Einbauten erzeugen je nach Struktur (Nr. 1, 3 und 6) einen, drei
bzw. sechs Rotationswirbel, die einen radialen Austausch erméglichen. Einzelne Fliigelele-
mente sind in Abbildung 4.10 gezeigt. In Abbildung 4.11 sind die Fliigelstrukturen und in
Abbildung 4.12 die resultierenden Stromungsformen im Rohr dargestellt. Der Abstand der
einzelnen Fliigelelemente in Abbildung 4.11 betrug 18 mm. In der engen Anordnung der

Fliigelstruktur 6 eng wurde der Abstand auf 9 mm reduziert.

Die untersuchten Formkérper (Monolith, gekreuzte Wellstruktur und Fliigelstruktur) sind in
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Abb. 4.5: Aufsicht auf den gewickelten Metallmonolith (links) und den Keramikmo-
nolith (rechts).
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Abb. 4.6: Skizze und MaBe des Monoliths.
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Abb. 4.7: Skizze und MaBe des Metallmonoliths.
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Abb. 4.8: Foto der Sulzerpackung Katapack.
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Abb. 4.9: Foto der gekreuzten Wellstrukturen: von links nach rechts, Metallpackung
eng und weit, Keramikpackung weit.

Tabelle 4.2 zusammengestellt.

Alle unter Gruppe 2 aufgefiihrten Schiittungen und Formkorper wurden beziiglich Druckver-
lust und radialen Wirmetransporteigenschaften verglichen. Zusitzlich wurden die spezifische
Oberfliche und der mittlere Hohlraumanteil bestimmt.

An einigen ausgewihlten Schiittungen (Katalysatorkugeln 8 und 5 mm und Katalysator-
stringe dp = 5 und I = 11 mm) wurden Geschwindigkeitsprofile unterhalb der Schiittung
gemessen. Die Strémung innerhalb der Schiittung wurde fiir Modellkugeln mit dp = 17 mm
und Raschigringen (d, = 19 mm,d; = 13 mm,l/d, = 1) mit Hilfe der Sichtbarmachungstech-
nik untersucht. Zusitzlich gibt es Ergebnisse zur Sichtbarmachung von Strémungsvorgangen
an der Wand fiir Kugel- und Raschigringschiittungen.

Beziiglich der Strémungsvorginge in gekreuzten Wellstrukturen (z.B. Sulzer Strukturen)
wurden am Institut sehr ausfiihrliche Untersuchungen durchgefiihrt [19]. Die Strémungsform

in den Fliigelstrukturen wurde exemplarisch fiir die Fliigelstruktur 6 ermittelt.

Fiir die exotherme Modellreaktion der Propen-Oxidation wurden Kugelschiittungen, die re-
gellos gebrochene katalytisch beschichtete Strangschiittung und als Formkérper die beschich-
tete Sulzer-Packung sowie die Fliigelstruktur 6 eingesetzt.
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Abb. 4.10: Einzelne Fliigelelemente: von links nach rechts, fiir Fliigelstruktur 6, 3, 1.

Monolith (Kordierit, quadratische Kanile)
Metallmonolith (gewickelt)

gekreuzte Wellstrukturen | Amplitude in mm | Wellenlinge 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

Fliigelstruktur 1
Fliigelstruktur 3
Fliigelstruktur 6 eng
Fliigelstruktur 6 weit

Tab. 4.2: Mafle der gekreuzten Wellstrukturen
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Abb. 4.11: Fotos der Fliigelstrukturen: von oben nach unten, Fliigelstruktur Nr 1, 3
und 6.
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Kapitel 5

Ergebnisse

Wie erliutert sind die Zielsetzungen und Vergleichskriterien fiir Formkérper und Schiittun-
gen in adiabaten bzw. isothermen Systemen unterschiedlich, so da die Untersuchungen in
vier getrennten Teilen durchgefiihrt wurden, die auch bei der Darstellung der Ergebnisse
beibehalten werden sollen.

Adiabate Systeme:

In Kapitel 5.1 werden die Resultate der Untersuchungen der Strémungsform, des Stoffiiber-
gangs und des Druckverlustes an Kanalmonolithen, und in Kapitel 5.2 werden die Resultate
gleicher Untersuchungen an gekreuzten Wellstrukturen dargestellt.

Isotherme Systeme:
Kapitel 5.3 enthilt sowohl die Ergebnisse der Untersuchungen an regellosen Schiittungen,
als auch die Resultate, an regelmiBigen Katalysatorformkérpern erhalten wurden.

Ziel der Untersuchungen zu den Katalysatorformkérpern in adiabaten Systemen war es, einen
guten Queraustausch zur Hauptstrémungsrichtung, d.h. einen guten Stofftransport Gas -
Feststoff bei niedrigem Druckverlust zu erméglichen. Dementsprechend werden im folgenden
die Strémungsform und der Druckverlust sowie die Stofftransportkoeffizienten Gas- Feststoff
dargestellt.

5.1 Stréomungsform, Stoffiibergang und Druckverlust in Mo-
nolithen
5.1.1 Strémungsform in Monolithen

Die Strémungsform in Monolithen ist eine reine Kanalstromung, die im untersuchten Rey-
noldszahlbereich voll laminar war. In Abbildung 5.1 erkennt man die charakteristische Ent-
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wicklung einer laminaren Kanalstromung; oben in den Kanilen des Modellmonolithen und
unten im ebenen Spalt, der zur Bestimmung der eingediisten N H3-Masse verwendet wurde
(siehe [24]): Die im Einlauf vorhandene starke Braunfirbung der Probe nimmt mit sich
entwickelnder Stromungsgrenzschicht 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 erhdhte Verweilzeit des
Fluids in Wandnéhe bedingt und fiihrt zu einer starken Abnahme des Stoffiibergangskoef-
fizienten, da in der laminaren Strémung ein radialer Stofftransport nur durch molekulare
Diffusion erfolgen kann. Deshalb ist im Auslauf trotz der hellen Firbung der Probe in der
Kanalachse aufgrund der dort herrschenden gréfleren Stréomungsgeschwindigkeit noch eine
hohe Reaktionsgaskonzentration vorhanden. Beziiglich der Stromungsvorgénge in geraden
Rechteckkanilen, wie sie in monolithischen Strukturen vorliegen, sei auch auf [23] und [30]
hingewiesen.

Abb. 5.1: Laminare Strémungsform in Monolithkanélen uad im ebenen Spalt.

Abbildung 5.2 zeigt den Vorgang der Strémungsablésung im Einlauf eines Monolithmodells
mit dicken Kanalwinden (s = 3 mm). Wie friihere Untersuchungen ergaben [27], findet eine
Stromungsablésung an der Vorderkante stumpfer Anstromprofile ab Re, i,;¢ > 360 statt.
Auf den Gesamtstoffiibergang in laminar durchstromten langen Monolithkanilen hat die Er-
niedrigung des lokalen Stoffiibergangskoeffizienten im Ablosegebiet keinen groBen EinfluB,
da der Bereich der sich ausbildenden Strémungsgrenzschicht mit hohen Stoffiibergangskoef-
fizienten durch die Abléseblase lediglich stromabwirts verschoben wird.
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Ein EinfluB der Strémungsablésung auf den Stoffiibergang im Monolithkanal ist jedoch bei
groferen Reynoldszahlen méglich, wenn die durch die Ablosung verursachten Strémungsin-
stabilititen zu einem Umschlagen von laminarer in turbulente Kanalstromung fiihren, wie
es in Abb. 5.2 der Fall ist.

Abb. 5.2: Strémungsablésung im Einlauf eines dickwandigen Monolithmodells.

5.1.2 An- und Durchstrémung von Monolithkatalysatoren

Kennzeichnend fiir die Strémungsvorgéinge in Monolithkatalysatoren ist, wie in Abschnitt 5.1.1
angesprochen, die hohe Stréomungsgeschwindigkeit im Zentrum und die geringe Geschwin-
digkeit im Wandbereich eines jeden Kanals. Transportprozesse quer zur Stromungsrichtung
innerhalb eines laminar durchstrémten Kanals erfolgen nur durch Diffusion und sind entpre-
chend langsam. Deshalb erfordert der Konzentrationsabbau in der schnellen Strémung im
Kanalzentrum grofie Lauflingen.

Neben diesen Problemen im einzelnen Kanal ist zu beachten, dafi bei den monolithischen
Formkérpern eine gleichmiBige Konzentrationsverteilung vor den Kanilen erforderlich ist,
da im Monolithen ein radialer Konzentrationsausgleich zwischen den Kanilen nicht maglich
ist. Dariiber hinaus mufi gewihrleistet sein, dal die Anstromung des Monolithen sehr
gleichmiBig erfolgt. Ein asymmetrisches Stromungsprofil vor dem Einlauf wird aufgrund
des geringen Druckverlusts der monolithischen Struktur nicht mehr ausgeglichen und fiihrt
dazu, dafl die Kanile unterschiedlich schnell durchstrémt werden. In den direkt angestrémten
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Kanilen wird dann die fiir den gewiinschten Umsatz benétigte Verweilzeit u.U. nicht mehr
erreicht. Abbildung 5.3 zeigt die gemessene Geschwindigkeitsverteilung unmittelbar nach
einem Metallmonolith, wie er in einem handelsiiblichem Autoabgaskatalysator eingebaut ist.
Die Messungen des Geschwindigkeitsprofils verdeutlichen, dafl nur diejenigen Kanile stark
durchstromt werden, die im Bereich des Freistrahls des Zulaufs liegen. Die Randbereiche
werden unzureichend durchstrémt und tragen zum Gesamtumsatz einen vernachlissigbaren

Anteil bei.

5.1.3 Druckverlust in Monolithen

Monolithische Strukturen zeichnen sich auf Grund ihres grofen Hohlraumanteils und wegen
der im untersuchten Bereich in ihnen vorhandenen laminaren Strémung durch einen sehr
geringen Druckverlust gegeniiber regellosen Schiittungen aus, wie aus Tabelle 5.6 (s.S. 109)
und Abbildung 5.4 ersichtlich ist.

Im 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 { = ((Reps) dargestellt, der folgendermafien definiert ist:

4
ap=( g gw' (5.1)

Da bei den durchgefiihrten Untersuchungen nicht der Druckverlauf im einzelnen Kanal,
sondern der Druckverlust des gesamten Monolithen, inklusive Ein- und Auslauf von In-
teresse war, wurden die DruckmeBpunkte so weit hinter dem Monolithen angebracht, dafl die
Stromungsablésungen nach der zuriickspringenden Stufe beim Ubergang Monolith-Kanalwand
keinen Einflul mehr auf die Position der Druckmefistelle hatten. Abbildung 5.6 zeigt am
Beispiel eines Monolithen von 100 mm Linge, daB im angegebenen Reynoldszahl-Bereich
die Lage der Druckmefstelle weit nach dem Monolithen angeordnet werden mufi. In Ab-
bildung 5.6 ist der Verlauf des Druckverlusts Ap eines Monolithen mit 100 mm Linge in
Abhingigkeit vom Ort der hinteren Druckmeftelle wiedergegeben.

Da der Anteil des Einlaufs bei Kanilen mit zunehmender Linge immer kleiner wird, d&ndert
sich der Widerstandsbeiwert der Kanile mit der Lange des Monolithen entsprechend Abbil-
dung 5.5.

Die Druckverlustmessungen an geteilten Anordnungen von Monolithen ergaben, daf die
Linge der Vermischungsstrecke hinter dem Monolithen stark von der Reynoldszahl der
Strémung abhingt. Innerhalb dieser Vermischungsstrecke entstehen durch die Reibung der
freien Scherschichten der Strémungsprofile, die aus den Einzelkanilen austreten, turbulente
Strémungsanteile, die einen Impuls- und Stoffaustausch quer zur Hauptstromungsrichtung
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Abb. 5.3: Gemessene Geschwindigkeitsverteilung hinter einem Metallkatalysator zur
Autoabgasreinigung.
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Abb. 5.4: Vergleich des Druckverlustes von Kugelschiittung und Monolith bei gleicher
Katalysatorbelastung vp = \}'i"ali nach [7].

bewirken. Am Ende der Vermischungsstrecke sind die Geschwindigkeitsunterschiede quer
zar Hauptstrémungsrichtung nahezu ausgeglichen. Dies fiihrt beim Eintritt der Stromung in
den nachfolgenden Monolithen von neuem zur Ausbildung einer Einlaufstrémung und damit
zu einem erhohten Druckverlust.

In Abb. 5.7 ist der (-Wert von zwei hintereinander angeordneten Monolithsegmenten von
je 50 mm Linge als Funktion des Segmentahstandes mit der Reynoldszahl als Parameter
dargestellt. An den Kurven mit Repy = const. 1aBt sich die Ausbildung der Turbulenz in
den Scherschichten gut erkennen. Mit zunehmendem Ausgleich des Geschwindigkeitsprofils
nach dem Austritt aus dem Monolithen erhéht sich der Druckverlustbeiwert, bis er fiir den
Fall des vollstindigen Ausgleichs einen konstanten Wert annimmt.

Bei den untersuchten kleinen Stromungsgeschwindigkeiten ist das Geschwindigkeitsprofil
beim Austritt aus einem Kanal eines Monolithen schon so weit ausgebildet, daB eine VergroBe-
rung der Monolithlinge gegeniiber der kleinsten untersuchten Linge ! = 50 mm keinen Ein-
flu auf den Mischvorgang nach dem Monolithen mehr hat. Deswegen ergibt sich in Abb. 5.8
kein Einflu der Monolithlinge auf die Erreichung der Konstanzgrenze nach dem Monolithen.

5.1.4 Stoffiibergang in Monolithen

Der Verlauf der lokalen Stoffiibergangskoeffizienten in quadratischen Monolithkanilen wurde
mit Hilfe der Stoffiibergangsmethode mit dem in Kapitel 4.1 beschriebenen Monolithmodell



0.20

Monolithlaenge
o€ 50 mm
0.18 &= 100 mm al
49 200 mm
=« 300 mm
4« 600 mm
0.12 |
-
-
-
0.08
0.04
0.00 L i " s " L
600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

Rew [-]

Abb. 5.5: Druckverlustbeiwert ( der untersuchten Einzelmonolithe.

untersucht. Bei laminarer Strémung sind die lokalen Stoffiibergangskoeffizienten nur von der
Ausbildung der Konzentrationsgrenzschicht im Monolithkanal abhingig, da der Stofftrans-
port quer zur Strémungsrichtung allein durch molekulare Diffussion erfolgt. Die Konzen-
trationsgrenzschicht steht wiederum iiber die Schmidt-Zahl Sc¢ in Beziehung zur Strémungs-
grenzschicht im Kanal, deren Ausbildung von der Reynoldszahl Repy bestimmt wird. Damit
148t sich eine dimensionslose Einlauflinge Z* definieren, die die Ausbildung des Konzentrati-
onsprofils bei unterschiedlichen hydraulischen Durchmessern Dy, Reynoldszahlen Repy und
Schmidt-Zahlen Sc in Monolithkanilen auf eine Lingenkoordinate abbildet:

z

it e

(5.2)
Somit lassen sich in der nicht ausgebildeten Kanalstrémung (simultaner Einlauf von Strémungs-
und Konzentrationsgrenzschicht) die lokalen Stoffiibergangskoeffizienten in der dimensionslo-
sen Darstellung Sh = Sh(Z*) fiir unterschiedliche Reynoldszahlen, hydraulische Durchmes-
ser und Schmidt-Zahlen mit einer einzigen Korrelation beschreiben. Die in Abbildung 5.9
dargestellten lokalen Stoffiibergangskoeffizienten in laminarer Kanalstromung wurden mit
Hilfe der StoffiibergangsmeBmethode ermittelt. Ihre Abhingigkeit von der Einlaufkoordi-
nate Z* nach Gleichung 5.2 ergibt sich zu:

Sh(Z*)=1.08-2"""% mit 107*<Z"<4-107? (5.3)
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Abb. 5.6: Verlauf des statischen Drucks hinter einem 100 mm langen Monolithen.

Nach Ausbildung des Konzentrationsprofils, wofiir die Einlauflinge sich zwischen Zg,; , =
4.1-1072 [34] und Z;,, = 9-107? [2] bewegt, sind die lokalen Stoffiibergangskoeffizien-
ten unabhingig von der Lauflinge 2, dem hydraulischen Durchmesser D, der Reynoldszahl
Repy, sowie der Schmidt-Zahl Se.

Fiir Z* > Zg;,,. gilt somit nach [2] und [34]:

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

In Kapitel 5.1.3 wurde festgestellt, daBl der Druckverlust Ap von geteilten Monolith- An-
ordnungen stark vom Abstand der einzelnen Monolithsegmente abhangt. Von Interesse
war deshalb, ob die Druckverlustzunahme bei zunehmendem Segmentabstand auch einen
erhohten Stoffiibergang zur Folge hat. Dazu wurden, im Gegensatz zur Ermittlung der loka-
len Stoffiibergangskoeffizienten, Versuche durchgefiiht, bei denen der Reaktionsumsatz der
getrankten Originalmonolithe in AbhZngigkeit vom Abstand der Monolithsegmente pauschal
bestimmt wurde (s. Kap. 3.2).

In Abbildung 5.10 sind die Verldufe von Umsatz X und Druckverlustbeiwert { zweier Mo-
nolithsegmente mit je 50 mm Linge bei einer Reynoldszahl von Reps = 1200 iiber dem
Abstand der Segmente dargestellt. Die Erhéhung des Umsatzes gegeniiber dem Wert bei
0 mm Abstand (= Umsatz eines 100 mm langen einzelnen Monolithen) erfolgt ausschlieflich
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Abb. 5.7: (-Wert von zwei hintereinander angeordneten Monolithsegmenten mit je
50 mm Linge in Abhingigkeit vom Segmentabstand und der Re-Zahl in den Mono-
lithkandlen.

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 zugehérigen (-Werte eines einzelnen 50 mm Monolithen an.
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Abb. 5.8: EinfluB der Monolithlinge auf die Ausbildung der turbulen-
ten Vermischungszone zwischen zwei hintereinander angeordneten Monolithen bei
Reprn = 1200 = const.

aufgrund eines erhhten Stoffiibergangs im stromabwirts gelegenen Monolithsegment. Ursa-
che fiir diesen verbesserten Stofftransport Gas - Feststoff sind zum einen eine Erh6hung des
Turbulenzgrades der in das zweite Segment eintretenden Stromung durch Instabilititen in
den freien Scherschichten der Strémungsprofile hinter dem ersten Segment und zum anderen
ein dadurch hervorgerufener Konzentrationsausgleich quer zur Hauptstrémungsrichtung, der
den fiir den Stofftransport verantwotlichen Konzentrationsgradienten Gas - Feststoff an der
Wand erhht. 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 Turbulenz findet auch ein zunehmender Konzentrationsausgleich quer zur Strémungs-
richtung statt, der im Bereich maximaler Turbulenz abgeschlossen ist. Mit zunehmendem
Segmentabstand wird die Turbulenz wieder gedimpft, wodurch der Einflul der erhhten
Strémungsturbulenz auf den Stoffiibergang zuriickgeht, bis nach Abklingen der turbulenten
Stromungsanteile ausschlieBlich der gréfere Konzentrationsgradient an der Kanalwand fiir
den erhéhten Umsatz verantwortlich ist, das jedoch bei hoherem Druckverlust als vor der
Dissipation der turbulenten Energie.

Die aus den durchgefiihrten Untersuchungen des Druckverlustes und des Stoffiibergangs in
Monolithen gewonnenen Ergebnisse erlauben quantitative Aussagen zur Effektivitit geteilter
oder ungeteilter Monolithanordnungen.
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Abb. 5.9: Lokale Stoffiibergangskoeffizienten der laminaren Strémung im Einlauf
quadratischer Kanile 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-
nolithen gleicher Baulidnge bzw. gleichen Umsatzes verglichen.

Die geteilten Monolithe setzen sich dabei aus Segmenten mit jeweils 50 mm Lange und
40 mm Abstand zwischen den Segmenten zusammen.

5.1.5 Simulation der zweidimensionalen Kanalstromung

Experimentell wurde der technisch wichtige Fall der Monolithe mit quadratischem Quer-
schnitt untersucht. Die vollstindige Simulation dieses Falls wiirde die Losung der ortlich
dreidimensionalen Bilanzgleichungen erfordern, was wegen des damit verbundenen, iiberaus
hohen Bedarfs an Speicherplatz und Rechenzeit als zu aufwendig angesehen wurde. Um
jedoch erste Modell-Aussagen zur Effektivitit von Strukturen mit versetzten Seitenwinden
machen zu kénnen, wurde fiir das értlich 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
Linge [m] 0.14 0.35 | 0.14
Ap[Pa) 10.52 18.28 | 9.47
Umsatz (%) 44.30 44.30 | 26.80

6 Segmente

Linge [m] 0.50 1.50 | 0.50
Ap[Pa) 32.52 63.82 | 23.95
Umsatz [%) 88.90 88.90 | 53.80

Tab. 5.1: Vergleich von Baulinge, Druckverlust und Umsatz bei Anordnungen von
geteilten und ungeteilten Monolithen.

50 - — - — - T 0.16
44 Umsatz )
. e ( e
- 0.14
- L = -
)
E] 4012 T
g
E _n
=
.
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Abb. 5.10: Zusammenhang zwischen Umsatz und Druckverlustbeiwert { bei hinter-
einander angeordneten Monolithen
Monolithlinge: 2 x 50 mm Reynoldszahl: Repy = 1200.
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Ebener Spalt ohne versetzte Seitenwiande

In den Abbildungen 5.11, 5.12, 5.13 und 5.14 sind die Resultate einer Stromungsberech-
nung in Form von dreidimensionalen Plots wiedergegeben. Dargestellt sind die Belastungen
9:(2,9), gy(2,v), das Druckfeld p(z,y) sowie das Konzentrationsfeld w;(z,y).

Der reibungsfreie Einlaufbereich hat eine Linge von el = 0.05 m. Die Linge des ebenen
Spaltes ist L = 0.1 m, und die halbe Spalthdhe betrigt H = 0.003 m. Vorgegeben wurde
eine mittlere Belastung von g.,, = 0.3;’3; im Einlauf und ein Auslaufdruck von p, = 1bar.
Die Re-Zahl fiir diese Rechnung betragt Repy = 200.

Es wurde ein nichtiquidistantes Ortsgitter mit Verdichtung der Stiitzstellen im Ubergangs-
bereich von reibungsfreier Wand zu reibungsbehafteter Wand mit Reaktion verwendet.

In der Darstellung der Belastung g. erkennt man zu Beginn des reibungsfreien Einlaufbe-
reichs, bei z = —0.05m Propfenstromung und im Auslauf, bei z = 0.1 m das Parabelprofil
der vollausgebildeten Spaltstromung. Es ist weiter ersichtlich, daB die Stromungsumschich-
tung bereits vor dem Spalteintritt beginnt, und in einem sehr schmalen Bereich hinter dem
Spalteintritt erfolgt. Es fallt weiterhin auf, daB es in diesem Umschichtungsbereich zu einer
Art ﬁberschwingen der Belastung g, kommt, was sehr deutlich in einer Léangschnittdar-
stellung in Abbildung 5.15 zu erkennen ist. Dieses Uberschwingen lat sich folgendermaBen
erkliren: Im Bereich vor der reibungsbehafteten Wand wird die Strémung durch deren Riick-
wirkung in Wandnihe bereits etwas verzogert. Die eigentliche Verzégerung findet aber erst
innerhalb einer sehr kurzen Strecke nach Beginn der Wandhaftung statt. Zur Erfiillung der
Kontinuitatsgleichung muB daraus eine Querstromungskomponte resultieren, die Masse und
Axialimpuls zur Symmetrielinie transportiert. Das Uberschwingen kann anschaulich als eine
Art Aufstaueffekt im Bereich der Spaltwand angesehen werden, wobei die Masse quer zur
Hauptstrémungsrichtung ausweicht und an der Symmetrielinie durchbricht.

Die schnelle Stromungsumschichtung ist ebenfalls anhand des Diagramms der Belastung g,
zu erkennen. Die Querbelastung g, steigt sehr schnell an und fillt fast ebenso schnell wieder
auf Null ab. Das Maximum der Querbelastung liegt vor dem Beginn der Wandreibung, wo-
bei jedoch festgestellt werden muB, daB in dem eigentlichen Ubergangsquerschnitt aufgrund
der versetzten Gitterstruktur keine Stiitzstellen fiir g, liegen. Das gleiche gilt in diesem
Zusammenhang auch fiir die Druck- und Konzentrationsstiitzstellen.

Abbildung 5.13 zeigt das Druckfeld. Deutlich zu erkennen ist der lineare, iiber die Kanallinge
konstante Druckabfall bei ausgebildetem Strémungsprofil und die lokale Druckspitze im Be-
reich des Spalteintrittes, die sich aus der Umschichtung des Stromungsprofils ergibt. Der
Druckverlauf steigt bereits vor der Spalteintrittskante steil an, da die Stromung abgebremst
wird, bzw. fillt an der Symmetrielinie etwas ab, da die Strémung hier schon leicht beschleu-
nigt wird. Im reibungsfreien Bereich entspricht dies im wesentlichen der Bernoulli-Gleichung.

80



Fiir die wandnahen Bereiche im ebenen Spalt ist diese Vorstellung nicht mehr giiltig, denn
obwohl die Strémung hinter der Eintrittskante abgebremst wird, fallt der statische Druck in
z-Richtung ab. Hier mufl beriicksichtigt werden, daf Axialimpuls mit der Querstromungs-
komponente g, von der Wand zur Kanalmitte transportiert wird.
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Abb. 5.11: Axiale Belastung g, im ebenen Spalt mit hydrodynamischem Einlauf.
z < 0: Reibungsfreier Vorlauf
z > 0: Stréomung mit Wandreibung

Im Konzentrationsplot (Abbildung 5.14) féllt deutlich die gute Abreaktionzone in Bereich
kurz hinter dem Spalteintritt auf, obwohl dort ein konvektiver Stofftransport mit der Quer-
stromungskomponente g, in Richtung zur Symmetrielinie hin dem Diffusionsstrom zur Wand
hin entgegenwirkt. Trotzdem existiert hier ein grofler Stoffstrom zur Wand hin, da in
Wandnihe steile Konzentrationsgradienten und kurze Diffusionswege vorliegen und die Re-
aktionskomponente j zusitzlich durch axiale Diffusion aus dem reibungs- und reaktionsfreien
Vorlauf in den reibungsbehafteten Wandbereich transportiert wird.

Es zeigt sich weiter, daB 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 Stromungsrichtung der Einfluf der konvektiven Terme
iiberwiegt, macht sich die ,axiale Diffusion“ nur in Bereichen mit groien axialen Gradienten
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Abb. 5.12: Radiale Belastung g, im ebenen Spalt mit hydrodynamischem Einlauf.
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Abb. 5.13: Druckfeld p im ebenen Spalt mit hydrodynamischem Einlauf.
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und geringem konvektivem Transport (d.h. kleinen Pe-Zahlen) bemerkbar, wie in Abbil-
dung 5.16 zu erkennen ist.

oo
0.010
0.009
_ oo
z
£ 0.007
E 0.006
T 0.005
~
£ 000¢
X
0.003
0.002
0.001
0.000
0.100 ooms 00020
00030 P‘m@ey\m\
Abb. 5.14: Konzentrationsfeld w;imSpalt.
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Abb. 5.15: Lingsschnitte der Belastung g..
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Abb. 5.16: EinfluB der axialen Diffusion auf die lokalen Sherwoodwerte Sh, bei
unterschiedlich starkem konvektiven Transport fiir Reps = 200 und Reps = 2000.

Ebener Spalt mit versetzten Wianden

Die folgenden Abbildungen 5.17 und 5.18 zeigen ein Berechnungsbeispiel zu einer Anord-
nung von 3 versetzten Spaltwinden. Die beiden ersten versetzten Spaltwinde sind jeweils
0.3 m lang, die Linge des letzten versetzten Spaltes betrigt 0.4 m und die Gesamtlinge so-
mit 1m. Fiir den reibungsfreien Einlaufbereich wurde nur eine Strecke von 0.05 m gewihlt,
da mit g, = 3.0;"{7 eine hohe Belastung vorgegeben wurde, die einer Reynoldszahl von
Reph = 2000 entspricht. Zu Beginn des ersten Spaltes und im Ubergangsbereich der versetz-
ten Spalte wurden die Stiitzstellen entsprechend verdichtet ebenso wie an den Spaltwinden.
Im Plot der Belastung g. (Abbildung 5.17) ist deutlich die abwechselnde Ausbildung des
parabelférmigen Strémungsprofils an den versetzten Spaltwinden zu erkennen. Die Neuaus-
bildung des Strémungprofils geschieht analog zum ebenen Einzelspalt innerhalb eines sehr
kurzen Bereichs.

Im Konzentrationsplot (Abbildung 5.18) ist die Abreaktion der Komponente w; im ver-
setzten Spalt dargestellt. Entgegen den Erwartungen trifft das in den jeweiligen Kanilen
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 Strémungsrichtung stattfindet.

84



ges)

g

Konz. W) (kg/k8

50

Belaswng 82 (kg/m2/s)

00
00000 - —
00005 00010 v 02 \,;&
i 00015 ¥
00020  QOO2S * o0
00030
008

Spalthoehe y [m]

Abb. 5.1T: Belastung

§

§

Abb. 5.18: Konz

entrat jonsfeld w;

g- im ebenen Spalt mi

im ebenen Spalt mit versetzten Wi

t versetzten Winden.

nden.



Vergleich des ebenen Spaltes ohne und mit versetzten Wianden

Zur Beurteilung der méglichen Verbesserung des Reaktionsumsatzes in ebenen Kanilen mit
versetzten Spaltwinden wurde ein Vergleich von 2 Simulationsrechnungen mit der eines ebe-
nen Einzelspaltes durchgefiihrt.

Die Spalthéhe betrug bei allen Simulationsbeispielen H = 0.003 m und die Linge des rei-
bungsfreien Einlaufs war el = 0.05 m.

Die versetzten Spaltwinde wurden dabei wie folgt angeordnet:

1. Ebener Einzelspalt ohne versetzte Seitenwinde:
Gesamtlinge = 1 m

2. 3 versetzte Spaltewinde:
Gesamtlinge = 1 m
Beginn einer neuen Spaltwand bei 0.0 m, 0.3 m, 0.6 m

3. 5 versetzte Spaltwinde:
Gesamtlinge = 1 m
Beginn eines neuer Spaltewand bei 0.0 m, 0.15m, 0.3 m, 0.45m, 0.6 m

In Abbildung 5.19 sind die berechneten mittleren Konzentration iiber der Spaltlinge fiir alle
3 Rechenbeispiele aufgetragen. Der Reaktionsumsatz kann daraus mit der Beziehung

Xj=1-—n (55)

Wj ein
berechnet werden.

Der Druckverlust Ap, Gesamtreaktionsumsatz Xy, und die Restkonzentration 1 — Xy,
fiir die obigen drei Simulationsbeispiele sind aus Tabelle 5.2 zu entnehmen. Dazu angegeben
sind jeweils noch die Erhéhung des Druckverlustes und des Gesamtreaktionsumsatzes, sowie
die Abnahme der Restkonzentration im Vergleich zum ebenen Einzelspalt gleicher Baulinge
in Prozent.

Vergleicht man die Anordnung mit fiinf versetzten Spalten mit einem ununterbrochenen Spalt
gleichen Umsatzes, so ergibt sich ein deutlicher Vorteil der unterbrochenen Anordnung, wie
aus Tabelle 5.3 zu entnehmen ist.

Bei den Konzentrationskurven der versetzten Spalte (siehe Abbildung 5.19) fillt auf, da
kurz vor Beginn einer neuen Spaltwand eine lokale Abflachung des Verlaufs zu erkennen ist.
Dies ist deutlich z.B. vor der ersten versetzten Spaltwand (1=0.15m, Kurve 2) zu sehen. Die
mittlere Konzentration steigt kurz iiber die des Einzelspaltes an. Dieser Effekt ist ebenfalls
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Abb. 5.19: Vergleich des mittleren Konzentrationsverlaufs von Einzelspalt und

setzten Spalten bei gleicher Eingangsbelastung.

Druckverlust | Umsatz | Restkonzentration
Ap[Pa) | Xnu,[]| 1-Xwm []
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 Spaltwinden bei gleicher Eingangsbelastung und Baulinge

Bauldnge | Druckverlust | Umsatz
L[m] Ap[Pa] | Xnu, []
ebener Spalt L7 27.40 95.6%
5 versetzte
Spalte 1.0 22.50 95.2%

Tab. 5.3: Vergleich von Baulinge und Druckverlust bei gleichem Umsatz der Spalt-

anordnungen
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auf axiale Diffusion zuriickzufiihren. 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 Diffusionsstrom
entgegen der eigentlichen Stromumgsrichtung. Dieser Diffusionsstrom fiihrt wiederum zu
einer lokalen Erhhung der mittleren Konzentration vor der neuen versetzten Spaltwand.

In Abbildung 5.20 sind die lokalen Sherwoodzahlen von drei hintereinander angeordneten
versetzten Spalten dargestellt. Die Axialkoordinate Z* beginnt in dieser Darstellung an der
Vorderkante jedes versetzten Spaltes jeweils von neuem mit Z* = 0. So lassen sich die lokalen
Sherwoodzahlen der drei hintereinander angeordneten Spalte fiir gleiche Lauflingen hinter
dem jeweiligen Spalteintritt vergleichen.

10*° | . - - - - 1. Spaltwand 1=0.0m d
o — — — 2. Spaltwand 1=0.3m
3. Spaltwand 1=0.6m

10'*

100 |
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Abb. 5.20: Verlauf der Sherwood-Zahl in versetzten Spalten

Die Rechnung zeigt, daB bei versetzten Spaltwinden im Einlaufbereich deutlich hohere Sher-
woodzahlen als im Einzelspalt auftreten. Am Ende eines Kanales kommt es zu einem kur-
zen Ansteigen der Sherwoodzahl, wofiir der durch die ,axiale Diffusion“ riickwirts gerich-
tete Stofftransport bei den versetzten Spaltwanden verantwortlich ist. Es kann zusitzlich
Stoff an der Wand abreagieren, was zu einer Erhéhung der Sherwoodzahl fiihrt. Bei hohen
Reynoldszahlen (entspricht hohen Peclet-Zahlen) ist dieser Effekt weniger stark ausgepragt,
bei niedrigen Peclet-Zahlen wird er sich sicher noch deutlicher zeigen.



Abb. 5.21: Darstellung der Talstrémung bei einem Anstrémwinkel von ¢ = 62.9°
und einem Verhiltnis von A/a = 3.56.

5.2 Stromungsformen, Stoffiibergang und Druckverlust in
gekreuzten Wellstrukturen

5.2.1 Strémungsformen in ebenen gekreuzten Wellstrukturen

Die Stromungsformen in den gekreuzten Wellstrukturen sind durch Wahl der Geometriepa-
rameter einstellbar. Abbildung 5.21 zeigt die Talstromung. Hier stromt der grofite Teil des
Fluids in den Télern der Struktur bis zum seitlichen Rand der Struktur, wird dort reflektiert
und strémt in den Télern der gegeniiberliegenden Platte wieder zuriick.

Verinderte Strukturparameter fithren zu der in Bild 5.22 dargestellten 'Lingsstromung’.
Hierbei stromt das Fluid kanalartig zwischen den Reihen der Auflagepunkte. Dabei tritt
keine nennenswerte Vermischung mit benachbarten Kanilen auf. Solche Strukturen weisen
nur zwischen den Reihen der Auflagepunkte einen relativ hohen ortlichen Stoffiibergang auf.

Hinter den Auflagepunkten dominieren Ablosegebiete mit einem schlechten Stoffiibergang.

Bild 5.23 zeigt eine Struktur mit wiederum anderen Strukturparametern. Bei punktférmiger
Strémungsmarkierung zeigt sich hier eine homogene Vermischung iiber die gesamte Struk-
turbreite. Strukturen mit einem derart ausgepragten Mischverhalten fiihren zu einem guten
Quertransport von Wirme. Darauf basieren die in Kapitel 5.3.3 beschriebenen guten radia-
len Wirmetransporteigenschaften der gekreuzten Wellstrukturen.
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Abb. 5.22: Darstellung der Lingsstromung bei einem Anstrémwinkel von ¢ = 20°
und einem Verhiltnis von A/A = 14.25.

O3
J000 # 3,56 £ 3.

Abb. 5.23: Darstellung der Uberlagerung von Tal und Lingsstrémung bei einem
Anstromwinkel von 13.7° und einem Verhiltnis von A/a = 3.56.
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Abb. 5.24: EinfluB des Anstrémwinkels auf den Druckverlust gewellter Strukturen.
5.2.2 Druckverlust gewellter Strukturen

Druckverlustmessungen gewellter Strukturen wurden im Windkanal fiir Variationen der
Parameter Anstromwinkel und Reynoldszahl bei sinusférmiger Oberfliche durchgefiihrt.
Der Einflul der Oberflichenstruktur soll im folgenden bei einer einheitlichen Re-Zahl von
Re = 2000 diskutiert werden. Abbildung 5.24 zeigt den Einfluf des Anstrémwinkels auf
den Druckverlustbeiwert bei einer relativen Wellenlinge von A/a = 14.25. Das Diagramm
verdeutlicht, daB kleine Anstromwinkel zu einem relativ groBem Druckverlust fiihren. Dieser
erreicht fiir Anstrémwinkel um 30° ein Maximum und nimmt mit zunehmendem Anstrémwin-
kel immer weiter ab. Katalysatorstrukturen mit kleinem Druckverlust lassen sich daher am
ehesten bei groBeren Anstromwinkeln realisieren, dabei mufi jedoch gleichzeitig auch der
EinfluB des Anstromwinkels auf den Stoffiibergang betrachtet werden, der bei gréfleren An-
strémwinkeln ebenfalls abnimmt.

5.2.3 Stoffiibergang in gekreuzten Wellstrukturen

Entsprechend der Strémungsform in gekreuzten Wellstrukturen ist der Stoffiibergang Gas -
Feststoff ebenfalls stark von den gegebenen Geometrieparametern abhingig und 1d8t sich in
einem weiten Bereich variieren.

Bild 5.25 zeigt das Ergebnis eines Versuchs zur Quantifizierung der értlichen Stoffiibergangs-
koeffizienten. Dargestellt ist die abgewickelte Oberfliche der Kanalstruktur. Die weilen
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Abb. 5.25: Stoffiibergangsprobe einer gewellten Struktur.

Flachen werden durch die Auflagepunkte der beiden gegeniiberliegenden Kanalseiten verur-
sacht. Eine dunkle Firbung entspicht dabei einer hohen, eine helle Farbung einer niedrigen
ortlich iibergegangenen Stoffmenge.

Wie aus Abbildung 5.25 ersichtlich, nimmt die Farbung in Strémungsrichtung ab. Dies ist
bedingt durch die Verarmung an Reaktionsgas im Strémungsspalt, bedingt durch die entlang
des Stromungsweges iibergegangene Stoffmenge. Daher muB, wie in Kapitel 3 erldutert, zur
Bestimmung ortlicher Stoffiibergangskoeffizienten die ortliche treibende Konzentrationsdif-
ferenz beriicksichtigt werden. Abbildung 5.26 zeigt den Verlauf des 6rtlichen Stoffiibergangs-
koeffizienten in einer solchen Struktur.

Das untere Diagramm zeigt die Ergebnisse fiir eine Seite des Kanals, das obere Diagramm
gilt fiir die gegeniiberliegende Seite. Dabei wurden mehrere parallele Spuren in Strémungs-
richtung gemessen. Das obere Diagramm enthilt die quer zur Stromungsrichtung gemittelten
Werte. Hier zeigen sich zwar unterschiedliche Werte fiir die ortlichen Stoffiibergangskoeffi-
zienten, jedoch ist die Verteilung der értlichen Ubergangskoeffizienten im Vergleich zu einer
Katalysatorschiittung recht homogen. Diese Homogenitit des ortlichen Stoffiibergangs ist
wesentlich fiir die gleichmaBig Ausnutzung der aktiven Oberfliche der Katalysator-Struktur.
Der Einflul der Oberflichen-Geometrie auf die Homogenitit und den Wert des &rtlichen
Wirme- und Stoffiibergangs wurde bereits in anderem Zusammenhang ermittelt und wird
in [19, 21] diskutiert. Exemplarisch soll hier der Einflul des Anstromwinkels auf den értlichen
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Abb. 5.26: Ortliche Stoffiibergangskoeffizienten in einer gewellten Struktur entlang
des Strémungsweges = [mm)|
(A/a = 3.56, ¢ = 32°, Re = 2000, a = 1.8 mm).
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Stoffiibergang gezeigt werden.

Abbildung 5.27 zeigt ortliche Stoffiibergangsverteilungen in gewellten Strukturen mit un-
terschiedlichem Anstrémwinkel bei einer groBen Wellenlinge [21]. Die Bilder belegen den
signifikanten EinfluB des Anstromwinkels auf die Verteilung des ortlichen Stoffiibergangs.
Strukturen mit kleinem Anstrémwinkel zeigen bei der hier untersuchten Wellenlinge eine
sehr inhomogene Verteilung. Dabei zeigt sich ein relativ hoher Stoffiibergang zwischen den
Reihen der Auflagepunkte. Hinter den Auflagepunkten dominieren Ablésegebiete mit einem
sehr schlechten Stoffiibergang. Eine derart inhomogene Stoffiibergangsverteilung fiihrt zu
einer schlechten Nutzung der katalytischen Oberfliche. Solche Strukturen :.ind daher als
Katalysatortrager nicht geeignet. Mit steigendem Anstrémwinkel werden die Ablosegebiete
hinter den Auflagepunkten kleiner, der értliche Stoffiibergang wird zunehmend homogener.
Bei der hier gezeigten Wellenlinge weisen Strukturen mit mittleren Anstrémwinkeln um 45°
eine relativ homogene Verteilung des 6rtlichen Stoffiibergangs auf. Groflere Anstrémwinkel
fiihren wiederum zu inhomogeneren ortlichen Stoffiibergangsverteilungen.

Abbildung 5.28 zeigt einen qualitativen Vergleich des ortlichen Stoffiibergangs einer gewell-
ten Struktur mit dem Modell einer herkémmlichen Monolith-Struktur. Die Versuche wurden
unter vergleichbaren Bedingungen hinsichtlich Abmessungen, Massenstrom und Reaktions-
gaskonzentration durchgefiihrt [20]. Der obere Teil von Bild 5.28 zeigt die abgewickelte
Oberfliche der gewellten Struktur. Dabei ist zu beriicksichtigen, daB die Abwicklung von ei-
ner rechteckigen gewellten Struktur zu einer parallelogrammférmigen Fliche fiihrt, die linger
ist, als die projezierte Fliche im nicht abgewickelten Zustand der Struktur, welche der Lange
des Monolithen entspricht. Man erkennt eine rasche Abnahme der Reaktionsgaskonzentra-
tion. Zum Ende der Probe ist die Konzentration auf nahezu Null abgeklungen. Der untere
Teil des Bildes zeigt den entspechenden Versuch an dem Modell eines Monolithen aus qua-
dratischen Kandlen. Dargestellt ist eine Seite der aufgeschnittenen Struktur, die iibrigen
Seiten der Struktur sind hier nicht abgebildet. Bei gleicher Baulidnge ist am Ende der Struk-
tur mit quadratischen Kanilen noch eine deutlich sichtbare Menge an nicht wegreagiertem
Reaktionsgas vorhanden.

Zum Nachweis der Restkonzentration wurde der Monolith-Struktur ein Stiick einer gewell-
ten Struktur nachgeschaltet (s.Abb. 5.29). Die dunkle Firbung auf dieser Struktur lift
die beachtliche Restkonzentration nach der Monolith-Struktur erkennen. Dieser qualitative
Vergleich zeigt, da sich mit gewellten Strukturen gegeniiber den konventionellen Monolith-
Strukturen ein deutlich besserer Warme- und Stoffiibergang erzielen 1aft.
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Abb. 5.27: EinfluB des Anstromwinkels ¢ auf den &rtlichen Stoffiibergang.
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Abb. 5.28: Ortlich iibergegangene Stotfmenge in gewellter Struktur im Vergleich zur
Monolith-Struktur ( Re = 1000 ).

Abb. 5.29: Restkonzentration nach der Monolith-Struktur.
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Abb. 5.30: Simulierte Strémungsvorgénge
(A/a =745, ¢ =60° Re = 1000, a = 1.825 mm).

5.2.4 Vergleich von Simulation und Experiment bei gekreuzten Wellstruk-
turen

Die Simulation der Stromungsvorgénge in einer Struktur mit ausgeprigtem Mischverhalten
(A/a = 7.45, ¢ = 60°, Re = 1000, a = 1.825 mm) ist in Bild 5.30 dargestellt. Hier wurde
die Zugabe eines blauen Tracers zu allen Teilstrémen einer Raute der Struktur simuliert.
Die Simulation zeigt eine homogene Vermischung des Tracers iiber die gesamte Breite der
Struktur. Bild 5.31 zeigt den entsprechenden Versuch. Die Strémungsvorginge wurden
hier in einer transparenten Struktur im Wasserkanal sichtbar gemacht wobei die Strémung
punktférmig mit Tinte markiert wurde. Die in einer Raute zugegebene blaue Tinte vermischt

sich nach einer kurzen Strecke homogen iiber die gesamte Plattenbreite.

Dynamische Aspekte des Stromungsverhaltens in einer gewellten Struktur sind in Bild 5.32
dargestellt. Das Bild zeigt die Verteilung einer Tracerkonzentration in verschiedenen aufein-
anderfolgenden Zeitschritten-der Simulation. Die Strémung ist zu Beginn der dargestellten
Simulationen bereits stationdr. Diese stationire Stromung wird nun beginnend mit t = tg
kontinuierlich mit dem Tracer markiert. Das erste Bild zeigt das Konzentrationsprofil kurz
nach Beginn der Tracerzugabe, zu einem Zeitpunkt (¢t = t;) . In der ersten Raute hat die
Tracerkonzentration bereits die volle Hohe erreicht. Der Talrichtung folgend breitet sich ein

Teil des Tracers seitlich aus. Die zweite Abbildung zum Zeitpunkt t; = ¢, + At zeigt, da der
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Abb. 5.31: Strémungsvorginge bei A/a = 7.45, ¢ = 60°, Re = 1000, a = 1.825 mm;
Sichtbarmachung im Wasserkanal.

groBere Teil der Stromung der Langsrichtung folgt. Ein Teil des Tracers wird von dort seitlich
in Richtung der Tiler ausgelenkt. Zum Zeitpunkt t3 hat der zudosierte Tracer bereits mehr
als die Hilfte der Platte durchstromt. Es zeigt sich hier die bereits beschriebene homogene
seitliche Ausbreitung nach einer Lange von L/B = 1. Der Tracer strémt in einer einheitlichen
Front weiter durch die Struktur (13, t4). Bei 5 ist der stationdre Zustand des Tracerprofils
erreicht. Wird nun die Tracerzugabe gestoppt, so nimmt die hohe Tracerkonzentration in
den ersten Rauten bereits nach kurzer Zeit ab (tg). Der Tracer stromt weitgehend homogen
aus der gewellten Struktur aus ({7, tg). 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: Zeitliche und értliche Ausbreitung eines Tracers in einer gewellten Struktur.
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5.3 Schiittungen und Formkérper fiir isotherme Systeme

Dargestellt werden die Ergebnisse der Untersuchungen an den Schiittungen und Formkérpern
in Gruppe 2 (s.Kap. 4). Es sei nochmals darauf hingewiesen, daB die monolithischen Struktu-
ren mit parallelen Kanilen aufgrund der schlechten radialen Wirmetransporteigenschaften
fiir isotherme Fahrweisen nicht geeignet sind. Sie wurden bei diesen Betrachtungen zum
Vergleich aufgenommen.

5.3.1 Mittlerer Hohlraumanteil und spezifische Oberfliche
Mittlerer Hohlraumanteil

Der mittlere Hohlraumanteil entspricht in regellos angeordneten Schiittungen dem mittle-
ren freien Stromungsquerschnitt. Er bestimmt folglich die mittlere Geschwindigkeit in der
Schiittung und ist wesentlich bei der Interpretation der Druckverlustwerte.

Fiir eine unendlich ausgedehnte Kugelschiittung ergibt sich ein mittlerer Hohlraumanteil ¢,,
von 0.38. Die Erh6hung des Hohlraumanteils im Wandbereich schiittungsgefiillter Rohre hebt
je nach Verhiltnis Kugel- bzw. Partikeldurchmesser zu Rohrdurchmesser den mittleren Wert
des Hohlraumanteils geringfiigig an. Bei den vorgestellten 10 mm Glaskugeln ergibt sich aus
der Integration der radialen Verlidufe des Hohlraumanteils nach Gleichung 3.22 und 3.23 ein
mittlerer Wert von 0.415. Fiir die 8 und 5 mm Kugeln ist der WandeinfluB jeweils geringer
und der mittlere Hohlraumanteil des schiittungsgefiillten Rohres nihert sich dem der unend-
lich ausgedehnten Schiittung (s.Tab. 5.4).

Bei den untersuchten Raschigringen aus Metall und Keramik wurde der mittlere Hohlrau-
manteil in einem 500 mm langen Rohr mit Innendurchmesser von 50 mm durch Fiillen
mit Wasser und protokollieren der Gewichtszunahme bestimmt. Die Keramikringe liegen
mit einem Hohlraumanteil ,, von 0.65 bereits oberhalb dem der Kugelschiittungen und
lassen einen geringeren Druckverlust erwarten. Bei annidhernd gleichem duferem Durchmes-
ser und Linge ist der Hohlraumanteil bei Einsatz von Metallraschigringen nochmals erhéht
und in etwa doppelt so hoch wie der von Kugelschiittungen. Bei einer gegebenen mittle-
ren Leerrohrgeschwindigkeit im Zulauf bedeutet dies, da die Zwischenkorngeschwindigkeit
in Kugelschiittungen doppelt so hoch ist, wie in Metallraschigringschiittungen. Fiir den
Druckverlust sind erheblich geringere Werte zu erwarten. Im Hinblick auf den Einsatz als
Katalysator ist jedoch zu beachten, daB dieser Vorteil nur fiir oberflichenkontrollierte Reak-
tionen realisierbar ist. Bei Reaktionssytemen deren Umsatzverhalten durch die Masse des
angebotenen Katalysators bestimmt ist, fiihrt die Herabsetzung des mittleren Hohlrauman-
teils dazu, dafl der Reaktor entsprechend vergréfiert werden mufl, um vergleichbare Mengen
Katalysatormasse unterzubringen. Dann wird der Vorteil des reduzierten Druckverlusts wie-
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der aufgehoben.

Die Werte des mittleren Hohlraumanteils fiir regellos gebrochene Katalysatorhohl- und -
vollstringe wurden ebenfalls durch Protokollierung der Gewichtszunahme eines schiittungs-
gefiilllten Rohres bei Zugabe von Wasser gewonnen. Sie sind in Tabelle 5.4 aufgelistet.
Bei regellos gebrochenen Schiittungen ergeben sich immer wieder relativ kleine Partikel,
so dafl die Packungsdichte hoher und der Hohlraumanteil geringer als die von vergleichbaren
Schiittgiitern einheitlicher MaBe, z.B. Keramik-Raschigringe, sind.

Die monolithischen Strukturen und die gekreuzten Wellstrukturen zeichnen sich bis auf die
gekreuzte Wellstruktur aus Keramik aufgrund der geringen Wandstirke durch einen sehr
hohen Hohlraumanteil aus.

Der Hohlraumanteil der Fliigelstrukturen ist durch die Wandstirke und die Packungsdichte
der Fliigel bestimmt. Die untersuchten Strukturen weisen einen sehr hohen Hohlraumanteil
auf (siehe auch Abb. 4.11).

Hohlraumanteil des untersuchten Versuchsmaterials

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, [ = 11 mm 0.65
Raschigringe aus Edelstahl da = 10, di =9, | = 11 mm 0.85

regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, [=15mm | 0.59
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, [ = 15 mm 0.55

regellos gebrochene Katalysatorstrange dp = 5,/ = 11 mm 0.35
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 0.7
Metallmonolith (gewickelt) 0.89
Sulzer Katapack 0.87
Metallpackung eng 0.85
Metallpackung weit 0.9
Keramikpackung weit 0.63
Fliigelstruktur 1 0.95
Fliigelstruktur 3 0.94
Fliigelstruktur 6 weit 0.93
Fliigelstruktur 6 eng 0.91

Tab. 5.4: Mittlerer Hohlraumanteil der untersuchten Schiittungen und Formkérper
aus Gruppe 2.
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Spezifische Oberfliche

Die Werte fiir die spezifische Oberfliche folgen aus der gegebenen dufieren geometrischen
Oberfliche, die pro Reaktorvolumen zur Verfiigung steht (s. Tab. 5.5). Die Vergroferung
der Oberfliche durch die Oberflichenrauhigkeit wurde nicht erfaft. Ebenso wenig wurde
beriicksichtigt, ob die gesamte Oberfliche gleichmafig umstrémt wird und in vollem Mafle
am Stoff- bzw. Wirmeaustausch Gas-Feststoff beteiligt ist.

Die auf das Reaktorvolumen bezogene Reaktionsgeschwindigkeit ist bei den eingesetzten
Schalenkatalysatoren direkt proportional der spezifischen Oberfliche. Sie bestimmt damit
auch die pro Reaktorvolumen freigesetzte Warmemenge, die bei isothermer Reaktionsfiihrung
iiber die Rohrwand abgefiihrt werden muSf.

Bei den Kugelschiittungen gilt, daB mit kleiner werdendem Radius die spezifische Oberfliche
ansteigt. Die Hohlstringe bzw. Raschigringe bieten auch bei relativ grofien dZufleren Maflen
eine grofe spezifische Oberfliche.

Die monolithischen Strukturen besitzen aufgrund der kleinen Kanile die groBte spezifische
Oberfliche. Die enge gekreuzte Wellstruktur zeigt, daB bei entsprechend kleiner Ampli-
tude und Wellenlinge auch grofle spezifische Oberflichen realisierbar sind. Die spezifische
Oberfliche der weiten Packung (Keramikwellpackung und Sulzer Katapack) ist deutlich ge-
ringer.

Die spezifische Oberfliche der Fliigelstrukturen wird durch Anzahl und Abstand der Fliigel
bestimmt und ist durch unterschiedlich lange Distanzstiicke zwischen den Fliigeln leicht
variierbar. Die untersuchten Fliigelstrukturen waren alle relativ weit gepackt (Distanzstiicke
18 mm) und boten nur wenig Oberfliche. Lediglich die Fliigelstruktur 6 eng mit 9 mm
Distanzstiicken schlieBt mit einer spezifischen Oberfliche von 304 m?/m?® am unteren Bereich
der regellosen Kugelschiittung (Kugel 10 mm) an.

Im Hinblick auf die oberflichenkontrollierte Modellreaktion gilt, da8 mit steigender Oberfliche
die Freisetzung der Reaktionsenergie immer schneller erfolgt. Eine isotherme Fahrweise kann

folglich nur dann erreicht werden, wenn die radialen Wirmetransporteigenschaften entspre-

chend hoch sind. Bei den Untersuchungen zum Wirmetransportverhalten ist folglich nicht al-

leine der Absolutwert der Warmetransportparamter, sondern auch die Relation dieser Werte

zur spezifischen Oberfliche zu sehen.
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Spezifische Oberfliche des Versuchsmaterials

Glaskugel dp = 5 mm 744
Glaskugel dp = 8 mm 465
Glaskugel dp = 10 mm 372
Raschigring aus Keramik da = 10, di =6, [ = 11 mm 470
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di =9, | = 11 mm 555

regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, I = 15 mm | 563
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, [ = 15 mm 620

regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 549
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 2600
Metallmonolith (gewickelt) 2988
Sulzer Katapack 495
Metallpackung eng 1700
Metallpackung weit 780
Keramikpackung weit 590
Fliigelstruktur 1 97

Fliigelstruktur 3 120
Fliigelstruktur 6 weit 152
Fliigelstruktur 6 eng 304

Tab. 5.5: Spezifische Oberfliche der untersuchten Schiittungen und Formkérper aus
Gruppe 2.

103



Abb. 5.33: Sichtbarmachung der lokalen Strémungsvorgénge an einem Raschigring.
5.3.2 Strémungsform und Druckverlust
Stromungsform im schiittungsgefillten Rohr

Die Stromungsvorgénge innerhalb regellos gefiillter Rohre sind, wie bereits mehrfach erwéhnt,
durch die Umstrémung einzelner Schiittungskorper bestimmt. Das gleiche gilt fiir die Strémungs-
vorgiange im unmittelbaren Wandbereich. In Abbildung 5.33 ist ein einzelner Raschigring
dargestellt, an dem die durch die lokalen Stromungsvorgange in der Schiittung hervorgeru-
fene ortliche Verteilung der Oberflichenreaktionsgeschwindigkeit sichtbar gemacht wurden.
Deutlich zeigen sich die Auflagegebiete der benachbarten Schiittungskérper als helle Flichen
und die Gebiete guten Stoff- bzw. Wirmeiibergangs als dunkle Flichen.

In den Abbildungen 5.34 und 5.35 werden lokale Stromungsvorgéinge an der Rohrwand ge-
zeigt. Die hellen Stellen sind die Kontaktpunkte Schiittung-Wand und die dunklen Gebiete
die Abl6segebiete hinter den einzelnen Schiittungskérpern. Auch hier zeigen sich deutlich

die uneinheitlichen Strémungsvorginge in schiittungsgefiillten Rohren.

Messungen mit der Hitzdrahtanemometersonde unterhalb der Schiittung verdeutlichen die
zeitlichen Schwankungen. In Abbildung 5.36 ist der zeitliche Verlauf der Geschwindigkeit fiir
einen Zeitraum von 10 sec unterhalb einer Schiittung und bei etwas geringerer Geschwindig-
keit im Leerrohr dargestellt. Aufgenommen wurden 400 Mefiwerte. Im leeren Rohr ergeben
sich Schwankungen von +3% wihrend im schiittungsgefiillten Rohren zeitliche Anderungen
in der Gréfenordnung von +20% auftreten.
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Abb. 5.34: Sichtbarmachung der lokalen Strémungsvorginge an der Rohrwand fiir
eine Kugelschiittung.

Abb. 5.35: Sichtbarmachung der lokalen Strémungsvorginge an der Rohrwand fiir
eine Raschigringschiittung.
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Abb. 5.36: Zeitliche Anderung der Geschwindigkeit unterhalb von Schiittungen (obe-
res Signal) und im Leerrohr (unteres Signal).

Die unregelmifiigen Strémungsvorginge bedingen einen hohen Druckverlust, da die stetigen
Umlenkungen und Beschleunigungen einen hohen Energieeintrag erfordern. Sie erméglichen
aber auch einen relativ guten radialen Warme- bzw. Stofftransport (s.Kap. 5.3.3).

Trotz der sehr unregelmifBigen lokalen Stréomungsvorginge ergeben sich regelmiBige Ge-
schwindigkeitsprofile in radialer Richtung, wenn man iiber der Zeit und iiber den Umfang
mittelt. Der radiale Verlauf dieser Geschwindigkeitsverteilung ist fiir regellose Schiittungen
(Kugelschiittung, regellos angeordnete Raschigringschiittung usw.) mit dem radialen Ver-
lauf der Hohlraumverteilung bzw. der frei durchstrombaren Querschnittsfliche korreliert.
Wie in Kapitel 3.3.1 gezeigt, ist der Hohlraumanteil von Schiittungen bei Punktkontakt
Wand-Schiittung eins. Der radiale Ubergang vom Wert eins auf den mittleren Wert im
Rohrzentrum ist durch die Partikelform und den Partikeldurchmesser bestimmt. Wesent-
lich ist, dal im Wandbereich durch den erhéhten Hohlraumanteil immer ein erniedrigter
Strémungswiderstand vorliegt und die Strémung im Wandbereich dementsprechend durch-
bricht. Fiir Kugel- und Strangschiittung liegen Messungen der iiber den Umfang gemittelten
radialen Geschwindigkeitsverlaufe vor (s.Abb. 5.37). Die Mefisonde befand sich jeweils 5mm
unterhalb der Schiittung.

Es zeigt sich, daB die Strémungsvorginge durch den radialen Verlauf der Hohlraumvertei-
lung bestimmt sind (s. Verlauf der Hohlraumverteilung in Abb. 3.7, S. 29). Es ergibt
sich ein Strémungsmaximum im Wandbereich und ein Minimalwert im Rohrzentrum. Dar-
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Abb. 5.37: Verlauf der Geschwindigkeit unterhalb einer 8 mm Kugelschiittung (*, *
Mefwerte, — — — Mefiwertinterpolation) und der regellos gebrochenen Strangschiittung
mit dp = 5 mm und [ = 11 mm (7,7 MeBwerte, — Mef wertinterpolation) in einem
50 mm Rohr.

aus resultiert auch ein unterschiedliches Verweilzeitverhalten des Fluids. In Kapitel 5.3.6
wird gezeigt, dafl eine geeignete Modellbildung nur unter Beriicksichtigung dieses Verhaltens
méglich ist. Die Unterschiede im Verweilzeitverhalten sind umso ausgeprégter , je grofer der
Unterschied zwischen mittlerem Hohlraumanteil im Rohrzentrum und dem Hohlraumanteil
im Wandbereich ist und je groBer der radiale Bereich des Strémungsdurchbruchs ist. Bei
kleinen Partikeln erfolgt der Ubergang vom Hohlraumanteil eins auf den mittlerem Wert
sehr rasch und der radiale Bereich des Wandeinflules ist relativ gering. Die Bedeutung der
Randgingigkeit nimmt mit kleiner werdendem Verhaltniss d,,/dRg ab.

Zusammenfassend seien folgende Punkte festgehalten.
o Die lokalen Strémungsvorginge sind durch stetige Umlenkungen und Beschleunigun-
gen gekennzeichnet.

e iiber den Umfang gemittelte Geschwindigkeiten sind in regellosen Schiittungen durch
den radialen Veilauf der iiber den Umfang gemittelten Hohlraumverteilung bestimmt.
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Durchstrémung der Formkérper

Die Durchstrémung der untersuchten Monolithstrukturen mit parallelen Rechteckkanilen
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, da$ fiir Kanalmonolithe
ein konvektiver Queraustausch véllig fehlt, wihrend er bei den Wellstrukturen nur in je-
weils einer Ebene stattfindet. Es ist deshalb iiblich, kiirzere Wellstrukturpakete jeweils um
90° verdreht nacheinander anzuordnen. So wurde auch bei den nachstehend beschriebenen
Versuchen verfahren.

Genauer betrachtet werden soll im folgenden die Stromungsform in der Fliigelstruktur 6.
Im Gegensatz zu den anderen Strukturen besitzt sie den bereits in Abschnitt 4.2 erwahn-
ten symmetrischen Verlauf mit sechs aufeinander abrollenden Wirbelzopfen. Diese Wir-
belzdpfe ergeben einen gerichteten radialen konvektiven Transportmechanismus. Eine Auf-
sicht zeigt die Drehrichtung der einzelnen Wirbel (Abb. 5.38). Mit einer doppelten Linie
sind die Wandbereiche markiert, auf die die Strémung aufprallt, die drei unmarkierten Be-
reiche sind stromungsabgewandt. Im Experiment wurde die Reaktorwand mit Papier belegt
und zunidchst mit einer NHz-Markierung im Zulauf gearbeitet, die gleichmifig iiber den
Stromungsquerschnitt verteilt war. Die Abwicklung des Papiers (Abb. 5.39) zeigt sehr deut-
lich die stromungszugewandten und strémungsabgewandten Bereiche. In einem weiteren
Versuch wurde NH3 punktférmig zwischen zwei Wirbel aufgegeben (Punkt A in Abb. 5.38).
Die Abwicklung der Rohrwand (s.Abb. 5.40) zeigt diesmal, dal durch die punktférmige Zu-
gabe bei der gegebenen Drehrichtung der Wirbel zunachst nur zwei Bereiche erreicht werden.
Erst nach ca. 7 Fliigelelementen ist auch der Eintrag in die verbleibenden Wirbel so gro8,
daB auch dort NHj3 an den strémungszugewandten Wandbereich vermehrt iibertragen werden
kann.

Druckverlust der Formkérper

Zum Vergleich der einzelnen Schiittungen und Strukturen wurden Druckverlustwerte bei
einer Belastung von 1 kg/m?sec und 0.5 kg/m?*sec (entspricht einer Leerrohrgeschwindigkeit
bei Normalbedingungen von 0.86 und 0.43 m/sec) aufgenommen. In Tabelle 5.6 und 5.7 sind
die gemessenen Daten zusammengestellt.

Bestimmend fiir den Druckverlust sind die Stromungsvorginge. Wihrend in regellosen
Schiittungen, wie in Kapitel 5.3.2 gezeigt, die Stromung durch ungerichtete Beschleunigun-
gen und Fluktuationen gekennzeichnet ist, ist in den Formk&rpern die Strémung gerich-
tet. Dementsprechend niedrig sind die Druckverlustwerte. Bei der Kugelschiittung gilt, da
mit abnehmendem Radius der Druckverlust sehr stark ansteigt. Da der Hohlraumanteil
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Markierungspunkt A
in Versuch 2

€

O

Abb. 5.38: Aufsicht auf die Strémungsform in der Fliigelstruktur 6.

360  Ofgrd)

Abb. 5.39: Darstelling der strémungszu- und abgewandten Rohrwandbereiche durch
die Sichtbarmachung bei einheitlicher NHi-Konzentration im Zulauf.
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Abb. 5.40: Darstellung der stromungszu- und abgewandten Rohrwandbereiche
durch die Sichtbarmachung bei NH3-Eindiisung im Wandbereich (Punkt a in Abbil-
dung 5.38).
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| Druckverlust bei 1.0 kg/m”sec im mbar/mschattung

[ Glaskugel dp = 5 mm 42
Glaskugel dp = 8 mm 23
Glaskugel dp = 10 mm 17
Raschigring aus Keramik da = 10, di =6, [ = 11 mm 12
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di =9, [ = 11 mm 5
regellos gebrochene Hohlzylinder da =9, di =4.5, I = 15 mm | 17
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, I=15mm 22
regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 49
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 5.5
Metallmonolith (gewickelt) 6.0
Sulzer Katapack 5.1
Metallpackung eng 5.9
Metallpackung weit 48
Keramikpackung weit 8.1
Fliigelstruktur 1 2.1
Fliigelstruktur 3 2.5
Fliigelstruktur 6 weit 25
Fliigelstruktur 6 eng 3.9
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Tab. 5.6: Druckverlustwerte in mbar/mscpztung bei einer Belastung von lkg/m3sec.

annihernd unabhingig vom Kugelradius ist, 1aBt sich dies nur durch die groBere Anzahl an
Umlenkungen sowie die zunehmende spezifische Oberfliche erkliren.
Die Raschigringe weisen gegeniiber den Kugeln einen erhéhten Hohlraumanteil auf, insbe-
sondere die Metall-Raschigringschiittung mit einem Hohlraumanteil von 85%. Unter der
Voraussetzung einer isotropen Hohlraumverteilung bedeutet dies, da die Zwischenkornge-
schwindigkeit abfallt und der Druckverlust niedriger wird. Fiir die Metall-Raschigringe ergibt

sich ein Druckverlustwert, der in der GréBenordnung der Formkérper liegt.

Bei den regellos gebrochenen Strukturen steigt der Druckverlust aufgrund der vielen kleinen
Schiittgutpartikel, die den Hohlraumanteil im Vergleich zur Keramik-Raschigringschiittung
herabsetzen, wieder an. Den héchsten Druckverlust weisen die regellos gebrochene Strangschiittung
auf, weil der Hohlraumanteil sehr gering ist und die Partikel relativ klein sind.

Die Formkérper weisen gegeniiber den regellosen Schiittungen (bis auf die Metall- Raschig-
ringschiittung) deutlich reduzierte Druckverlustwerte auf.
Die Fliigelstrukturen sind im Druckverlust nochmals geringer. Dies liegt hauptsichlich an
der geringen spezifischen Oberfliche und dem sehr hohen Hohlraumanteil.

Zusammenfassend gilt, daB eine Reduzierung des Druckverlusts im Falle regelloser Schiittun-




Druckverlust bei 0.5 kg/m?sec in mbar/mschittung

Glaskugel dp = 5 mm 15
Glaskugel dp = 8 mm 9
Glaskugel dp = 10 mm 7
Raschigring aus Keramik da = 10, di = 6, | = 11 mm 3.9
Raschigring aus Edelstahl da = 10, di =9, | = 11 mm 1.5

regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9, di = 4.5, | =15 mm | 5.1
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9, di = 3.5, [ = 15 mm 6.6

regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 14
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 2.1
Metallmonolith (gewickelt) 2.7
Sulzer Katapack 2.9
Metallpackung eng 3.1
Metallpackung weit 2.6
Keramikpackung weit 3.4
Fliigelstruktur 1 0.9
Fliigelstruktur 3 1.0
Fliigelstruktur 6 weit 141
Fliigelstruktur 6 eng 1.8

Tab. 5.7: Druckverlustwerte in mbar/mschittuny bei einer Belastung von 0.5kg/m?sec.

gen durch die Erh6hung des Hohlraumanteils erfolgen kann. Eine sehr gute Alternative ist der
Einsatz von Formkérpern mit gerichteten Konvektionsstromen, die gegeniiber den herkomm-
lichen Schiittungen zu einer Reduzierung des Druckverlust um mindestens den Faktor 5
fiihren.

5.3.3 Radiale Warmetransportparameter

Zur Beschreibung des radialen Warmetransports wurden die zwei Paramter A, (effektive ra-
diale Wiarmeleitfihigkeit) und a,, (Wandwirmeiibergangskoeffizient) bestimmt (genaue De-
finition und Bestimmung der Werte siehe Kap. 3.4.1). Die Werte A, und a,, wurden bei den
zwei bereits aufgefiihrten Belastungen von 1kg/m?sec und 0.5kg/m?sec ermittelt (s. 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 Strémungsverteilung, wie sie in Schiittungen beobachtet
wird (s.Kap. 5.3.2), beriicksichtigt werden [11]. In der vorliegenden Arbeit wurde jedoch ein
direkter Vergleich aller im Einsatz befindlichen Schiittungen und Formkérper angestrebt, so
daB unabhingig von den realen Strémungsvorgingen bei allen Auswertungen ein Pfropfen-
strémungsmodell herangezogen wurde. Die resultierenden Wirmetransportparameter bein-

112



wirmetransportparameter A, in W/mK | a, in W/m?’K
Glaskugel dp = 5 mm 0.72 291.5
Glaskugel dp = 8 mm 1.03 220.0
Glaskugel dp = 10 mm 1.1 176.0
Raschigring aus Keramik da = 10,di = 6,/ = 11 mm 1.7 171.
Raschigring aus Edelstahl da = 10,di = 9,! = 11 mm 1.8 181.
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9,di = 4.5,/ = 15 mm 1.56 168.0
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9,di = 3.5, = 15 mm 1.6 175.
regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 1.7 234.5
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 0.21 85.
Metallmonolith (gewickelt) 0.29 76.0
Sulzer Katapack 1.75 161.
Metallpackung eng 1.79 156.
Metallpackung weit 1.57 132.
Keramikpackung weit 1.51 117.
Fliigelstruktur 1 0.5 101.
Fliigelstruktur 3 1.1 121.
Fliigelstruktur 6 weit 1.61 129.
Fliigelstruktur 6 eng 1T 135.

Tab. 5.8: Wirmetransportparmeter A, in W/mK und a,, in W/m?K bei einer Bela-

stung von 1.0kg/m?sec.

halten als effektive Gréflen somit auch im Falle der gekreuzten Wellstrukturen bzw. der
Fliigelstrukturen die iiber die Konvektion iibertragene Wirmemenge. Die Ubertragbarkeit
der gefundenen Parameter auf andere Versuchsanordnung ist damit eingeschrinkt, jedoch
ein direkter Vergleich aller durchgefiihrten Versuche in dieser Versuchsanlage moglich.

Beispielhaft wurde fiir die Kugel und Strangschiittung, fiir die zuverlissige Aussagen zu den
Geschwindigkeitsprofilen vorliegen, eine Bestimmung der Wirmetransportparmeter unter
Beriicksichtigung der radialen Verteilung der axialen Strémungskomponente vorgenommen
(s. Tab. 5.10). In der gegebenen Versuchsanordnung resultieren erniedrigte Transportpara-
meter. Eine detaillierte Gegeniiberstellung der so gefundenen Werte mit denen des Pfrop-
fenstromungsmodells findet sich in [11].

Die Kugelschiittungen weisen einen relativ hohen Wandwirmeiibergangskoeffizienten bei ver-
gleichsweise niedrigen radialen Wirmeleitfahigkeiten auf. Interessant ist, dafi mit abnehmen-
dem Kugelradius der Wandwirmeiibergangskoeffizient zunimmt und und die effektive radiale
Wairmeleitfihigkeit abnimmt. Physikalisch erkliren lafit sich dies anhand der Strémungs-
vorgidnge. Kleinc Durchmesser fiihren zu vielen Kontaktstellen Kugel Rohrwand und ent-
sprechenden Ablésegebieten mit erhéhtem Wirmetransport. Die Strémungsform innerhalb
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| Wirmetransportparameter A; in W/mK | a,, in W/m?K
["Glaskugel dp = 5 mm 0.52 193.
Glaskugel dp = 8 mm 0.74 180.
Glaskugel dp = 10 mm 0.76 134.
Raschigring aus Keramik da = 10,di = 6,/ = 11 mm 1.05 106.
Raschigring aus Edelstahl da = 10,di = 9,/ = 11 mm 11 114.
regellos gebrochene Hohlzylinder da = 9,di = 4.5,/ = 15 mm 0.98 101.
regellos gebrochene Hohlsterne da = 9,di = 3.5, = 15 mm 0.94 95.
regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 1.4 199
Monolith (Kordierit) quadratische Kanile 0.19 58.
Metallmonolith (gewickelt) 0.22 45.0
Sulzer Katapack 1.25 123.
Metallpackung eng 1.30 129.
Metallpackung weit 12 98.
Keramikpackung weit 1.1 84.
Fliigelstruktur 1 0.45 77.
Fliigelstruktur 3 0.87 88.
Fliigelstruktur 6 weit 1.34 101.
Fliigelstruktur 6 eng 1.39 107.

Tab. 5.9: Wirmetransportparmeter A, in W/mK und a,, in W/m2K bei einer Bela-

stung von 0.5kg/m?sec.

[ Warmetransportparameter bei 1.0 kg/m”sec und 0.5 kg/m*sec | A, in W/mK [ a, in W/m*K
Glaskugel dp = 5 mm 0.6 0.40 233. 160.
Glaskugel dp = 8 mm 0.7 0.53 170. 155.
Glaskugel dp = 10 mm 0.71 0.67 160. 122.
regellos gebrochene Katalysatorstringe dp = 5,1 = 11 mm 1.2 1.1 160. 134.

Tab. 5.10: Wirmetransportparmeter A, in W/mK und a,, in W/m?K bei einer Bela-
stung von 1.0 kg/m?sec bzw. 0.5 kg/m?*sec unter Beriicksichtigung des randgéngigen

Stromungsprofils.
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der Schiittung ist durch die Umstrémung der einzelnen Kugeln gekennzeichnet und kann
vereinfacht auch als Flechtstrémung [32] aufgefafit werden. Bei kleinen Kugeln benétigt da-
bei ein Stromfaden aus dem Rohrzentrum wesentlich mehr Umlenkungen bis die Rohrwand
erreicht ist als dies bei grofieren Kugeln der Fall ist. Resultierend ergibt sich eine schlechtere
radiale Wiarmeleitfahigkeit.

Interessant ist der nachstehende Vergleich des Wiarmedurchgangskoeffizienten nach Glei-
chung 3.6. Betrachtet werden die Werte bei einer Belastung von 1 kg/m?s. Fiir die 10 und
5 mm Kugel ergeben sich dabei Werte in der gleichen GroBenordnung, so daf§ vergleichbare
Wirmestrome iibertragen werden kénnen. Die 10 mm Kugeln besitzen dabei Einzelwi-
derstinde gleicher GréBe, wihrend bei den 5 mm Kugeln der Hauptwiderstand innerhalb
der Schiittung liegt. Bei letzteren ergeben sich daher sehr ausgeprigte radiale Temperatur-
unterschiede in der Schiittung.

Usmm—Kuget = (1/291.5+ 0.025/(4-0.72))”" = (0.0034 + 0.0087)"" = 83W/m?K  (5.6)

Uromm—Kugel = (1/176 + 0.025/(4- 1.1))™" = (0.0057 + 0.0058)~! = 88W/m*K  (5.7)

Die Raschigringschiittung und die regellos gebrochenen Hohlkérper sind in der radialen
Wairmeleitfihigkeit deutlich besser als die Kugelschiittung, in den Wandwirmeiibergangs-
koeffizienten schlechter. Insgesamt ergibt sich jedoch ein gegeniiber den Kugelschiittungen
erhohter Wiarmedurchgangskoeffizient (s.Gl. 5.10).

Usmm~—Kugel = (0.0045 4+ 0.0061)™" = 94.W/m?K (5.8)
URaschig—Keramik = (0.0058 +0.0037)~" = 105.W/m*K (5.9)
URaschig—Metatt = (0.0055 + 0.0035)~" = 111.W/m*K (5.10)

Ein besserer Wiarmetransport ist durch die regellos gebrochenen Katalysatorstringe gegeben.
Diese weisen mit die héchsten Werte auf und bieten somit die Voraussetzung fiir den besten
radialen Wirmetransport. Erkauft wird dies durch den h6chsten Druckabfall.

Die monolithischen Strukturen sind sowohl durch schlechte radiale Wiarmeleitfahigkeiten
als auch durch niedrige Wandwirmeiibergangskoeffizienten gekennzeichnet und fiir einen
isothermen Reaktionsbetrieb ungeeignet. Die Fliigelstrukturen 1 und 3 besitzen nur magige
Wirmetransportparameter.
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Fiir alle iibrigen Strukturen gilt, daB durch die gerichtete Konvektion der radiale Transport
sehr gut ist. Es ergeben sich entsprechen hohe Werte fiir die radiale Warmeleitfahigkeit.
Nicht so gut wie in den Schiittungen ist der Wirmetransport im wandnahen Bereich. In den
regellosen Schiittungen kommt es durch die Kontaktpunkte Schiittung Wand zu Leitungsef-
fekten und stromabwirts dieser Kontaktpunkte (s.Kap. 5.3.2 und Abb. 5.34, 5.35) zur Wir-
belbildung mit guten konvektiven Transportmechanismen. Bei den Formkéorpern sind diese
Kontaktpunkte nicht gegeben. Dennoch zeigt sich bei der Betrachtung der Durchgangsko-
effizienten z.B. der Sulzer Struktur Katapack mit U = 105W/m?K und der Fliigelstruktur
6 eng mit U = 95W/m?K, daB diese Summenwerte bereits oberhalb dem der regellosen
Kugelschiittung liegen.

Wenn auch nur bei jeweils zwei Geschwindigkeiten Warmetransportparameter aufgenommen
wurden, so lifit sich dennoch tendenziell erkennen, da die Abhangigkeit der Warmetranspor-
teigenschaften von der Gasgeschwindigkeit fiir die Strukturen geringer ausfillt. Die radialen
Transporteigenschaften in den regellosen Schiittungen sind durch die Verwirbelungen inner-
halb der Schiittung bedingt, die mit steigender mittlerer Belastung deutlich zunehmen. Dies
wird auch durch die Druckverlustwerte bestitigt, die bei den regellosen Schiittungen starker
von der Geschwindigkeit abhingen als bei den Strukturen.

5.3.4 Reaktorverhalten der ausgewéhlten Schiittung und der Formkérper

Fiir die Untersuchungen zum Reaktorverhalten wurden die regellos gebrochene Strangschiit-
tung, die Sulzerpackung Katapack und die Fliigelstruktur 6 ausgewihlt. Das Trégermaterial
der Strangschiittung ist Kordierit, wihrend die Sulzerpackung und die Fliigelstruktur aus
Metall gefertigt sind. Die Herstellung der regellos gebrochenen Katalysatorstringe erfolgte
in der BASF AG, ebenfalls die katalytische Beschichtung der metallischen Formkérper. Es
wurde jeweils der gleiche Katalysator aufgetragen.

Das bereits in Kapitel 2.2 angesprochene Ziel der Untersuchungen war, die durch die Reakti-
onsenergie freigesetzte Warme moglichst schnell iiber die Reaktorwand abzufiihren; die Tem-
peraturiiberh6hung im Reaktor sollte so gering wie moglich bleiben. Aufgenommen wurden
(s.Kap. 3.5) der radiale Verlauf der Temperatur und der Konzentration an unterschiedlichen
axialen Positionen (MeBebene 1-7) und die iiber die Rohrwand abgefiihrte Warmemenge pro
Reaktionsblock.
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Versuche mit der regellos gebrochenen Strangschiittung

Ein vollstindiger Umsatz von Propen war mit der Strangschiittung bei folgenden Betriebs-
bedingungen gewdhrleistet:

Kiihl- und Zulauftemperatur in °C 160
Leerrohrgeschwindigkeit in m/sec 0.77
Konzentration Propen im Zulauf gr/kg 1.8
bzw. adiabate Temperaturerh6hung in °C | 83

Tab. 5.11: Betriebsbedingungen fiir Versuch 1.

Die Meflergebnisse sind in Abb. 5.41 und Tab. 5.13 aufgefiihrt.

In Abbildung 5.41 sind im linken Diagramm die radialen Temperaturverliufe und im rechten
Diagramm die radialen Konzentrationsverldufe an den unterschiedlichen Mefiebenen darge-
stellt. Die Zuordnung der MeBebenen zu den entsprechenden Symbolen erfolgt in Tabelle 5.12
und gilt fiir alle weiterfolgenden Darstellungen ebenfalls. In der Zulaufebene (O, O) befinden
sich zwei Thermoelemente, die ein ausgeglichenes Temperaturfeld zeigen. Die MeBebene un-
terhalb des ersten Reaktionsblocks (<, ) zeigt, daB bei den gegebenen Betriebsbedingungen
bereits nach 10 cm Reaktorlinge ca. 80% Propen umgesetzt wurde. Dementsprechend steigt
die Temperatur in der Schiittung an. Die Maximaltemperatur im Rohrzentrum liegt nur ge-
ringfiigig (12°C’) unter der adiabaten Temperaturerhhung von 83°C. Eine kontrollierte
Reaktionsfiihrung ist unter diesen Bedingungen nicht gegeben. Die weiteren Reaktionsab-
schnitte sind durch das vollstindige Abreagieren und dem Abkiihlen des Gases gekennzeich-
net. Die Austrittstemperatur des Gases liegt 6°C oberhalb der Zulauf- und Kiihltemperatur.
Der iiber die Rohrwand abgefiihrte Wirmestrom und der durch die Reaktion erzeugte Strom
ist in Tabelle 5.13 aufgefiihrt. Deutlich erkennbar ist, daB im ersten Reaktionsblock sehr viel
mehr Wirme freigesetzt wird als iiber die Wand abgefiihrt werden kann. Die Differenz der
Energiestrome findet sich in der Erwdrmung des Reaktionsgases wieder. In den folgenden
Reaktorbldcken ist der abgefiihrte Wirmestrom jeweils grofer als der erzeugte Wirmestrom.
Der erwirmte Reaktionsgasstrom gibt seine Wirme an die Rohrwand ab und kiihlt ab.

Es wurden weitere Versuche durchgefiihrt, um zu untersuchen, ob eine geeignete Tempe-
raturkontrolle durch Anderug der Betriebsparameter moglich ist. Versuch 2 und 3 zeigen
bei sonst gleiche Betriebsbedingungen (s.Tab 5.14) den Einflufi der Reduzierung des Pro-
penanteils im Einlauf. Fiir den Versuch 2 mit 1.6 gr/kg Propen im Zulauf erreicht die
Temperaturiiberhohung 86% der adiabaten Temperaturerhéhung. Mit nur 0.44 gr/kg Pro-
pen im Zulauf ergibt sich eine wesentlich niedrigere Maximaltemperaturen. Dennoch gilt
auch bei dieser geringen Zulaufkonzentration, daB die Temperaturiiberhdhung bereits 71%
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Abb. 5.41: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an unterschiedlichen

MeBebebenen, Versuch 1, Strangschiittung, (s.Tab. 5.12).

MeBebene 1 (Zulauf in den Inertblock vor der Reaktionszone)

nicht aufgefiihrt

MeBebene 2 (Zulauf in den Reaktionsblock 1) 0,00
MefBebene 3 (Zulauf in den Reaktionsblock 2) 0,0,0
MeBebene 4 (Zulauf in den Reaktionsblock 3) O,
MeBebene 5 (Zulauf in den Reaktionsblock 4) DAD
MeBebene 6 (Zulauf in den Reaktionsblock 5) v,V,V
MeBebene 7 (Zulauf in den Inertblock nach der Reaktionszone) +, +, +
MeBebene 8 (Auslauf aus dem Inertblock nach der Reaktionszone) XXX

Tab. 5.12: Symbole und Zuordnung zu den Meflebenen 1-7 .
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J/sec | freigesetzte Reaktionswiarme | abgefiihrte Wirme
Block 1 Inert 0.0
Block 2 104. 12.
Block 3 32. 62.
Block 4 5. 34.
Block 5 0. 12.
Block 6 0. 9.
Block 7 0. 5.
Summe 141. 134.

Tab. 5.13: Freigesetzte Reaktionswirme und abgefiihrte Warme pro Reaktionsblock
(Versuch 1).

Kiihl- und Zulauftemperatur in °C 165
Leerrohrgeschwindigkeit in m/sec 0.5
Konzentration Propen im Zulauf Versuch 1 gr/kg 1.6

bzw. adiabate Temperaturerh6hung in Versuch 1 °C' | 74.
Konzentration Propen im Zulauf Versuch 2 gr/kg 0.44
bzw. adiabate Temperaturerhdhung in Versuch 2 °C | 21.

Tab. 5.14: Betriebsbedingungen fiir Versuch 2 und 3.

der adiabaten Temperaturerhéhung erreicht. Wiederum ist die Reaktion so schnell, da8 die
freigesetzte Reaktionsenergie nicht rasch genug abgefiihrt werden kann.

Da mit der regellos gebrochenen Strangschiittung bereits die Schiittung zum Einsatz kam, die
die besten radialen Transporteigenschaften aufweist, ist eine Kontrolle der Maximaltempera-
tur nur durch eine Reduzierung der Reaktionsgeschwindigkeit realisierbar. Eine Moglichkeit,
wie sie in der Industrie auch sehr hiufig angewandt wird, ist die Verdiinnung des Katalysators
mit Inertmaterial. Abbildung 5.42 zeigt die Versuchsergebnisse, wenn die Schiittung zu 50%
aus Inertmaterial besteht (Betriebsdaten s. Tab 5.15). Der Reaktionsbereich erstreckt sich
nun iiber mehrere Reaktionsblécke und die erzeugte Wirme pro Reaktionsblock ist deutlich
geringer (s.Tab. 5.16). Die Maximaltemperatur bleibt in etwa 50°C unterhalb der adiabaten
Temperaturerhdhung. Die benétigte Reaktorlinge bis zum Vollumsatz ist ca. 2 mal so lang
wie fiir den nicht verdiinnten Katalysator. Dies ist im Falle der regellosen Strangschiittung
besonders gravierend, da der Druckverlust pro Meter Schiittung fiir die regellos gebrochenen
Stringe den héchsten Wert aufweist.

Zwei weitere Moglichkeiten der EinfluBnahme (Variation der Kiihl- und Zulauftemperatur
bzw. des Massendurchsatzes des Reaktionsgases) sollen kurz diskutiert werden. Die Her-
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Kiihl- und Zulauftemperatur in °C 155
Leerrohrgeschwindigkeit in m/sec 0.77
Konzentration Propen im Zulauf gr/kg 1.97
bzw. adiabate Temperaturerhéhung in °C | 91

Tab. 5.15: Betriebsbedingungen fiir Versuch 3, (50% Inert, 50% Katalysator).
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Abb. 5.42: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an unterschiedlichen
MeBebebenen, Versuch 4, 50% Strangkatalysator, 50% Inertmaterial, (s.Tab. 5.12).

J/sec | freigesetzte Reaktionswirme | abgefiihrte Wirme
Block 1 Inert 0.0
Block 2 30. 4.
Block 3 56. 37.
Block 4 29. 35.
Block 5 42. 51.
Block 6 0. 25.
Block 7 0. 9.
Summe 157. 161.

Tab. 5.16: Freigesetzte Reaktionswirme und abgefiihrte Warme pro Reaktionsblock
(Versuch 4).
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absetzung der Kiihl- bzw. Zulauftemperatur fiihrt dazu, daf§ die Reaktionszone geringfiigig
weiter in den Reaktor hineinwandert. Mit dem Ziinden der Reaktion erfolgt jedoch dann
erneut der starke Temperaturanstieg. Eine Variation des Massendurchsatzes des Reaktions-
gases liefert fiir den Fall einer Reduzierung deutlich schlechtere Ergebnisse. Die Herabsetzung
der Stromungsgeschwindigkeit fiihrt zu einer Herabsetzung der Wiarmetransportparameter
bei gleichzeitiger Erhhung der Verweilzeit des Reaktionsgases. Eine Erhohung des Massen-
flusses war in der Anlage nicht méglich. Prinzipiell wiirden sich dadurch bessere Reakti-
onsbedingungen ergeben, da die Warmetransportparameter steigen und die Verweilzeit des
Gases herabgesetz wird. Wesentlicher und limitierender Faktor dieser Vorgehensweise ist die
starke Erhéhung des Druckverlusts, da dieser quadratisch mit der Leerrohrgeschwindigkeit
ansteigt.

Soll der Rohrdurchmesser beibehalten werden, so liegt die einzige sinnvolle Alternative darin,
die spezifische Oberfliche des Katalysators zu reduzieren, d.h. zu gréfleren Katalysatorpar-
tikeln, vorzugsweise grofien Ringen iiberzugehen.

Katalysatorstrukturen

Mit dem zweitem Katalysator, der Sulzer Packung Katapack, wurde bei gleichen Betriebsbe-
dingungen wie in Versuch 1 (s.Tab. 5.11) ein weiteres Experiment durchgefiihrt. Die Packung
weist eine vergleichbare spezifische Oberfliche, sprich Reaktionsgeschwindigkeit, wie die re-
gellose Strangschiittung auf. Dies wird bei der Betrachtung der radialen Konzentrations-
verldufe in Abbildung 5.43 bestétigt. Die Wirmetransporteigenschaften waren beziiglich der
effektiven radialen Wirmeleitfiahigkeit ebenfalls gut, lediglich der Wandwirmeiibergangsko-
effizient war schlechter. Insgesamt ergibt sich bei einer leicht reduzierten Maximaltemperatur
ein dhnliches Reaktorverhalten wie fiir Versuch 1. Im Reaktionsblock 1 wird die Wéarme so
schnell frei gesetzt, dafi die Wirmeabfuhr iiber die Reaktorwand nicht ausreicht um das Gas
zu kiihlen. In den anschlieBenden Blocken wird das Reaktionsgas vollstindig umgesetzt und
der Gasstrom abgekiihlt. Auch hier ist eine geeignete Kontrolle der Maximaltemperatur
nicht méglich. Besonderer Vorteil jedoch ist der um den Faktor 8 reduzierte Druckverlust.
Eine Erhohung des Massenstromes oder eine Inertisierung des Katalysators ist in diesem
Druckbereich jederzeit moglich.

Die Fliigelstruktur 6 bietet aufgrund ihrer Bauweise eine Moglichkeit die spezifische Oberfliche
sehr schnell zu variieren. Beim Aufbau sind nur unterschiedlich lange Distanzstiicke zwi-
schen den Fliigelstrukturen einzubauen. Die radialen Transporteigenschaften bleiben dabei
anndhernd erhalten.

Vorversuche mit den Fliigelstrukturen ergaben, daf der aufgetragene Katalysator deutlich
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Abb. 5.43: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an unterschiedlichen
MefBebebenen, Versuch 5, Sulzer Katapack, (s.Tab. 5.12).

Kiihl- und Zulauftemperatur in °C 210.
Leerrohrgeschwindigkeit in m/sec 0.84
Konzentration Propen im Zulauf gr/kg 1.6
bzw. adiabate Temperaturerh6hung in °C 74

Tab. 5.17: Betriebsbedingungen fiir Versuch 6 (Fliigelstruktur).

andere Eigenschaften aufwies. Vollumsatz konnte mit diesen Strukturen erst bei einer Zulauf-
und Kiihltemperatur oberhalb von 200 °C erreicht werden. Bei einer solchen Erhéhung der
Aktivierungsenergie ist die Temperaturabhingigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit deutlich
ausgeprigter. Die Selbstbeschleunigung der Reaktion durch die Freisetzung der Reakti-
onswirme ist damit hoher als bei der Sulzer-Packung bzw. bei den regellos gebrochenen
Katalysatorstringen, so daB eine Kontrolle der Maximaltemperatur erschwert ist. Unter
dieser Voraussetzung wurde in den ersten zwei Reaktionsblocken die Fliigelstruktur 6 in der
weiten Anordnung (spez. Oberfliche 152 m?/m®) und in den weiteren drei Reaktionsblécken
in der engen Anordnung (spez. Oberfliche 304 m?/m?® ) eingebaut. Abbildung 5.44 zeigt
die Versuchsergebnisse zu den Betriebsbedingungen in Tabelle 5.17.

Die Temperaturiiberhhung liegt mit 20.0°C deutlich unter dem Wert der adiabaten Tempe-
raturerhéhung und zeigt, daB eine gezielte Reaktionsfiihrung moglich ist. Fiir den Vollumsatz
war eine Reaktorlinge von 50 cm notwendig. Bei der verdiinnten regellosen Strangschiittung
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Abb. 5.44: Radialer Verlauf der Temperatur und Konzentration an unterschiedlichen
Meflebebenen, Versuch 6, Fliigelstruktur 6 mit értlich veranderlichem Fliigelabstand,
(s.Tab. 5.12).

waren dies 40 cm. Es ergeben sich damit Druckverluste von 1.05 mbar fiir die Fliigelstruktur
und 19.6 mbar fiir die verdiinnten Strangschiittung.

Offensichtlich ist diese Anordnung in der Lage, die gestellten Anforderungen einer Kontrolle
der Maximaltemperatur bei geringem Druckverlust zu erfiillen.

Zusammenfassung der Untersuchungen bei Ablauf der Totaloxidation

Die Oxidation von Propen an einem Palladiumkontakt ist eine schnelle oberflichenkontrol-
lierte Reaktion. Die Freisetzung der Reaktionswarme wird durch die angebotene spezifische
Oberfliche bestimmt. Fiir die betrachtete regellose Strangschiittung gilt, daB die Warme-
freisetzung immer rascher erfolgt als die Warmeabfuhr und die Temperatur in den Bereich
der adiabaten Temperaturerhdhung ansteigt. Dies gilt umso mehr fiir die iibrigen unter-
suchten Schiittungen, da deren radiale Transporieigenschaften bei vergleichbarer spezifischer
Oberfliche schlechtere Werte aufweisen als die Strangschiittung. Eine Kontrolle der Maxi-
maltemperatur ist, wie im Experiment gezeigt wurde, durch Verdiinnung mit Inertmaterial
méglich. Die damit verbundene Verlingerung der Reaktionszone erhéht den Druckverlust.

Fliigel- und Wellstrukturen mit vergleichbaren Oberflichen und Wirmetransportparametern
wie die regellose Strangschiittung fiihren zu vergleichbarem Reaktorverhalten bei deutlich
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reduziertem Druckverlust. Die Maximaltemperatur erreicht ebenfalls annihernd die adiabate
Temperaturerh6hung. Auch hier muB die Reaktionsgeschwindigkeit herabgesetzt werden.
Die einfachste Méglichkeit liegt hier in der Erh6hung des Massenstromes, da der Druckverlust
insgesamt sehr gering ist.

Die vorgestellten Fliigelstrukturen bieten durch ihren Aufbau eine einfache Méglichkeit 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 Reaktorverhalten ist fiir den indutriellen Einsatz auch
die Frage der Herstellung und des Handlings von Bedeutung. Wesentlich fiir die Beurtei-
lung des Katalysatorhandlings ist dabei die Beschickung und Entleerung der heute iiblichen
Rohrbiindelreaktoren mit weit iiber 10000 Einzelrohren.

Schiittungskérper zeichnen sich durch eine einfache Herstellung und einfaches Handling aus.
Keramikkérper werden extrudiert oder formgepreft. Dies gilt sowohl fiir die Vollkontakte
als auch fiir die unterschiedlichen Trigermaterialen, die anschlieBend katalytisch beschichtet
werden. Metallische Schiittkérper, 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 vollstindigen Zufriedenheit geldst ist die katalytische Beschichtung
der metallischen Triger. Wenn dies auch im Einzelfall wie z.B. beim Autoabgaskatalysa-
tor ein gelostes Problem ist, so gilt dennoch, da8 eine geeignete Technik zur katalytischen
Beschichtung unterschiedlicher metallischer Trager, sowohl in Material als auch Oberfliche-
beschaffenheit, mit verschiedenen katalytischen Materialen bislang nicht zur Verfiigung steht.

Die Beschickung und Entleerung der Rohrbiindelreaktoren mit Schiittungskérpern ist relativ
einfach. Ublicherweise werden die Schiittkérper in die Rohre geleert und bei einem Wech-
sel des Katalysators nach unten abgelassen. Einziger Problempunkt ist die gleichmiBige
Befiillung jedes einzelnen Rohres, welches durch eine automatisierte Befiilleinrichtung er-
reicht werden kann.

Die technische Herstellung gekreuzter Wellstrukturen aus metallischem Material ist sicher-
lich aufwendiger als die der Schiittungen, in Form der Sulzerpackung Katapack jedoch be-
reits realisiert. Probleme bereitet auch hier die katalytische Beschichtung des Formkérpers.
Der automatisierte Einbau der Formkérper in die mehrere Meter langen Einzelrohre eines
Rohrbiindelreaktors und die Entleerung kénnte noch Fragen aufwerfen.

Ebenso wie bei den gekreuzten Wellstrukturen ist auch die Herstellung der Fliigelstrukturen
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Abb. 5.45: Aufbau der Fliigelstruktur mit reduziertem Durchmesser jedes zweiten
Fliigels.

einfach. Sie werden ausgeschnitten bzw. gestanzt und entsprechend gebogen. Das automa-
tisierte Aufziehen auf ein zentrales Fiihrungsrohr mit den entsprechenden Distanzstiicken
ist sicherlich realisierbar. Wie bei allen metallischen Trigern stellt sich das Problem der
katalytischen Beschichtung. Grofere Probleme bereitet jedoch zunachst der Ein- bzw. Aus-
baus der Fliigelelemente. Um einen starken Bypassstrom zu vermeiden, miissen die Fliigel
mdoglichst nah an die Wand reichen. Sie konnen deswegen zum Verhaken in der Wand neigen.
Gute Erfahrungen bzgl. des Ein- und Ausbaus wurden gemacht, wenn jeder zweite Fliigel
im Durchmesser deutlich reduziert wird, so daB ein Wandkontakt nicht mehr méglich ist
(s.Abb. 5.45). Der Fliigelzopf kann dann ohne gréfere Probleme jeweils in eine Richtung
gezogen werden.

5.3.6 Vergleich von Experiment und Simulation in der regellosen Strang-
schiittung

Wesentlicher Bestandteil der Reaktorauslegung und der experimentellen Untersuchungen

waren qualitative Berechnungen mit dem dargestellten zweidimensionalen Modell. Inwieweit
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Katalysatorstrang d, = 5mm [ = 11.0mm
Aktivierungsenergie E (1/K) 8910.0
StoBfaktor kyo (m3/(kgkacsec)) 0.00286
Bezugstemperatur Tj.. (K) 403.15
Parameter im Hemmterm

Aktivierungsenergie E; (1/K) 1250.
Faktor k; (m®/mol) 15.2

Tab. 5.18: Kinetische Daten der Katalysatorstrange.

quantitative Aussagen beziiglich des Reaktorverhaltens méglich sind, soll beispielhaft fiir
die regellose Strangschiittung gezeigt werden. Eine detaillierte Untersuchung zu diesem
Problemkreis ist in [11] gegeben. Dort sind auch die Korrelationen fiir die radialen und
axialen Diffusions- und Wirmeleitungskoeffizienten aufgefiihrt. Aus dieser Arbeit ergeben
sich folgende wesentliche Punkte, die fiir eine zuverlissige Reaktorberechnung erfiillt sein
miissen.

o Beriicksichtigung der radialen Strémungsverteilung der axialen Strémungskomponente
bei der Bestimmung der radialen Wirmetransportparameter (s.a. Kap. 5.3.3).

e Beriicksichtigung der radialen Strémungsverteilung bei der Berechnung des Reaktor-
verhaltens in den Bilanzgleichungen.

o Exakte Erfassung der Reaktionskinetik

o Beriicksichtigung der Hohlraumverteilung im Reaktionsterm

Die Reaktionskinetik fiir die Oxidation von Propen an der untersuchten regellosen Strangschiittung
148t sich nach [11] wie folgt beschreiben:

. _ kloeg(‘}—r"i‘:) Cpr

Tews= (5.11)
i 1+ k]CF*CPr ’

Die Kinetikparameter kjo, E, ky und E, sind in Tabelle 5.3.6 gegeben. Die Konzentration
cp, ist in mol/m® einzusetzen und bezieht sich auf die im Reaktor vorliegenden Temperatur-
und Druckwerte.

Als radiale Wirmetransportparameter gehen in die Berechnung die Werte aus Tabelle 5.10
ein, die unter Beriicksichtigung der radialen Strémungsverteilung 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 pga¢ 1400 kg/kgkat
Reaktionsenthalphie (—Ahg) 45783 [kJ/(kg)]
Belastung 0.5 kg/m? sec
Gewichtsanteil Propen im Zulauf Versuch 1 2 0.0005 0.0015 | kgpr/kgges
Zulauf- und Kiihltemperatur 165 °C

Koeffizienten im Vortmeyeransatz

zur Beschreibung des Hohlraumverlaufs
a (Hohlraumanteil der ungestérten Strangschiittung) | 0.325
b (Abklingfaktor) 4.0

Tab. 5.19: Datensatz fiir Versuch 1 und 2

Die Abbildungen 5.46 und 5.47 zeigen den Vergleich der Berechnung mit den experimentellen
Ergebnissen. In Abbildung 5.46 sind die axialen Temperatur- und Konzentrationsverliufe des
Versuchs 1 im Vergleich zur Berechnung dargestellt. Die durchgezogenen Linien ergeben sich
bei der Berechnung und geben das typische Reaktorverhalten wieder. Die Reaktion ziindet
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 geringer
Anstieg der Temperatur. Deutlich zu sehen ist, da die Kiihlung den Wandbereich gut erfaft,
wihrend im Rohrzentrum fast die adiabate Temperaturerhdhung von 22.5°C erreicht wird.
Der Konzentrationsabbau erfolgt rasch, so dafi Vollumsatz bei 20 cm Reaktorlinge erreicht
sind.

Fiir Versuch 2 (Abb. 5.47) sind die radialen Verliufe eingetragen. Die durchgezogenen Li-
nien geben den berechneten Verlauf und die Symbole die experimentellen Werte wieder.
Die oberen radialen Verldufe entsprechen einer Schiittungstiefe von 10 ¢m, die unteren von
20 cm. Die Temperaturiiberhhung ist deutlicher, da die Einlaufkonzentration auf 1.5 gr/kg
heraufgesetzt wurde. Auch hier zeigt sich wieder, daB die Temperaturiiberhéhung im Be-
reich der adiabaten Temperaturerhdhung (67.5°C) liegt. Der Konzentrationsabbau ist bei
20 cm Reaktorlinge anndhernd vollstindig. Insgesamt ergibt sich eine gute Beschreibung
der gemessenen Werte.

Es zeigt sich, daB auf Basis des vorgestellten Modells (s.Kap. 3.6.3) und bei Beriicksichti-
gung der obig aufgefiihrten Voraussetzungen eine zuverlissige Reaktorberechnung méglich
ist. Weitere Beispiele finden sich in [11]. Dort werden neben den regellos gebrochenen
Strangschiittungen auch Ergebnisse zu Kugelschiittungen dargestellt.
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Abb. 5.46: Axialer Verlauf der Temperatur bzw. Konzentration im Rohrzentrum
und an der Rohrwand fiir Versuch 1.
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Abb. 5.47: Vergleich von Experiment und Rechnung fiir Versuch 2; (—) randgéngi-
ges Modell und MeBwerte (Symbole). Die obere Linie entspricht 10 c¢m, die untere
20 em Schiittungstiefe.
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